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Introduction générale

Le retournement d’aimantation est un theme d’étude central du magné-
tisme. Traditionnellement réalisé par application d’un champ magnétique, il
consiste généralement en le renversement de domaines par rotation de 1'ai-
mantation ou déplacement de parois. Outre dans les aimants permanents,
le renversement d’aimantation a été particulierement étudié dans les couches
minces car, d’une part, I'utilisation de microscopies magnétiques renseigne sur
I’essentiel de la configuration magnétique, d’autre part la géométrie quasi-2D
facilite la modélisation des domaines et parois. Dans le cas d’un renversement
par déplacement de parois, on considere parfois celles-ci comme des objets a
part entiere, que I'on peut déplacer par application d’un champ magnétique]!]
ou d’un courant électrique[2].

La structure interne des parois magnétiques a fait I’objet de nombreuses
études[3], notamment dans les couches minces pour les raisons mentionnées
ci-dessus. L’effet d’'un champ magnétique sur cette structure interne a été
envisagée et étudiée, par extension de l'effet d’'un champ magnétique sur les
domaines[/, 5]. Ces études peuvent cependant étre délicates car sous l'ef-
fet d'un champ les parois peuvent se déplacer et donc échapper au champ
d’analyse, avant de montrer un effet sur leur structure interne. Ceci limite
notamment 'intensité et les directions dans lesquelles I'effet d’'un champ ma-
gnétique peut étre étudié. Le piégeage des parois par des défauts ou une
microstructure n’est pas une alternative satisfaisante car alors les propriétés
du matériau aux abords de la paroi sont modifiées et peu fiables.

Pour ces études, il semble plus prometteur d’utiliser des nanostructures
plates typiquement microniques, constituées de matériaux relativement doux.
Ces structures présentent en effet, pour une taille latérale et une épaisseur
suffisantes|0, 7, 8], une configuration dite a fermeture de fluz, présentant une
ou un nombre tres limité de parois magnétiques. Citons par exemple ’état
dit vortez dans des plots circulaires[9, 10] et les configurations dites Landau
ou losange dans des plots allongés[11, 12, 13]. Ainsi, des études récentes ont
mis en évidence le retournement du coeur de vortex magnétiques dans des na-
nostructures circulaires par application d’'un champ perpendiculaire de forte
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intensité[1 41, 15] ou par application d’un champ planaire de moindre intensité
pulsé[16] ou oscillant dans le domaine des hyperfréquences|!7]. Notons que
les premieres études analogues utilisant un courant polarisé en spin ont été
publiées cette année[l5].

Nous présentons ici les résultats d’une étude, a caractere fondamental,
portant sur le controle par application d’'un champ magnétique des proprié-
tés internes d’un objet plus complexe que les vortex adressés jusqu’a présent :
une paroi de Bloch asymétrique. En particulier, nous nous sommes intéressés
au retournement d’'une composante interne de la paroi de Bloch asymétrique :
les domaines de fermeture de Néel. Nous avons également étudié un cas de
transition entre un vortex et une paroi. Au sein de ’équipe Micro- Nanoma-
gnétisme de I'Institut Néel, ce projet se situe dans la continuité de la these de
Pierre-Olivier Jubert[19] et des études ultérieures[!2, 20] portant sur les pro-
priétés de croissance et micromagnétiques hors-champ de plots microniques
de Fe(110) auto-assemblés, de forme allongée.

Dans le chapitre I de ce manuscrit, nous rappelons les propriétés de crois-
sance épitaxiale ainsi que les propriétés structurales du systeme Fe/cc(110)
(cc=Mo,W) dans le régime ou des plots facettés auto-assemblés de Fe(110)
sont obtenus. Apres avoir introduit les notions de micromagnétisme requises
pour la compréhension de la suite du manuscrit, nous présentons les dif-
férentes configurations micromagnétiques observées au cours de la these de
Pierre-Olivier Jubert[19] dans les plots de Fe(110). Une attention particuliere
est apportée a la configuration de Landau caractérisée par la présence d’une
parot de Bloch asymétrique.

Le chapitre II présente les prédictions des configurations micromagné-
tiques de plots de Fe sous champ obtenues par simulations micromagnétiques.
Ces simulations ont été réalisées en collaboration avec Jean-Christophe Tous-
saint. Dans le chapitre 11, nous détaillons une étude par microscopie magné-
tique XMCD-PEEM sur le retournement, observé a rémanence et de maniere
statistique sur une assemblée de plots, des domaines de fermeture de Néel.
Ces expériences ont été menées sur la ligne de lumiere Nanospectroscopy du
synchrotron Elettra (Trieste, Italie) sur I'instrument PEEM /LEEM frangais.
Une étude afin de corréler champ de retournement et parametres géomé-
triques (hauteur, rapport d’aspect) a été menée.

Le chapitre IV traite des résultats obtenus sur I’évolution des configu-
rations micromagnétiques de plots de Fe(110) individuels, sous champ, par
microscopie électronique a transmission en mode imagerie magnétique (dite
microscopie de Lorentz). Nous avons également étudié la transition entre une
paroi de domaine de longueur finie et un vortex magnétique. Ce travail a été



réalisé en collaboration avec Aurélien Massebeeuf, Pascale Bayle-Guillemaud
et Alain Marty du CEA \ DRMFC \ SP2M - Grenoble.

Les chapitres V et VI traitent de mon activité centrale de recherche au
cours de cette these. L’idée originale de ce projet était d’étudier la dépendance
en température du phénomene de retournement des domaines de fermeture
de Néel sur des plots individuels. Pour ce faire une procédure de contactage
en mode 4 pointes basée sur la lithographie électronique a été développée en
collaboration avec Helge Haas et Thierry Fournier au sein de la plateforme
Nanofab. Les étapes du développement de cette procédure sont développées
dans le chapitre V. Le chapitre VI présente les résultats obtenus sur les
propriétés de transport sous champ et en température de plots de Fe(110)
individuels.
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Chapitre I. Etat de I'art des plots de Fe(110)

La croissance des couches et nanostructures épitaxiées de Fe/Mo(110)
et Fe/W(110) et leurs propriétés magnétiques (hors champ pour les nano-
structures) est un sujet arrivé a maturité au sein de I’équipe Micro- et Na-
nomagnétisme (MNM) de U'Institut Néel[19, 21, 22]. Au cours de ma theése
I'essentiel de mon travail a traité des plots de Fe(110) auto-asssemblés. La
présente partie de ce manuscrit sera donc l'occasion de présenter 1’état de
I’art de ce systeme au sein de notre équipe ainsi que plus largement au sein
de la communauté internationale. En particulier, apres une présentation des
techniques de croissance sous ultra-vide et de caractérisation structurale, la
croissance épitaxiale ainsi que les propriétés structurales des plots de Fe(110)
seront abordées. Leurs configurations en domaines et parois magnétiques se-
ront ensuite détaillées en ayant préalablement introduit des notions du mi-
cromagnétisme.

I.A Croissance et structure des plots de Fe(110)

I.A.1 Techniques de croissance et de caractérisation

Des informations complémentaires aux éléments apportés dans cette par-
tie notamment concernant les techniques du vide et d’analyses des surfaces/in-
terfaces se trouvent dans les références [23, 24].

I.A.1.a Dépét laser pulsé (PLD)

Chambre ultra-vide(UHV) L’ensemble ultra-vide ( Ultra-High Vacuum,
UHYV) utilisé au cours de ma these pour le dépdt des échantillons est consti-
tué de trois enceintes distinctes (Fig. 1.1). La premiere est dédiée au dépot
a proprement parler. Elle contient un porte-échantillon monté sur un four
résistif situé a Parriere de I’échantillon (’échantillon peut ainsi étre chauffé
jusqu’a 950°C), un cache automatisé permettant la réalisation de dépots
en coin, une micro-balance a quartz donnant une estimation de la vitesse de
dépot, un ensemble de quatre porte-cibles, également automatisé ce qui auto-
rise la réalisation de multicouches, et un systeme de caractérisation RHEED
(Reflection High-Energy Electron Diffraction) permettant une étude cristal-
lographique de la surface de I’échantillon (cf. I.A.1.b).

La seconde enceinte est consacrée au stockage, a la préparation et a ’ana-
lyse des échantillons. Elle comporte un carrousel autorisant le stockage de huit
cibles ou échantillons, un systéme de spectroscopie d’électrons Auger (Auger
FElectron Spectroscopy, AES) permettant la quantification des éléments chi-
miques présents en surface. Afin de réaliser un recuit des échantillons, un
four de méme conception que celui de ’enceinte de dépot est disposé sur
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ILA. Croissance et structure des plots de Fe(110)
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Fic. I.1 — Photographie (a) et schéma - vue de dessus - (b) des chambres
UHV.

I'un des porte-échantillons et permet un chauffage allant jusqu’a 950 °C. La
température des échantillons est mesurée sur les deux fours présents dans la
chambre d’évaporation et d’analyse a l'aide d’un thermocouple. Ce dernier
n’étant pas en contact direct avec le substrat, une différence de température
existe entre la température du thermocouple et celle du substrat. La corres-
pondance entre ces deux températures a été calibrée a I’aide d’un pyrometre.
Un canon a ions permet le décapage des échantillons. La troisieme enceinte
est dédiée a la caractérisation par Microscopie a Effet Tunnel (Scanning Tun-
neling Microscopy, STM).

Le transfert des cibles et échantillons d’une enceinte a l'autre est as-
suré par un ensemble de cannes magnétiques manuelles. Enfin, la présence
d’un sas permet 'introduction des échantillons et des cibles dans la chambre
d’analyse, un pompage secondaire de quelques heures, a I'aide d’une pompe
primaire seche et d’'une pompe turbo-moléculaire, est nécessaire pour mini-
miser la dégradation du vide dans I’enceinte d’analyse. En ce qui concerne le
vide dans les enceintes, il est typiquement de 1'ordre de 5 x 10~ Torr dans
'enceinte de dépot (avant dépot) et de 4 x 107! Torr dans la chambre d’ana-
lyse. En cours de dépot, le vide typique est de 1 — 2 x 10719 Torr. Ce vide
est assuré par la présence dans chaque chambre d’une pompe ionique a su-
blimateur de titane. De plus, la présence d’une garde d’azote liquide permet
éventuellement d’améliorer le vide de la chambre d’évaporation en adsorbant
les contaminants.

Présentation de la technique de dépot Le dépot laser pulsé (Pulsed
Laser Deposition, PLD) est un procédé de dépot permettant I'obtention de
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Chapitre I. Etat de I'art des plots de Fe(110)

couches minces. Lors du dépot, la surface d’une cible est amenée localement
au-dessus de sa température de fusion sur une épaisseur de 100 a 1000 nm
par une impulsion laser, de sorte qu’une partie des atomes de la surface
se trouvent évaporés. La largeur de 'impulsion laser est de 10ns pour une
fréquence de 10 Hz. Le laser utilisé dans la chambre UHV est un laser Nd-
YAG doublé en fréquence (A = 532 nm), d’une puissance moyenne maximale
de 1.5 W, soit une puissance instantanée maximale de 15 MW durant les
impulsions.

Lors d’une impulsion, la phase d’évaporation des atomes de la cible se
déroule schématiquement en trois étapes :

1. absorption de I'énergie du faisceau par les atomes de la cible et évapora-
tion thermique d’atomes individuels. Il existe un seuil d’énergie par
unité de surface de cible, seuil en dessous duquel I’évaporation n’a pas
lieu. Ce seuil dépend de la capacité calorifique et de la conductivité
thermique du matériau constituant la cible. Pratiquement, la densité
d’énergie par unité de surface est réglée en focalisant ou défocalisant le
faisceau sur la cible a I’aide d’une lentille. Cependant, ce réglage influe
sur deux effets qui jouent un role inverse : en focalisant le faisceau sur la
cible, la densité d’énergie par unité de surface augmente mais la surface
d’évaporation diminue.

2. interaction entre le faisceau laser et le gaz d’atomes évaporés. Cette in-
teraction conduit a la formation d'un gaz d’atomes partiellement ionisés
ou plasma, également appelé plume. L’inconvénient de cette interaction
est la diminution de la densité d’énergie effective par unité de surface
puisqu’une partie de I’énergie fournie par le faisceau est absorbée par les
atomes de la plume. On observe donc une saturation du taux d’ablation
en fonction de la puissance laser.

3. expansion adiabatique du gaz partiellement ionisé.

Spécificités du PLD Le PLD présente plusieurs différences par rapport
a la méthode plus largement utilisée permettant d’obtenir des échantillons
mono-cristalling : 'épitaxie par jet moléculaire (Molecular Beam Epitazy,
MBE) et dont il est parfois utile de tirer parti pour faciliter la croissance.
D’une part, compte-tenu de 'interaction plasma-laser, les atomes et ions éva-
porés possedent une énergie comprise entre 1eV et potentiellement plusieurs
centaines d’eV ce qui favorise leur diffusion une fois adsorbés et, de ce fait,
I'épitaxie (dans notre cas, les particules incidentes ont une énergie comprise
entre 0.1 et 10eV)[25, 20]. Dans le cadre du procédé PLD, il est ainsi possible
de jouer sur un autre parametre que la température pour favoriser la diffusion
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ILA. Croissance et structure des plots de Fe(110)

des adatomes (ce qui peut, le cas échéant, permettre de contourner le pro-
bleme de formation d’alliage). De plus, le caractére pulsé de ’ablation induit
une densité de sites de nucléation plus importante pour le PLD que pour la
MBE[27, 25]. En effet, & vitesse de dépot moyenne équivalente (ex. : 1 A /min),
le taux de dépot instantané du PLD, lors des impulsions, est beaucoup plus
fort (ex. : ~1pm/s) que celui de la MBE. Cette forte densité de sites de
nucléation ne favorise pas la croissance par flux de marches mais permet plus
facilement de stabiliser des phases métastables. Par ailleurs, puisque le gaz de
particules est partiellement ionisé, il est possible d’introduire des dispositifs
électromagnétiques a des fins de déviation ou de concentration, citons, par
exemple, le travail effectué par Clarisse Ducruet au laboratoire Louis Néel
sur ce sujet[29]. Enfin, la création d’un plasma provoquée par le laser assure
une conservation correcte de la stoechiométrie. L’ensemble de ces différences
justifie le fait que le PLD est souvent utilisé pour des composés complexes,
notamment les oxydes épitaxiés. Il est utilisé moins communément pour les
métaux, mais permet néanmoins une bonne épitaxie[27].

Le PLD possede également des inconvénients notamment la projection
possible sur I’échantillon de gouttelettes ou de débris solides du matériau
constituant la cible due a une forte pression de radiation sur la surface
fondue[30]. Différentes méthodes permettent de réduire ces risques d’éjec-
tions. Tout d’abord, il est essentiel d’optimiser la densité d’énergie. En effet
une forte densité d’énergie par unité de surface favorise la projection de gout-
telettes microniques mais, inversement, une pression de radiation proche du
seuil d’ablation (donc faible) est a l'origine de projections de débris sub-
microniques. Ensuite, il est possible d’utiliser des dispositifs mécaniques ou
électromagnétiques pour séparer ces débris du gaz d’atomes partiellement io-
nisé par déviation. Enfin, I'utilisation de laser a faible longueur d’onde permet
de réduire les risques de projections[30].

I.A.1.b Diffraction d’électrons rapides en incidence rasante (RHEED)

La Diffraction d’Electrons Rapides en Incidence Rasante (Reflection High
Energy Electron Diffraction, RHEED) est une technique, in situ, permettant
d’avoir acces, apres ou en cours de croissance, a 1’ordre cristallin d’une surface
et notamment de déterminer son parametre de maille. De ce fait, une étude
des phénomenes de croissance, reconstruction de surface, de relaxation et de
la présence de différentes orientations cristallographiques est rendue possible.

Un canon a électrons génere un flux d’électrons a forte énergie (10keV
pour notre bati) et les envoie en incidence rasante (0.5° & 5°) sur la surface
a étudier. Puisque l'incidence du flux d’électrons est rasante, la composante
du vecteur d’onde incident perpendiculaire a la surface est tres faible. Or
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cette composante est directement reliée a la profondeur de pénétration des
électrons. On en conclut donc que le faisceau incident ne pénétrera que faible-
ment dans I’échantillon (le libre parcours moyen des électrons est de quelques
dizaines d’angstrom) et que le faisceau diffracté caractérisera essentiellement
le dernier plan atomique de 1’échantillon.

Par ailleurs, il est possible de définir pour une surface un réseau réci-
proque. La condition de diffraction reste toujours q -d = 27n, ou d est le
vecteur distance entre deux rangées d’atomes de surface. Dans la mesure ou
le vecteur d n’a pas de composante perpendiculaire a la surface, la relation
de diffraction n’impose pas de conditions sur la composante perpendiculaire
a la surface du vecteur q. Le réseau réciproque de la surface est donc consti-
tué de droites, appelées tiges de troncature, perpendiculaires a la surface de
I’échantillon. Satisfaisant au critere de diffusion élastique, la diffraction sera
observée lorsque des lignes du réseau réciproque de la surface rencontreront
la sphere d’Ewald. Comme cette derniere possede un rayon tres important
(k >> ¢, ou k est la norme du vecteur d’onde incidente), elle est presque tan-
gente aux lignes et leur intersection n’est pas ponctuelle. On s’attend donc
a observer des clichés dont les éléments de base ne sont plus des points (ou
des taches) mais des segments allongés, d’autant plus fins et courts que la
surface sondée est de bonne qualité cristalline.

Enfin notons que, comme dans toute technique de diffraction « non idéale »,
la longueur de cohérence du faisceau incident est finie. Dans notre cas, du
fait de la taille du faisceau, de sa divergence et de la taille de 1’échantillon,
les structures de période supérieure a typiquement 10nm ne pourront étre
résolues. Par la méthode RHEED, nous serons donc insensibles a un désordre
dont la taille caractéristique est supérieure a cette valeur. Par ailleurs, la pré-
cision sur la valeur des parametres de maille déterminés a partir de clichés
RHEED atteint difficilement un pour-cent de la valeur théorique dans notre
cas. Pour des caractérisations plus fines, des études par diffraction de rayons
X sont nécessaires.

Lors de la diffraction sur une surface, ce sont les rangées d’atomes perpen-
diculaires au vecteur de diffusion qui diffractent. Dans un échantillon massif,
ce sont les plans d’atomes perpendiculaires a ce méme vecteur de diffusion.
La « loi » : I’échantillon est de dimension n et ’élément perpendiculaire au
vecteur de diffusion responsable de la diffraction est de dimension n — 1 est
donc respectée pour une surface. Dans le cas des surfaces a symétrie tétrago-
nale, ce qui sera notre cas, le vecteur de diffusion est aussi selon une direction
du réseau réel. Les réseaux de surface s’indexent donc naturellement a partir
des réseaux du massif. La direction du faisceau d’électrons (perpendiculaire
a celle du vecteur de diffusion) est appelée azimut.
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I.A.1.c Microscope a force atomique (AFM)

Le microscope a force atomique (Atomic Force Microscope, AFM)[31, 23],
est un microscope de la famille des « Scanning Probe Microscopes » (SPM)
ou microscopes a pointe et a balayage et permet d’obtenir des images de
I’échantillon a grande échelle (qq pm jusqu’a environ 80 um). Afin de déter-
miner la topographie de la surface, I’AFM sonde les forces de Van der Waals
qui s’exercent entre la pointe et la surface. Pour cela deux modes d’acquisition
sont possibles : le mode non-contact et le mode contact.

Le premier mode exploite le comportement d’oscillation du levier. En
premiére approximation, on peut assimiler le levier & une poutre (certes de
dimensions réduites!) encastrée a une extrémité. Il existe une fréquence d’ex-
citation pour laquelle la poutre rentre en résonance. En fonction de la distance
a laquelle se trouve la pointe de la surface, la composante verticale de la force
de Van der Waals est attractive ou répulsive, ce qui modifie sa fréquence de
résonance et 'amplitude d’oscillation a fréquence d’excitation fixée. Dans le
second mode, la pointe est amenée au contact de la surface et le levier subit
une déflexion du fait des forces répulsives. Une boucle de régulation sur I’am-
plitude de vibration du levier ou la force exercée sur la pointe, selon le mode
d’imagerie, permet d’asservir l'altitude de I’échantillon. La topographie de la
surface est ainsi obtenue a partir du signal de rétroaction.

Il est utile de noter que le mode contact comporte un risque accru de
dégradation de la pointe lorsque la surface présente de fortes irrégularités (par
exemple des plots de quelques centaines de nanometres de hauteur) du fait
de la proximité pointe-surface et du gain fini de la boucle d’asservissement.
D’une maniere générale, la qualité de 'image obtenue par AFM (ou tout
autre SPM) dépend de la finesse de la pointe. Si le rayon de courbure de
la pointe est supérieur a la taille des détails a observer, alors des effets de
pointes modifient la topographie observée. Ces effets incluent : dédoublement
d’un détail, marche atomique non verticale, ...

Dans notre cas, la détection de la déflexion de la pointe est réalisée par
I'intermédiaire de photodiodes (Fig. 1.2). Un faisceau laser réfléchi par le
levier de la pointe illumine deux photodiodes. La variation de la différence
de tension entre les deux photodiodes traduit une variation de la déflexion
de la pointe.

I.A.2 Eléments de croissance épitaxiale

Pour quelques techniques d’élaboration de couches minces, il est possible
dans certaines conditions (pression, température, ...) d’obtenir une couche
monocristalline par dépot sur une surface elle-méme monocristalline : c¢’est
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Photodétecteur a cadrans

Faisceau Laser

I Pointe

Echantillon

Fic. 1.2 — Schéma de ’AFM et du principe de détection utilisés pour cette
étude.

la croissance épitaxiale. On appelle alors relation d’épitazie, la relation qui
existe entre les axes cristallins des deux monocristaux

I.A.2.a Parametres régissant la croissance

Deux parametres sont essentiels dans la croissance cristalline. (1) Les
énergies de surface (interfaces substrat/vide, v et couche/vide, 7.), et d’in-
terface (couche/substrat, i) reliées, au niveau macroscopique, a la notion
de mouillage de I’élément déposé sur le substrat. (2) Le désaccord de para-
metre de maille, voire de symétrie, entre couche et substrat, implique un cout
en énergie élastique dans le systeme.

En considérant les énergies de surface seules, le mouillage est favorisé
lorsque :

A’Y =% — Ve — Vint > 0, (Il)

Considérons maintenant le désaccord de parametre de maille, qui peut
étre défini par la relation suivante :

f== (1.2)

ou a. et ag sont respectivement les parametres de maille, dans une direc-
tion du plan de croissance ou les mailles cristallines des deux matériaux coin-
cident, de I’élément a déposer et du substrat. Notons que pour des matériaux
de méme symétrie d’épitaxie, f est isotrope. Analysons les conséquences du
désaccord paramétrique, dans une image d’équilibre thermodynamique. Lors
du premier stade de la croissance, le cout de la création de dislocations est
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trop fort et la couche minimise son énergie élastique totale en adoptant le
parametre de maille du substrat ; on parle de pseudomorphisme. Cependant,
I’énergie ainsi stockée croit proportionnellement avec I’épaisseur déposée, de
sorte qu’a partir d’une certaine épaisseur, dite critique (e.), il est préférable
d’introduire des dislocations souvent & linterface couche/substrat. Le pa-
rametre de maille de la couche relaze alors, progressivement, vers le para-
metre du matériau massif. Dans leur étude[32], Jesser et Kuhlmann-Wilsdorf
ont démontré, dans le cas d’'une couche de Pt sur Au, que la déformation
d’une couche décroit de maniere exponentielle avec ’épaisseur de cette méme
couche au-dela de I’épaisseur critique e..

I.A.2.b Modes de croissance

Une revue des modes de croissance de couches métalliques ferromagné-
tiques sur des substrats métalliques non magnétiques peut étre trouvée dans
la référence [33]. D’un point de vue macroscopique, trois modes de croissance
peuvent étre observés lorsque le systeme est a 1’équilibre thermodynamique
(Fig. 1.3). Tout d’abord, le mode Frank-Van der Merwe[31] (a) : la couche
se dépose plan atomique par plan atomique sur une épaisseur théoriquement

infinie. A l'inverse se trouve le mode Volmer-Weber[35] (c) ou des struc-
tures tridimensionnelles apparaissent des le début du dépot. Enfin, il existe
un mode intermédiaire ou mode Stranski-Krastanov[36] (b) ou, apres un ou

plusieurs plans atomiques pseudomorphes, des structures tridimensionnelles
apparaissent. Schématiquement, lorsque le désaccord paramétrique est grand,
les modes (b) et (c) sont favorisés. Lorsque Ay > 0, les modes (a) et (b) sont
alors favorisés.

o <
Frank- ° a)
Van der aERE
Merwe o< o ¢ a g
O b)
Stranski— o o N i
o a
Krastanov O o %ﬁ { { { i I { B
—— L
~o 0
a o ?
Volmer— o Q

F1a. 1.3 — Les trois modes de croissance épitaxiale[37].
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Les phénomenes microscopiques impliqués dans la croissance épitaxiale
ne seront pas développés dans ce manuscrit. Une revue détaillée de ces phé-
nomenes peut étre trouvée dans les références [33, 39].

I.A.3 Croissance épitaxiale et propriétés structurales
des plots de Fe(110)

Dans la gamme de température 325-575°C, la croissance épitaxiale de
Fe/W(110) et Fe/Mo(110) est de type Stranski-Krastanov : des plots tridi-
mensionnels auto-assemblés croissent sur une couche de Fe pseudomorphe.
Les conditions de dépot ont été optimisées par Pierre-Olivier Jubert [19, 40]
au cours de sa these. Une revue détaillée des modes de croissance du systeme
Fe(110) étudié au laboratoire et en particulier des plots de Fe(110) utilisés
au cours de cette these peut étre trouvée dans [22].

Les plots de Fe(110) sont facettés et allongés selon la direction [001] du
substrat, indépendamment de la direction des marches atomiques du sub-
strat. La microscopie AFM permet d’imager dans l'espace direct ces facettes
[Fig. I.4(a)] qui correspondent a des plans cristallographiques, comme 1’in-
dique la présence de réseaux de tiges de diffraction sur la figure [.4(b). Les
clichés RHEED permettent en outre d’indexer les facettes a partir des angles
mesurés entre les différents réseaux de tiges de diffraction [Fig. 1.4(b)]. Les
angles des facettes attendues pour différents azimuts avec le plan (110) sont
résumés tableau 1.1 (cf. Appendice IT de [22] pour le calcul détaillé).

Azimut [001] Azimut [110] Azimut [111]

Plan  Angle Plan  Angle (PZ?S NAlggielo
(240) ~1843° “(33) =252 op T g
(130) ~26.57°  (222) ~ 35.26°

(020)  45° (112) ~ 54.74° 32 yé%'ogg

Py

132)
011)

TAB. I.1 — Angles des facettes cristallographiques attendues avec le plan (110)
en fonction de 'azimut .

Cette forme facettée est en accord avec la construction géométrique de
Wulf-Kaishev qui prédit la forme d’un cristal déposé sur un substrat a [’équi-
libre thermodynamique[!11, 12, 23]. Cette construction établit que les diffé-
rentes familles ¢ de plans cristallographiques vérifient la relation :

% = % = Const. (1.3)
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[1-10] L=1.93um
i !(130)
(010)

‘v*

F1a. 1.4 — Image AFM d’un plot Fe/W(110) obtenu pour 15nm de Fe dépo-
sés a 530 °C sur une couche tampon de W(110) (a). Image RHEED obtenue
pour 3nm de Fe déposés sur Mo(110) a 530°C (b). Le cliché est légeérement
désorienté par rapport a l'azimut [001] afin de mettre en évidence les ré-
seaux de tiges de diffraction associés aux facettes {020} et {130}. La fleche
blanche indique le plan d’incidence avec une tache intense correspondant au
faisceau réfléchi. Les autres lignes blanches soulignent les différentes tiges de
diffraction observées.

[110]

ol 7; et h; sont ’énergie de surface et la distance entre le centre du cristal
et la famille ¢ de plans cristallographiques considérée (Fig. 1.5). D’apres le
théoreme de Wulf-Kaishev, les facettes qui constituent le plot sont donc celles
dont I’énergie de surface est la plus faible.

V. ’};l Vint

J :

/4\ h; A//
3 hint

FiG. 1.5 — Illustration de la construction de Wulf-Kaishev. La ligne hachurée
représente la surface du substrat sur laquelle repose le cristal (zone sombre).

Typiquement, un échantillon déposé pendant ma these a été réalisé de la
maniere suivante :
— Dégazage du substrat de saphir Al,03(1120) dans la chambre d’analyse
pendant 45 min a ~750°C.
— Dépot d’une couche tampon de typiquement 8 nm de Mo(110) ou W(110)
a ~200°C suivi d’un recuit a ~820°C
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— Dépot de Fe a typiquement 530 °C avec un taux de couverture © = 1 — 10 nm.

— Dépot d’une couche de couverture (3-5nm) & température ambiante.

La figure 1.6 représente des plots de Fe obtenus pour une couche de
Fe/W(110) de 15nm déposée a 530 °C.

[110] [1-10]

[001]
AFM, 10x10 um|

0 0

F1c. 1.6 — Images AFM d’une assemblée de plots Fe/W(110) (a), d'un plot
individuel (b) obtenues pour un dépot de 15nm Fe a 530 °C sur une couche
tampon de W(110).

La densité surfacique de plots décroit avec la température de dépot. Elle
évolue typiquement de ~ 0.5 um~=2 pour un dépot a 325°C a ~ 0.05 ym—2
pour un dépot a 575 °C. Dans la gamme de taux de couverture © = 1—10nm,
la densité de plots évolue peu au cours du dépot de sorte que la croissance
des plots se déroule de maniere homothétique : chaque dimension du plot
(longueur L, largeur [, hauteur h) croit comme /O [Fig. 1.7]. Notons que les
dimensions L, [ et h ainsi que les rapports d’aspect latéraux r= L/l et verti-
caux n= h/l varient de maniere significative d’un échantillon a I'autre ce qui
suggere que la température de dépot n’est pas le seul parametre intervenant
dans la nucléation des plots mais que d’autres parametres tels que la densité
de marches atomiques du substrat et leur orientation peuvent intervenir[43].

I.B Outils théoriques : introduction au micro-
magnétisme

Les plots de Fe(110) auxquels nous nous sommes intéressés dans cette
étude ont des dimensions typiquement tout juste sub-microniques, soit suffi-
samment grandes pour que les configurations magnétiques a rémanence soient
multi-domaines. En effet au-dela de qqs 10nm de hauteur, on retrouve les
propriétés du matériau massif a savoir pour le Fe, celles d’'un matériau rela-
tivement doux. La théorie permettant de décrire en détail les configurations
en domaines d’objets magnétiques est appelée micromagnétisme. Une hypo-
these fondamentale de cette théorie est d’approximer 1’échantillon par un mi-
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Fic. 1.7 — Evolution en fonction du taux de couverture © des dimensions -
L, 1, h- (a) et des rapport d’aspects verticaux, n = h/l, et latéraux, r = L/I,
(b) des plots de Fe(110).

lieu continu dans lequel les grandeurs caractéristiques du systéme (aimanta-
tion M, champ appliqué H,j,, anisotropies, ... ) varient lentement a 1’échelle
atomique. En particulier le module de 'aimantation est supposé constant,
uniforme et égal a 'aimantation spontanée : M = M. On introduit alors
généralement un vecteur unitaire, m, colinéaire a Mg tel que Mgy = Mm.
Une présentation exhaustive du micromagnétisme peut étre trouvée dans les
ouvrages de référence suivants : [0, 44]. Bien que I'essentiel des informations
rassemblées dans cette partie soit tiré de ces ouvrages, des références aux
articles historiques sont incluses.

[.B.1 Micromagnétisme et énergies

Les configurations magnétiques statiques et dynamiques d’'un systeme
sont liées a la tendance a la minimisation de I'énergie libre de ce systeme.
Les principaux termes énergétiques intervenant dans les configurations micro-
magnétiques des plots de Fe(110) sont introduits dans cette section. Enfin les
équations permettant de prédire, notamment numériquement (cf. chap. 1),
les configurations d’équilibres statiques (équation de Brown) et les propriétés
dynamiques (équation de Landau-Lifshitz-Gilbert) sont introduites.

Interaction d’échange Dans un matériaux ferromagnétique, 'interaction
d’échange tend a aligner parallelement entre eux les moments magnétiques.
Cette interaction est de caractere électrostatique (interaction coulombienne
entre charges électriques) associé au principe d’exclusion de Pauli (deux élec-
trons ne peuvent étre dans le méme état quantique). En mécanique quantique,
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I'interaction d’échange peut étre représentée par ’hamiltonien dit de Heisen-
berg représentant une assemblée finie de moments magnétiques localisés :

P
H=-> 7SS, (1.4)
<i,j>

ou la somme est réalisée sur ’ensemble des paires de plus proches voisins
(<i,j >) et J; ; est appelée intégrale d’échange entre deux moments magné-
tiques 7 et 7.

Il est possible de démontrer que dans 1’approzimation des milieux conti-
nus, 'énergie d’échange, F,.,, s’écrit sous la forme :

Eea, = A///[(gradmx)2 + (gradmy)? + (gradm,)’]dV/ (L5)

ou A est la constante d’échange, grandeur intrinseque a chaque matériau et
reliée aux J; ;.

L’équation [.5 met clairement en évidence que toute variation locale de
I’orientation de 'aimantation contribue de maniere positive a l'intégrand aug-
mentant ainsi I’énergie libre du systeme.

Anisotropie magnétocristalline Les moments magnétiques interagissent
avec leur environnement atomique via le couplage spin-orbite. Cet environ-
nement est caractérisé par les symétries du cristal. Un moment magnétique
ne sera donc pas soumis aux mémes interactions selon son orientation par
rapport aux directions cristallines : on parle d’anisotropie magnétocristal-
line. En particulier, certaines directions cristallographiques sont énergétique-
ment favorables, on parle de directions de facile aimantation. L’expression
de I'énergie d’anisotropie magnéto-cristalline, F,,., dépend des symétries du
cristal. Dans le cas d’un systeme cubique comme le Fe, cette énergie prend
la forme :

By = / / / (56, (m2m? 4 m2m2 + m2m2) + KgmZm2m? + -] 4V (L6)
ou K1, K, sont les constantes d’anisotropie magnétocristallines, intrinseques

a chaque matériau et les axes x, y, z sont choisis selon les axes du cube. Dans
cette expression les termes d’ordres supérieurs ont été négligés.

Energie Zeeman L’énergie Zeeman correspond a l'interaction entre 1’ai-
mantation m et le champ magnétique appliqué H,p;, :
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Ey = —poM, /// H,,, -m dV (L.7)

Ce terme est minimisé lorsque 'aimantation est parallele au champ ap-
pliqué.

Energie démagnétisante - Interaction dipolaire Dans I'approche cou-
lombienne de la magnétostatique des milieux magnétiques[15], on introduit,
par analogie avec 1’électrostatique, des charges magnétiques de volume py, et
de surface oy, induites par la présence d’aimantation au sein du matériau :

pm = —div m (

= =
O oo
~— —

Om=mMm-n (

ol n est la normale sortante a la surface de 1’échantillon.
Ces charges magnétiques génerent un potentiel scalaire :

we = |[If e [ es] oo

duquel dérive un champ appelé champ dipolaire, Hy= —grad®,4(r). Soit,

Halr) 4ﬂ{/// r—r| dv+// r—r| )ds] (L11)

Dans le cas particulier d’'un échantillon ellipsoidal uniformément aimanté,
les contributions magnétiques et géométriques du champ démagnétisant peuvent
étre découplées. Le champ démagnétisant est alors uniforme et s’écrit alors
sous la forme :

Hy=-N-M (1.12)

ol N est le tenseur des coefficients de champ démagnétisant.

Le terme démagnétisant prend tout son sens sous cette forme simplifiée
puisque le champ créé s’oppose a ’aimantation. Le tenseur N ne dépend que
de la forme de I’échantillon. Le tenseur des coefficients de champ démagné-
tisant est de trace égale a 1. Si les axes principaux de l’ellipsoide sont selon
les vecteurs x, y, x, Ny + Ny + N, = 1. Pour étre complet notons que, jus-
qu’a récemment, la relation .12 était valable dans le cas d’échantillons dont
les surfaces étaient de degré inférieur ou égal a 2[16]. L’ellipsoide étant la
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seule géométrie avec une surface de degré 2 a étre d’extension finie, le rac-
courci était souvent fait dans la littérature. Une approche récente[17] basée
sur 'analyse de Fourier a néanmoins établi que dans le cas d’échantillons
uniformément aimantés de forme quelconque.

<Hyg>=-N-M (I.13)

ol < Hy > est la valeur moyenne du champ dipolaire intégré sur le volume
de I’échantillon.
Dans tous les cas I’énergie démagnétisante, Eq, est définie par la relation :

1
échantillon

Sous cette forme, I’énergie démagnétisante est similaire au terme d’énergie
Zeeman, le champ dipolaire jouant alors le role d’'un champ effectif. Néan-
moins il est important de noter que ce champ effectif est créé par le matériau
et qu’il agit sur lui-méme. En chaque point de I’échantillon le champ déma-
gnétisant est en effet la somme de contributions infinitésimales provenant de
toutes les régions de I’échantillon [éq. 1.10]. Le facteur 1/2 devant l'intégrale
est la trace de cette « auto-interaction » (on parle de self-energy en anglais ou
énergie propre). Contrairement aux énergies d’échange et d’anisotropie intro-
duites précédemment, I’énergie démagnétisante correspond a une interaction
a longue portée.

Dans le cas d’une couche mince infinie uniformément aimantée hors du
plan (Ny =Ny =0et N, =1), Hy = —M; et Eq = %MOMSQV. On introduit
alors généralement Ky= %MOMSQ comme la densité d’énergie démagnétisante
maximale stockée dans un échantillon.

Grandeurs caractéristiques du micromagnétisme La configuration
micromagnétique fondamentale d’un systeme est le résultat de la compétition
entre les différentes énergies en jeu. A la différence des autres termes énergé-
tiques, I’énergie démagnétisante ne favorise pas une aimantation uniforme[14].
Dans certaines conditions liées aux propriétés intrinseques du matériau et
aux dimensions de I’échantillon, il se peut que la configuration d’équilibre
corresponde a la formation de régions ou l'orientation de I'aimantation est
uniforme, cette orientation variant d’une région a une autre : on parle de
domaines magnétiques séparés par des parois de domaines. Différentes gran-
deurs caractéristiques sont introduites. Elles résultent de 1’équilibre de termes
d’énergie pris deux a deux dans des cas simples :
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> La largeur de paroi de Bloch, /g,
Une définition de la largeur de paroi de Bloch, dans le cas d’un échantillon
a anisotropie magnéto-cristalline uniaxiale, caractérisée par le coefficient K,

est IBloch= m/%. Cette quantité est pertinente pour les situations ou les

termes d’échange et d’anisotropie sont dominants (ex. : la paroi de Bloch
dans un matériau massif).
> La longueur d’échange, L.,

Par analogie a la largeur de paroi de Bloch, on définit la longueur d’échange

comme L= 74 /KAd =T W. Cette grandeur est pertinente pour les si-
2 s

tuations ou les termes d’échange et d’énergie démagnétisante prédominent
(ex. : le vortex magnétique).

> Le facteur de qualité, ()

Ce facteur, défini comme Q= K%? caractérise les configurations pour les-
quelles I'anisotropie magnéto-cristalline et ’énergie démagnétisante sont pré-
pondérantes (ex. : les domaines dans les couches minces a anisotropie per-
pendiculaire).

Les équations du micromagnétisme Comme nous I’avons vu précédem-
ment, quatre énergies principales contribuent a 1’énergie libre totale du sys-
teme :

Etot - Eech + Emc + EZ + Ed <115)

D’autres termes énergétiques, notamment de surfaces/interfaces, peuvent
intervenir dans la détermination de la configuration micromagnétique du sys-
teme. Néanmoins ’épaisseur des plots de Fe(110) (typiquement 100 nm) est
bien supérieure aux épaisseurs auxquelles la transition entre un régime couche
mince ou les surfaces/interfaces dominent et un régime matériau massif se
déroule. En effet, dans des systemes tels que Co/Au[18] et Fe/W[19], cette
transition se manifeste par une réorientation de I’aimantation hors plan - dans
le plan (Co/Au) et dans le plan (Fe/W), respectivement, pour des épaisseurs
de ~4MC, ou une monocouche (MC) correspond a la quantité d’atomes
nécessaire a la formation d’un plan atomique dans un matériau massif, et
~10nm, respectivement. Les effets de surfaces/interfaces peuvent donc étre
négligés en premiere approximation dans les plots de Fe(110). De méme les
effets de magnéto-élastiques n’ont pas été pris en compte.

Par un calcul variationnel (cf. [11] p. 173), il est possible de démontrer que
la configuration micromagnétique d’énergie minimale peut étre déterminée
par la résolution de I’équation de Brown[50)] :
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m x Heg = 0, (1.16)

2A 1 Oeme (1.17)

Hgs = A H, H, —
T e S T He T e T om

ol en est la densité d’énergie magnétocristalline, dep,./0m est une no-
tation pour un vecteur dont les coordonnées, dans un repere cartésien, sont

Oemc/O0Mmy, Oeme/0my, Oeme/Om,.

La relation 1.16 traduit le fait qu’a 1’équilibre statique, le couple exercé
par le champ effectif, Hog, sur I'aimantation, m, doit s’annuler. Ce champ
effectif est une fonction de m, d’ot1 la difficulté pour résoudre numériquement
ce genre d’équations.

La dynamique de 'aimantation peut étre obtenue a partir de la précession
de I'aimantation dans le champ effectif : m = —ym x Hgg, ou m est la
dérivée de m par rapport au temps et ou v est le rapport gyromagnétique
(> 0). Néanmoins cette expression ne permet pas de décrire les phénomenes
de dissipation observés expérimentalement et qui permettent d’atteindre un
état d’équilibre. Un terme d’amortissement est donc introduit de maniere
phénoménologique pour mener a 1’équation de Gilbert proposée en 1955[51,

] :
m = —YcIm X Heﬂ‘ + acgm X m (IlS)
Cette expression est équivalente a 1’équation proposée en 1935 par Landau
et Lifshitz[53] :
m = —ypLm X Heﬁ‘ — oM X (m X Heﬁ‘> , (Ilg)

de sorte que le terme d’équation de Landau-Lifshitz-Gilbert est main-
tenant passé dans la littérature. La correspondance des coefficients est :

L = ve/(1+ag) et arL = agya/(1+ o).

1.B.2 Parois dans les couches minces

Dans la partie précédente, nous avons évoqué le fait que pour des raisons
de minimisation de I’énergie, un systeme magnétique pouvait s’organiser en
domaines de différentes orientations d’aimantation séparés par des parois ou
la variation de l'aimantation est rapide. Nous détaillons ici les différentes
parois observées.
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Paroi de Bloch symétrique Dans un matériau massif a anisotropie ma-
gnétocristalline uniaxiale, la paroi de plus faible énergie est la paroi de Bloch
a 180°, schématisée sur la figure 1.8 (a). Cette paroi est caractérisée par une
rotation de I'aimantation de 180° dans le plan de la paroi. Il est possible de
démontrer que cet arrangement ne crée pas de charges magnétiques de
volume car div m = 0. Les seules énergies en jeu sont donc Fq, et Ey,.. Par
un calcul unidimensionnel, on démontre que la création d’une telle paroi de
largeur Igoen= 71/ A/ K, induit un cott énergétique par unité de surface égal

a4 4vAK.
— —
| /N1

(@) (b)

X
™~
\

F1a. 1.8 — [lustration de la paroi de Bloch a 180° (a) et de Néel a 180° (b).

Paroi de Néel symétrique Dans le cas des couches minces a aimanta-
tion planaire, la paroi de Bloch n’est plus la configuration d’aimantation
énergétiquement favorable lorsque 1’épaisseur du matériau magnétique de-
vient comparable a [gjoen. En effet la rotation de I'aimantation hors du plan
de I’échantillon créerait des charges magnétiques de surface. Le systéme ma-
gnétique préfere une rotation de 'aimantation dans le plan de la couche :
c’est la paroi dite de Néel [Fig. 1.8 (b)], qui fut en effet le premier a prédire
ce changement du plan de rotation de 'aimantation en fonction de 1’épais-
seur de la couche[51]. Pour cela, il considere un modele simplifié de la paroi,
modélisée par un cylindre elliptique de largeur a et de hauteur e (Fig. 1.9),
cette hauteur correspondant également a I’épaisseur de la couche mince. Pour
la paroi de Bloch, le facteur démagnétisant vertical pertinent est le facteur
vertical, Npoen = a/(a + €), alors que le facteur démagnétisant horizontal,
Nyeel = €/(a+e), Pest dans le cas d’une paroi de Néel. L’énergie démagnéti-
sante d'une paroi de Néel est donc plus faible que celle d’'une paroi de Bloch
lorsque a > e.

Parois asymétriques Dans les paragraphes précédents, nous avons vu que
la paroi de Bloch était privilégiée dans les couches d’épaisseur infinie car elle
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T+
+ +

(a) (b)

Fia. 1.9 — Illustration des notations utilisées dans le modele de Néel[51] pour
la paroi de Bloch (a) et pour la paroi de Néel (b).

n’engendrait pas de charge magnétique. Dans les couches minces, la paroi de
Néel est favorisée au détriment de la paroi de Bloch, cette derniere générant
des charges de surface aux interfaces matériau/substrat et matériau/vide. Ces
deux parois sont des modeles simplifiés (unidimensionnels) qui permettent
de rendre compte des grandes tendances. Dans la réalité, les parois sont plus
complexes.

En particulier, dans une paroi de Bloch, une structure interne bidimen-
sionnelle apparait afin de minimiser I’énergie démagnétisante. Pour les raisons
évoquées dans les matériaux massifs, le coeur de ces parois reste de type Bloch,
soit a aimantation perpendiculaire. Néanmoins a proximité des surfaces de la
couche, la composante de I'aimantation perpendiculaire au plan du substrat
diminue et la paroi de type Bloch évolue vers une paroi de type Néel. Ces
régions de la couche ou I'aimantation tourne dans le plan de la couche afin de
minimiser les charges magnétiques de surface sont couramment appelées do-
maines de fermeture de Néel. De plus ces domaines de fermeture se décalent
latéralement par rapport au cceur de la paroi pour minimiser les charges de
volume dans le domaine de fermeture de Néel. Ceci a pour la premiere fois
été prédit lorsque Labonte eu I'idée de relacher la contrainte de symétrie dans
le calcul numérique de profil bidimensionnel d’une paroi de Bloch en couche
mince[55]. Le terme de Néel cap traduit en francais par domaine de fermeture
de Néel est apparu, a notre connaissance, au plus tard en 1996-1997[56, 57].
Considérons la transition entre paroi de Bloch et de Néel. Lorsque 'épaisseur
de la couche se réduit, les deux domaines de fermeture de Néel sont fortement
couplés antiparallelement [Fig. 1.10 (a)]. On parle alors de paroi de vortex du
fait de sa section. Lorsque 1’épaisseur est encore plus réduite, I'état de plus
basse énergie devient celui avec des domaines de fermeture de Néel paral-
leles. On parle alors de paroi de Néel asymétrique[58, 59, 60] [Fig. 1.10 (b)]
car I'aimantation du cceur de la paroi redevient plan lorsque 1’épaisseur est
réduite, pour aboutir a une paroi de Néel simple, purement planaire. Notons
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que la transition entre parois de Bloch et de Néel asymétrique est de premier
ordre (donc abrupte et pouvant impliquer une hystérésis).

F1G. 1.10 — Vue en coupe d’une paroi de Bloch asymétrique (a) et d’une
paroi de Néel asymétrique (b) obtenues par simulations micromagnétiques.
Le coeur des parois est localisé par les lignes noires (définies par les isosurfaces
telles que my = 0)[5].

Energies de parois et champ transverse Le cout énergétique d’une pa-
roi magnétique, calculé pour une couche de Permalloy (M, ~ 8 x 105 A /m,
Q = 2.5 x 107), en fonction de I'épaisseur de la couche considérée est re-
présenté en figure .11 (a). Dans la limite des faibles épaisseurs et a champ
appliqué nul, on retrouve que la paroi de Néel symétrique est la configura-
tion la plus favorable dans la limite des faibles épaisseurs par rapport a la
paroi de Bloch. On observe également 'apparition d'une asymétrie dans la
paroi de Néel lorsque I’épaisseur de la couche augmente. On note par ailleurs
que le domaine d’existence d’'une paroi de Néel asymétrique a champ nul est
marginal. La figure I.11 (b) présente le diagramme de phase des parois dans
une couche de Permalloy en fonction du champ transverse appliqué et de
I’épaisseur de la couche. Sous champ transverse, on vérifie notamment que
la paroi de Néel est énergétiquement favorable, pour toute épaisseur de film,
lorsque le champ appliqué dépasse h = pigMsHapp /2K = 0.4. Dans un soucis
de clarté, il convient de mentionner que la paroi « cross-tie » présentée dans
la figure [.11 est en fait un ensemble de parois de Néel <90° se substituant
a une paroi de Néel a 180°. L’énergie dipolaire associée a une paroi de Néel
<90° est en effet inférieure a celle engendrée par une paroi de Néel a 180°
d’un ordre de grandeur[5]. Notons que dans le cas du Fe, on s’attend a une
stabilité prolongée des parois de Bloch vers les faibles épaisseurs, avant la
transition vers des parois de Néel.
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F1G. I.11 — (a) Cout énergétique, calculé numériquement pour une couche de
Permalloy (M, ~ 8x105A/m, Q = 2.5x107%), des différentes parois en fonc-
tion de ’épaisseur du film considéré. La dépendance de ce colit énergétique
en fonction du champ transverse appliqué est représenté dans le cas de la
paroi de Néel. Les marques sur les courbes correspondant aux parois de Néel
délimitent I'introduction d'une asymétrie dans la paroi. Les points dispersés
sont tirés du calcul de LaBonte[55]. (b) Diagramme de phase de parois ma-
gnétiques, calculé numériquement pour une couche de Permalloy, en fonction
du champ transverse appliqué et de I’épaisseur de la couche. (Figures tirées
de la référence [5]).

1.B.3 Parois dans les nanostructures

Les nanostructures different d’'une couche mince par une extension limi-
tée, dans au moins une des dimensions latérales. Dans la limite ou les nano-
structures restent suffisamment grandes devant Le.et la largeur de paroi et
que I’épaisseur est suffisante, les configurations d’équilibre micromagnétiques
sont multi-domaines et I’on observe le méme type de parois que celles dé-
crites précédemment a la différence que ces dernieres sont de longueur finie.
Une construction géométrique établie par van den Berg[01, 62, (3] permet
de déterminer les configurations micromagnétiques de nanostructures multi-
domaines. Ce théoreme considere des objets 2D (épaisseur uniforme et faible
devant les dimensions latérales), infiniment doux (@ < 1), de forme la-
térale arbitraire, de dimensions latérales grandes devant L.4et la
largeur de paroi, et sans champ magnétique appliqué. Dans cette ap-
proche, le cotit énergétique induit par la création des parois magnétiques est
négligé de sorte que seule ’énergie dipolaire est a minimiser. Van den Berg a
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démontré qu’il est toujours possible d’exhiber une configuration d’aimanta-
tion annulant 1’énergie dipolaire. Pour ce faire on doit éliminer toute charge
magnétique de surface et de volume, soit : (i) aimantation est purement
planaire (m, = 0) et (ii) div m = 0 et m - n = 0 sur le contour.

La démonstration de la construction de van den Berg repose sur la mé-
thode des caractéristiques de Cauchy appliquée a I’équation aux dérivées par-
tielles My /Ox + OM, /Oy = 0. Les courbes caractéristiques sont perpendicu-
laires a l'aimantation. Une ambiguité dans la détermination de I'orientation
de l'aimantation apparait a l'intersection de deux courbes caractéristiques.
Cette ambiguité est levée en introduisant une singularité au niveau de 1'in-
tersection limitant deux domaines d’orientation de ’aimantation différente :
la paroi de domaine. Dans cette construction les parois de domaines sont des
objets 1D de largeur nulle.

Les différentes étapes de la construction sont (Fig. .12) :

— Les parois de domaine sont définies par le lieu des centres des cercles
inscrits a la nanostructure et tangents en, au moins, deux points du
contour.

— Pour un cercle donné, I’aimantation est perpendiculaire a chaque rayon
reliant le centre du cercle a des points tangents du contour.

— Si lors de la construction d’une paroi, les deux points de contact de-
viennent confondus, la paroi de domaine s’arrete au centre de ce cercle.

— Si le contour de la nanostructure contient un angle aigu, la paroi de
domaine se prolonge jusqu’au sommet de I'angle.

AAAA

YYYY) —————————<AAAA

YYyYVvy

(a) (b) (c)
F1c. 1.12 — Mlustrations de la construction de van den Berg. (a) Cas d'une

forme 2D quelconque. (b) Cas d'un disque (configuration dite wvortez). (c)
Cas d’un rectangle (configuration dite de Landau).

Les configurations prédites par la construction de van den Berg ne sont
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pas uniques puisqu’il est possible de couper virtuellement la nanostructure
par n’importe quel jeu de courbes et d’appliquer les regles présentées précé-
demment a chacune des sous-structures.

Dans le cas d’objets 3D, une telle construction reste en principe possible ;
des spheres remplacent alors les cercles. Néanmoins afin de garantir ’absence
de charges magnétiques, les singularités (2D ici) doivent étre remplacées par
des parois ne présentant pas de charge : des parois de Bloch asymétriques.
Dans le cas d'un objet cylindrique infiniment doux et de longueur finie, un
modele proposé par Arrott et coll.[64] établit la configuration micromagné-
tique du systeme hors champ et sous champ annulant 1’énergie dipolaire en
introduisant des singularités 0D : les vortex. Le modele originel a été revu
en 1998 par Hubert et Rave[05]. Outre les améliorations du traitement des
conditions aux limites, les auteurs précisent que dans le cas d’échantillons
« réels », les vortex ont un diametre fini de Uordre de y/A/Kjy.

Le comportement de configurations 2D sous champ magnétique a été étu-
dié, dans la limite des champs faibles, par Bryant et Suhl[60, (7] et étendu aux
forts champs magnétiques par DeSimone et coll.[6%, 69]. Bryant et Suhl éta-
blissent leur modele par analogie avec des résultats établis en électrostatique.
Dans la limite des champs magnétiques appliqués faibles, le champ magné-
tique total a I'intérieur de la nanostructure est nul et les charges magnétiques
sont réparties en surface. Dans leur modele, DeSimone et coll. évaluent les
charges magnétiques par un calcul variationnel puis déterminent numérique-
ment 'aimantation dans 1’échantillon. Ce modele reste valide méme lorsque
le champ appliqué est tel que le champ a l'intérieur de 1’échantillon n’est plus
nul.

I.C Configurations en domaines des plots de
Fe(110)

Les propriétés magnétiques des plots auto-assemblés de Fe(110) ont été
étudiées pour la premiere fois au cours de la these de Pierre-Olivier Jubert[19].
Des cycles d’hystérésis d'une assemblée macroscopique de plots ont été réa-
lisés dans différentes directions du plan et hors du plan par magnétométrie
VSM. Sur la figure 1.13, il ressort de cette étude que la direction de plus facile
aimantation est I'axe [001] et que la direction de plus difficile aimantation
est 'axe hors du plan [110]. Les cycles d’hystérésis se caractérisent égale-
ment par une absence de coercivité quelque soit la direction sondée. Ceci est
le signe d’une configuration micromagnétique des plots a fermeture de flux,
minimisant 1’énergie dipolaire du systeme. Ceci n’est pas surprenant car le
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Fe est un matériau relativement doux (Q = 2.7 x 1072) et que les dimen-
sions des plots sont supérieures aux longueurs magnétiques caractéristiques.
Notons également que, pour chacune des trois directions, 1’énergie d’aiman-
tation (aire au-dessus d’un quadrant du cycle) est en accord raisonnable avec
’énergie dipolaire K4qN;[12].
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Fic. 1.13 — (a) Image AFM d’un plot et directions cristallographiques. (b)
Cycles d’hystérésis obtenus par magnétométrie VSM, sur une assemblée de
plots, dans les différentes directions du plan et hors du plan présentées en
(a). La taille moyenne des plots est 750 nm x 450 nm X 125 nm

Une étude par microscopie magnétique MFM (Magnetic Force Micro-
scopy) sur des plots de Fe(110) individuels, réalisée en collaboration avec
Yves Samson (CEA/DRMFC/SP2M/NM), ainsi que des simulations micro-
magnétiques, développées par Jean-Christophe Toussaint et basées sur I'in-
tégration de ’équation de Landau-Lifshitz-Gilbert dans une discrétisation de
type méthode des différences finies, ont permis de déterminer les configura-
tions a fermeture de flux, essentiellement de type Landau et losange (Fig.
[.14). La configuration de Landau se caractérise par la présence d’une paroi
de Bloch sur le grand axe du plot. La configuration losange est, quant a elle,
caractérisée par la présence de deux vortex. Les vortex, appelés également
lignes de Bloch, sont des zones de 'espace ou 'aimantation est hors du plan,
mais de dimensionalité 1 au lieu de 2 pour une paroi de Bloch. Autour d’un
vortex l'aimantation tourne dans le plan dans le sens horaire ou anti-horaire ;
on parle de vorticité. Dans le cas de la configuration losange, les deux vor-
tex sont de vorticité opposée. La position de chaque vortex est définie par
I'intersection des différentes parois 90 ° aux deux extrémités du plot.

Sur les figures [.14 (c) et 1.14 (f), les configurations prédites par la construc-
tion de van den Berg ont été superposées aux simulations micromagnétiques
mettant en évidence un excellent accord. Ces premieres simulations ont été
réalisées, dans un soucis de simplification, avec des flancs de plots verticaux.
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Bien qu’initialement, la construction de van den Berg n’ait pas été dévelop-
pée pour des nanostructures de matériaux magnétiques anisotropes tel que
le Fe et pour des structures épaisses, il ressort que ces prédictions restent
applicables a notre systéme en premiere approximation. Ceci résulte sans
doute du fait que @ < 1 et de I’épaisseur significative des plots de Fe(110).
La configuration de ces derniers est alors dominée par la minimisation des
charges magnétiques de volume p,, et de surface o,,. De plus, compte-tenu de
rapports d’aspects verticaux (hauteur/largeur) typiquement observés restant
modérés (n ~ 0.2, Fig. 1.7), 'aimantation reste essentiellement dans le plan.
Les hypotheses du modele de van den Berg sont donc vérifiées en premiere
approximation.

Etat Etat losange

@

Landau

(d)

F1G. 1.14 — Configurations micromagnétiques de type Landau (a-c) et de type
losange (d-f). Pour chaque configuration, une image MFM (a et d, respecti-
vement) d’un plot de hauteur 90 nm et 60 nm, respectivement et une image
MFM simulée (b et e, respectivement) sont présentées. Les images (c) et (f)
sont des représentations de simulations micromagnétiques de ’orientation de
I’aimantation dans le plan de hauteur médiane (z=h/2). Les couleurs codent
I’aimantation hors du plan. Les configurations de van den Berg ont été super-
posées aux simulations. Les images (c) et (f) ont été utilisées pour calculer
les images b et e, respectivement qui représentent la dérivée seconde dans la
direction hors du plan du champ de fuite généré par les configurations a une
distance de 30 nm du sommet du plot. Ces images MFM simulées ne prennent
pas en compte l'interaction mutuelle pointe-échantillon.

La coexistence de deux types de configurations d’aimantation dans des
plots de Fe(110) de géométrie similaire peut étre replacée dans le cadre de
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I.D. Configuration en parois des plots de Fe(110) : étude des domaines de
fermeture de Néel par microscopie magnétique XMCD-PEEM

la littérature. Dans une étude postérieure aux premieres publications du
groupe sur le sujet, Bode et coll.[13] ont montré également dans le cas de
plots auto-assemblés que la configuration est successivement mono-domaine
(h = 3.5 nm) puis bi-domaine (h = 4.5nm). Un puis deux vortex sont ensuite
introduits dans la structure pour des hauteurs de h = 7.5nm et h = 8.5nm
respectivement. Dans le groupe, il a été montré que les configurations sont
quasi-systématiquement de type Landau pour des épaisseurs >100nm (voir
Sec. [.D). Dans la gamme d’épaisseur intermédiaire, que nous n’avons pas dé-
terminée précisément, les configurations Losange et Landau coexistent, sélec-
tionnées en particulier par I’histoire magnétique (échantillon tel que déposé,
apres cycle en champ selon telle ou telle direction, ... ).

Plus généralement, dans la littérature, la grande majorité des études réa-
lisées sur des nanostructures de Fe(110) traitent de systémes obtenus par une
approche de type top-down|[70, 11, 71, 72, 73, 74], c.a.d. par microstructura-
tion a l'aide de techniques de lithographie électronique et de gravure ionique.
La plupart des études menées détaillent I'influence de la forme des structures
(rectangle[70, 11, 71,72, 73, 74], losange[l |, 71, 72, 73], disque[70, 71]) sur les
configurations magnétiques obtenues généralement a rémanence apres désai-
mantation alternative ou saturation dans une direction du plan. Ces études
couplent généralement la microscopie magnétique locale MFM a des mesures
magnéto-optiques a effet Kerr, permettant de déterminer le cycle d’hystéré-
sis d'une assemblée de particules. Dans la gamme d’épaisseur 25-50 nm, les
configurations multi-domaines observées dans la plupart des études (essen-
tiellement de type losange avec de multiples vortex ou de type domaines en
bande transverse suivant 1’histoire magnétique et la forme des structures)
permettent de comprendre les cycles d’hystérésis mesurés. Une information
supplémentaire sur le détail de 1’évolution sous champ de la configuration
micromagnétique peut étre fournie soit par MFM sous champ[71] soit par
simulations micromagnétiques[11, 72, 73].

I[.D Configuration en parois des plots de Fe(110) :
étude des domaines de fermeture de Néel par
microscopie magnétique XMCD-PEEM

Dans le reste de ce manuscrit, nous nous intéresserons plus particulie-
rement a la configuration de Landau. Les simulations micromagnétiques ré-
velent que la paroi au centre de la nanostructure est une paroi de Bloch
asymétrique (Fig. 1.15).

En particulier, cette paroi se termine au niveau des surfaces inférieure
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Chapitre I. Etat de 'art des plots de Fe(110)

F1G. 1.15 — Paroi de Bloch asymétrique et simulations micromagnétiques. (a)
Configuration de Landau dans le plan de hauteur médiane (z=h/2). (b) Une
coupe dans le plan (x;z) permet de visualiser le coeur de la paroi de Bloch.
Pour (a) et (b), les couleurs codent pour la composante de I'aimantation
selon z. (c) Une coupe dans le plan (y;z) permet de visualiser les domaines
de fermeture de Néel symbolisés par les ellipses noires. Pour (c), les couleurs
codent pour la composante de 'aimantation selon y.

et supérieure par des domaines de fermeture de Néel afin de minimiser les
charges de surface. L’aimantation dans ces domaines est transverse au plot
(c.a.d. selon y) et les deux domaines de fermeture ont des aimantations op-
posées. Notons que cet arrangement avait déja été présenté dans la référence
[75] avant les études du groupe.

Peu avant le début de ma these, une étude de plots de Fe(110) individuels
a l'aide des microscopies de surface XMCD-PEEM/LEEM a été réalisée[20].
Ces techniques de microscopie seront détaillées ultérieurement dans le cha-
pitre I11. Pour I’heure, 1’essentiel est de savoir que le LEEM est une technique
de microscopie donnant une information essentiellement topographique et
que le XMCD-PEEM permet l'acquisition d’images avec un contraste ma-
gnétique reflétant 'orientation de I'aimantation de surface par rapport a une
direction essentiellement planaire donnée. Ces données expérimentales ont
été couplées a des simulations micromagnétiques, réalisées par Ricardo Her-
tel (Institut fiir Festkorperforschung IFF-9 « Elektronische Eigenschaften »,
Forschungszentrum Jiilich), basées sur l'intégration de I’équation de Landau-
Lifshitz-Gilbert dans un modele de discrétisation en éléments finis. La figure
[.16 illustrent les résultats de ces études.

En particulier, il a été possible de visualiser les domaines de fermeture de
Néel de plots individuels et de corréler, avec un tres bon accord, les images
avec des simulations micromagnétiques. Sur les images 1.15 (b) et 1.15 (c),
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I.D. Config. de parois : dom. de ferm. de Néel et microscopie magn. de surface

Fic. 1.16 — (a) Image LEEM (topographie) d'un plot de Fe(110).(b) Image
magnétique XMCD-PEEM du méme plot permettant du visualiser le do-
maine de fermeture de Néel (zone centrale noire) en surface. Les deux fleches
indiquent la direction de I'aimantation dans les différentes zones de 1’échan-
tillon.(c) Simulation micromagnétique. Le contraste utilisé dans (c¢) corres-
pond & la méme composante de I'aimantation que celle sondée dans (b).

on observe une asymétrie (+y « -y) dans les domaines de part et d’autre du
domaine de fermeture de Néel en bout de plot. Le domaine de fermeture de
Néel prend part a cette asymétrie, en présentant une rotation a son extrémité
droite. L’origine de ces phénomenes dont 'existence n’est pas prédite par la
construction de van den Berg a été attribuée a des effets liés a la nature
tridimensionnelle des plots[20].

L’essentiel de mon travail de theése a consisté a mettre en évidence de ma-
niere expérimentale le retournement des domaines de fermeture de Néel et
I’hystérésis associée a ce retournement par application d’'un champ magné-
tique transverse.
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Chapitre II. Prédictions des simulations micromagnétiques

Dans ce chapitre, nous présentons les résultats de simulations microma-
gnétiques réalisées a 'aide du code GL-FF'T développé par Jean-Christophe
Toussaint au sein de I’équipe Micro- et NanoMagnétisme de I'Institut Néel.
Ces simulations modélisent le comportement sous champ transverse de parois
asymétriques (Bloch ou Néel) dans un plot de Fe(110). Aprés avoir détaillé le
modele et son algorithme (Sec. II.A), nous nous intéresserons a la transition,
sous champ transverse, entre une paroi de Bloch asymétrique et une paroi de
Néel asymétrique dans un plot de Fe(110) a bord droit de longueur infinie
(Sec. 11.B). Le retournement des domaines de fermeture de Néel associé a
cette transition ainsi que le phénomene d’hystérésis en résultant seront pré-
sentés dans le cas de plots hexagonaux a facettes inclinées dans la section

II.C.

II.A Présentation du modele

Les simulations micromagnétiques que nous détaillons ici reposent sur
I'intégration temporelle de I’équation de Landau-Lifshitz-Gilbert par la mé-
thode des volumes finis. Cette intégration, basée sur la méthode d’Euler ex-
plicite, permet de déterminer la dynamique du vecteur aimantation soumis
a un champ effectif H.g, comprenant I’ensemble des contributions énergé-
tiques (échange, Zeeman, anisotropie magnétocristalline et dipolaire). L’état
d’équilibre du systeme correspond a la configuration d’aimantation vérifiant
I'équation de Brown[70, 50] : |[y¢m X Heg| = 0. Numériquement, la condition
d’arrét devient |ygm X Heg| 0t < €, olt € = 107°.

Du point de vue de la programmation, le systeme physique est discrétisé
en cellules élémentaires parallélipédiques régulieres. Au centre de chaque cel-
lule est associé un vecteur aimantation m dont les trois composantes dans
un repere cartésien sont stockées sous la forme d’un tableau tridimension-
nel. L’équation de Landau-Lifshitz-Gilbert est alors intégrée en chaque point
d’échantillonnage de I'aimantation.

L’algorithme du code GL-FF'T, dont une présentation plus détaillée que
celle qui sera faite dans cette section peut étre trouvée dans [77], est résumé
sur la figure I1.1.

Soit I'équation .19, m(t) = —yrm(t) x Heg (t) —aprm(t) x (m(t) x Heg (1)),
ou le premier terme correspond a la précession du vecteur aimantation induite
par H.g, le second terme décrit 'amortissement de ce mouvement précession-
nel.

Dans la méthode d’Euler explicite, la dérivée de 'aimantation par rapport
au temps est remplacée par : m(t) = [m(t + 6t) — m(t)] /ot. L’équation 1.19
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FiG. I1.1 — Algorithme du code GL-FFT permettant la résolution de ’équa-
tion de Landau-Lifshitz-Gilbert.

devient alors :

m(t+ 6t) = m(t) + [—ym(t) X Heg(t) — aprm(t) x (m(t) X Heg(t))] 0t
(IL.1)
Cette méthode nécessite la normalisation du vecteur aimantation a chaque
pas de temps d’intégration.
Dans le code GL-FFT, cette méthode est avantageusement remplacée par
la méthode explicite dite du vecteur tournant :

sin (v, Hot)
H

+[1 — cos (yLLHot)]

m(t + 6t) = m(t) cos (L Ht) + (H x m(t))
m(t).H
02
ott H = Heg(t) + apzm(t) x Heg(t) avec v, = 2.21 x 10°m/As dans le cas

du Fe.

(I1.2)
H,

Cette expression est exacte dans le cas ou H est indépendant du temps.
Elle reste néanmoins une bonne approximation lorsque H varie lentement
(par rapport au pas d’intégration temporelle) au cours du temps.
Connaissant a un instant donné m(t) et Heg(f) [déterminé a partir de m(¢)], il
est alors possible de calculer la configuration d’aimantation a I'instant ¢ + dt.
Cette méthode d’intégration nécessite cependant un pas de temps suffisam-
ment petit pour maintenir la stabilité numérique : 0t < %VLL;LDMS%,
ou a est la moyenne quadratique des inverses des dimensions de la cellule
élémentaire et A est la constante d’échange.
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Chapitre II. Prédictions des simulations micromagnétiques

La détermination du champ effectif Hog(¢) n’est rendue complexe et cou-
teuse en temps d'un point de vue numérique que par la présence du terme
de champ dipolaire car il correspond a une interaction a longue distance.
Les termes Zeeman et d’anisotropie magnétocristalline, ne faisant intervenir
que la composante de I'aimantation selon une direction particuliere (c.d.d. la
composante selon le champ magnétique et selon le(s) axe(s) de facile aiman-
tation, respectivement), ne posent pas de problemes. Le terme d’échange est
déterminé par la méthode des différences finies. D’un point de vue mathé-
matique, le champ dipolaire (Eq. (I.11)) est la somme de deux produits de
convolution. Il est donc possible d’utiliser un résultat bien connu de ’ana-
lyse de Fourier : la transformée de Fourier du produit de convolution de deux
fonctions est le produit des transformées de Fourier des deux fonctions. Cette
utilisation des transformées de Fourier constitue I'un des intéréts majeurs de
la méthode des différences finies. Dans la méthode dite de MI-H utilisée dans
le code GL-FFT, le champ dipolaire Hy est déterminé de la maniere suivante :

Calcul des charges magnétiques de volume par la méthode des diffé-

rences finies et des charges de surface par interpolation d’ordre 2.

— Calcul des transformées de Fourier des fonctions intervenant dans Hy
(I.11) par la méthode des transformées de Fourier rapide (Fast Fourier
Transform, FET).

— Calcul de la transformée de Fourier de Hy

— Calcul du champ démagnétisant par la transformée de Fourier inverse

a I'aide de la méthode des FFT.

Pratiquement, pour un plot de dimensions L = 1000 nm, [ = 500 nm,
h = 100 nm, les dimensions d’une cellule sont 3.9 x 3.9 x 3.1nm. Le pas de
champ est de 0.01mT et le pas de temps est de 10fs. Avec ces parametres,
les calculs des configurations pour un cycle de champ prennent typiquement
un mois.

II.B Parois asymétriques sous champ trans-

verse : aspects énergétiques dans un mo-
dele 2D

Le modele présenté en section I1.A a été appliqué sur des plots de longueur
infinie, de section transverse rectangulaire variable mais dont le rapport d’as-
pect vertical, n = h/l, a été maintenu a 0.2 (Fig. [1.2). Dans ce modele 2D, les
plots présentent une symétrie de translation et une formulation 2D du champ
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II.B. Parois asym. sous champ transv. : aspects énergétiques dans un modele 2D

dipolaire est utilisée. La configuration micromagnétique étudiée consiste en
deux domaines longitudinaux séparés par une paroi de Bloch. L’objectif de
ces simulations est d’étudier la stabilité des configurations Néel asymétrique
et Bloch asymétrique sous champ transverse en s’affranchissant des effets liés
aux extrémités des plots. La configuration initiale correspond a une paroi de
Bloch asymétrique. Par ailleurs, nous verrons que le fait de garder un rapport
d’aspect vertical 1 constant dans les différentes simulations nous a permis de
nous affranchir des variations des coefficients de champ démagnétisant par
rapport a un choix de travailler a largeur [ fixée et une hauteur h variable.

(@)

Fic. I1.2 — Illustration des géométries et configurations micromagnétiques
simulées. (a) Paroi de Bloch asymétrique et (b) paroi de Néel asymétrique
dans des nanofils de longueur infinie.

Les résultats de cette étude sont présentés sur la figure I1.3. Pour toutes
les hauteurs considérées entre 25 nm et 200 nm, la différence entre 1’énergie
des configurations a paroi de Néel asymétrique et de Bloch asymétrique est
positive a champ nul, confirmant que cette derniere est énergétiquement plus
favorable. Pour toutes les hauteurs simulées, cette différence décroit, s’an-
nule puis devient négative lorsqu’un champ transverse croissant est appliqué.
Pour un champ supérieur a un champ critique pour lequel la différence s’an-
nule, la configuration a paroi de Néel asymétrique devient plus stable que la
configuration initiale. On observe donc une transition en champ de la paroi
de Bloch asymétrique vers la paroi de Néel asymétrique.

L’évolution, en fonction de la hauteur des nanofils pour un rapport d’as-
pect vertical n = h/l de 0.2, du champ de transition entre la paroi de Bloch
asymétrique et la paroi de Néel asymétrique est représentée sur la figure 11.4.
Pour les faibles hauteurs le champ d’isoénergie entre les deux configurations
décroit. Ce résultat est cohérent avec le fait qu’a champ nul, il existe une
hauteur critique en dessous de laquelle la paroi de Néel est énergétiquement
favorable par rapport a la paroi de Bloch. Dans la limite des grandes hau-
teurs, le champ d’isoénergie entre les deux configurations décroit également.
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FiG. I1.3 — Différences d’énergie entre les configurations a paroi de Néel asy-
métrique et de Bloch asymétrique en fonction du champ transverse appliqué.
Les plots simulés correspondent aux configurations présentées en Fig. 11.2.
Les cinq hauteurs de plots représentées illustrent les courbes obtenues.

On s’attend en effet, comme évoqué précédemment, a ce que le couplage dipo-
laire entre les domaines de fermeture de Néel diminue de sorte que le champ
de transition entre configurations de Bloch asymétrique et Néel asymétrique
diminue également. Entre ces deux régimes, le champ critique évolue peu
puisque pour des hauteurs comprises entre 60 nm et 120 nm, il varie de moins
de 6 %.

Aussi, au vu de cette étude, il est envisageable que les résultats de la figure
[.11 obtenus dans le cas d'une couche mince de Permalloy ne représente que
la limite des faibles hauteurs et que les simulations micromagnétiques 2D
réalisées sur des plots de Fe mettent en évidence le régime intermédiaire
(faible évolution du champ de transition entre 60 nm et 120 nm) et la limite
des grandes hauteurs (décroissance du champ de transition entre 120 nm et
200 nm).

Comme nous l'avons évoqué dans la section [.B.2, la transition, sous
champ magnétique, entre paroi de Bloch asymétrique et paroi de Néel asy-
métrique a déja été prédite et observée dans les couches minces. Néanmoins
une différence fondamentale existe entre ces deux situations. Dans les couches
minces, la rotation de 'aimantation sous un champ magnétique est essentiel-
lement gouvernée par la compétition entre le terme Zeeman et 1’anisotropie
magnétocristalline de sorte que ’angle dans le plan de ’échantillon fait par
I’aimantation au niveau de la paroi entre les deux domaines longitudinaux
s’exprime par ) = 2arccosh, ou h = HugM/2K est le champ appliqué
en unités réduites. Dans le cas de nanostructures comme ici une bande, la
rotation de ’aimantation sous l'effet du champ appliqué est principalement
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F1a. I1.4 - Evolution du champ critique d’isoénergie entre les configurations
de Bloch asymétriques et de Néel asymétrique en fonction de la hauteur des
nanofils de longueur infinie.

limitée par le champ démagnétisant car N,Kq > K, ou N, est le coeffi-
cient de champ démagnétisant transverse, et K est la constante d’anisotropie
magnéto-cristalline dans le cas d’'un matériau uniaxe. Dans tous les cas, la
configuration a paroi de Bloch asymétrique devient instable sous champ car la
rotation des domaines longitudinaux induit un surcotut d’énergie d’échange
en brisant la symétrie entre le domaine de fermeture de Néel parallele au
champ et celui antiparallele. Pour ce dernier, 'aimantation doit effective-
ment réaliser une rotation de plus de 180° alors que la rotation a proximité
du domaine de fermeture de Néel parallele au champ est inférieure a 180 °.

Ainsi, nous avons démontré en nous intéressant a 1’état de plus basse
énergie qu’il est possible de controler une composante interne d’une paroi
magnétique par application d’'un champ externe dans le cas d’'une bande de
Fe de longueur infinie. Il nous reste cependant a comprendre les détails mi-
croscopiques du renversement d’aimantation, qui est un phénomene possible-
ment hystérétique soit une propriété extrinseque dépendant de la géométrie

exacte du systeme. Pour cette raison, il est donc nécessaire de considérer un
plot de Fe(110).
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II.C Retournement et hystérésis des domaines
de fermeture de Néel sous champ trans-
verse

Le modele présenté en section I1.A a été appliqué sur un plot plus proche
de notre systeme modele. La géométrie choisie possede une base hexagonale,
présentant des bords facettés et de dimensions : L = 1000 nm, [ = 500 nm,
h = 100nm. Les angles des facettes avec le plan du substrat correspondent
aux angles des principaux plans cristallographiques observés expérimentale-
ment avec le plan (110). Du point de vue numérique, le plot est discrétisé en
cellules élémentaires de dimensions : 3.9 x 3.9 x 3.1 nm. Différentes valeurs et
directions de champ transverses ont été appliquées a un plot présentant une
configuration a rémanence de type Landau, caractérisée par la présence d’'une
paroi de Bloch asymétrique. Topologiquement, la paroi de Bloch asymétrique
présente dans un plot est identique a un vortex magnétique étiré de sorte qu’a
chacune de ses extrémité se trouve un vortex de surface, I'un au niveau de la
surface supérieure du plot I'autre au niveau de la surface inférieure. La pré-
sence de ces vortex de surface liée a une longueur finie est spécifique d'une
paroi de Bloch asymétrique dans une nanostructure par rapport a une bande
de longueur infinie.

I1.C.1 Démonstration du retournement des domaines
de fermeture de Néel

Les résultats observés pour une direction de champ appliqué parallele
au domaine de fermeture de Néel du bas (c.d.d. selon y) sont résumés sur
la Fig. I1.5. Entre la configuration initiale et un champ appliqué de 95mT
peu de changements sont a noter, si ce n’est un léger déplacement du vortex
présent en face supérieure du plot et une variation de la taille des domaines
transverses aux extrémités du plot. Le volume du domaine de gauche (an-
tiparallele au champ) diminue alors que le volume du domaine de droite
(parallele au champ) augmente. Entre 95mT et 100mT, une brusque tran-
sition s’opere : le vortex présent en face supérieure se retrouve a gauche du
plot. Ce déplacement de vortex est associé au retournement du domaine de
fermeture de Néel de la face supérieure : les deux domaines de fermeture de
Néel sont orientés parallelement au champ magnétique a l'issue de ce pro-
cessus. Par analogie avec le retournement des domaines magnétiques (objets
essentiellement 2D pour des couches minces) observés dans les couches minces
faisant intervenir la propagation d’une paroi (objet principalement 1D), on
peut remarquer que le retournement des domaines de fermeture de Néel (ob-
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jets quasi-1D) s’opere par propagation d’un objet magnétique de dimension
immédiatement inférieure (quasi-0D) : un vortex.

&

B=0mT
Fig. II.5 — Simulations micromagnétiques obtenues sur un plot de

1000 x 500 x 100 nm sous champ transverse (selon y). Seule la composante
transverse de I'aimantation des régions ou |m,| = 0.5 est représentée de sorte
que les domaines de fermeture de Néel puissent étre visualisés. Les couleurs
codent pour lorientation de l'aimantation selon l'axe y. (a) B=0mT, (b)
B=95mT, (c) B=100mT.

I1.C.2 Hystérésis associée au retournement des domaines
de fermeture de Néel

Partant de la configuration a paroi de Néel asymétrique ou les deux do-
maines de fermeture de Néel sont paralleles (H,,, > 100mT), la valeur du
champ appliqué est maintenant progressivement réduite (Fig. I1.6).

Entre 100mT et 60mT, le seul changement observable est le léger dé-
placement du vortex présent en face supérieure vers la droite du plot. Entre
60mT et 55 mT, le domaine de fermeture de Néel de la face supérieure se re-
tourne brusquement pour redevenir antiparallele au domaine de fermeture de
Néel du bas : le systeme transite vers une configuration présentant une paroi
de Bloch asymétrique par un processus identique a ce qui avait été observé
dans la section I1.C.1 a savoir le déplacement du vortex présent au sommet
du plot. Les simulations micromagnétiques prédisent donc que le retourne-
ment des domaines de fermeture de Néel ne se produit pas a la méme valeur
de champ en champ montant et en champ descendant. Autrement dit, nous
établissons ici que le retournement des domaines de fermeture de Néel de-
vrait s’accompagner d’'un phénomene d’hystérésis. Ce phénomene n’a, a notre
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Z X B=95mT Champ montant B=100mT

OF

- B=60mT “Cﬁar;p descendant B=55mT

Fig. II1.6 — Simulations micromagnétiques obtenues sur un plot de
1000 x 500 x 100 nm sous champ transverse (selon y). Seule la composante
transverse de l'aimantation des régions ou |m,| = 0.5 est représentée de sorte
que les domaines de fermeture de Néel puissent étre visualisés. Les couleurs
codent pour l'orientation de I’aimantation selon 'axe y. (a-b) Champ mon-
tant, (c-d) Champ descendant. (a) B=95mT, (b) B=100mT, (c¢) B=60mT,
(d) B=55mT.

connaissance, jamais été prédit lors d’études de nanostructures magnétiques.
Notons enfin qu’a rémanence, la configuration apres application d’un champ
extérieur est identique a la configuration initiale, selon cette séquence de
champ.

II1.C.3 Retournement des domaines de fermeture de
Néel observable a rémanence

Le fait que les configurations avant et apres application du champ magné-
tique soient identiques pose un probléeme pour la mise en évidence expérimen-
tale du phénomene de retournement des domaines de fermeture de Néel. En
effet la plupart des techniques de microscopie magnétiques de haute résolu-
tion telle que la microscopie XMCD-PEEM (Chapitre I11) ne permettent pas
I’acquisition d’images lorsqu’un champ planaire supérieur a quelques mT est
appliqué. Il est donc nécessaire de trouver un processus d’aimantation telles
que les configurations a rémanence avant et apres application du champ soient
différentes. Ce processus est résumé sur la figure I1.7.
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Fic. II.7 — Simulations micromagnétiques obtenues sur un plot de
1000 x 500 x 100 nm sous champ transverse (selon -y). Seule la composante
transverse de l'aimantation des régions ou |m,| = 0.5 est représentée de sorte
que les domaines de fermeture de Néel puissent étre visualisés. Les couleurs
codent pour l'orientation de I'aimantation selon 'axe y. (a-b) Champ mon-
tant, (c-d) Champ descendant. (a) B=0mT, (b) B=-100mT, (¢) B=-60mT,
(d) B=-55mT.

Contrairement aux simulations présentées précédemment, le champ ma-
gnétique est appliqué, ici, parallelement au sens initial du domaine de fer-
meture de Néel de la face supérieure (c.a.d. selon -y). Entre la rémanence et
un champ appliqué de -100mT, le comportement est similaire a ce qui avait
observé dans la partie I1.C.1, mais cette fois avec le déplacement du vor-
tex de la surface inférieure. En champ descendant, le retour a configuration
présentant une paroi de Bloch asymétrique s’opere entre -60 mT et -55mT.
A la différence du comportement décrit en champ montant, la transition en
champ descendant s’opere par le retournement du domaine de fermeture de
Néel du haut. Aussi selon ce schéma, les configurations a rémanence obtenues
avant et apres application du champ magnétique sont inversées. De fait, la
mise en évidence du retournement des domaines de fermeture de Néel induit
par application d’un champ magnétique par des techniques de microscopie
magnétiques hors champ peut étre envisagée.

On constate également que quelque soit la direction du champ appliqué,
c’est toujours le domaine de fermeture de Néel du sommet du plot qui se
retourne dans la phase de champ descendant de sorte qu’a rémanence, il soit
systématiquement antiparallele a la direction du champ appliqué. Nous dis-
cutons ici la sélection du domaine de fermeture de Néel de la face supérieure
plutot que celui de la face inférieure. On s’attendrait a ce que les facettes
inclinées délimitant les plots crée une asymétrie entre le domaine de ferme-
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ture de Néel du haut et celui du bas, lorsque ceux-ci sont paralleles, en terme
de position longitudinale du vortex de surface (c.da.d. selon x). Selon cette
considération simpliste, le domaine de fermeture de Néel de la surface supé-
rieure se retournerait alors en champ descendant car son vortex de surface
parcourrait une distance inférieure. Néanmoins un dépouillement quantitatif
des simulations numériques nous a permis de constater que lorsque les deux
domaines de fermeture de Néel sont paralleles, les positions longitudinales
des deux vortex de surface sont identiques. Des effets liés a la nature 3D de
la configuration micromagnétique et en particulier des effets liés a une com-
posante verticale non nulle de I'aimantation au niveau des arrétes pourraient
jouer un role dans le mécanisme gouvernant le renversement des domaines
de fermeture de Néel en champ descendant.

I1.C.4 Retournement des domaines de fermeture de
Néel sous une combinaison de champs trans-
verse et perpendiculaire

Dans le chapitre IV, nous rapportons une étude sous champ des plots
de Fe(110) a l'aide de la microscopie électronique a transmission en mode
imagerie magnétique dite microscopie de Lorentz. Comme nous le verrons,
dans cette technique, seul un champ axial peut étre généré au sein de la
colonne d’imagerie. Un cycle d’aimantation planaire est alors réalisé en in-
clinant I’échantillon. Nous utilisons alors la projection du champ axial dans
le plan de I’échantillon. Il demeure néanmoins une composante dominante
du champ normal qui est susceptible d’influencer les comportements magné-
tiques. Afin de vérifier que les phénomenes de retournement des domaines de
fermeture de Néel et d’hystérésis associée a ce retournement sont toujours
attendus, lorsqu’un champ transverse et a forte composante verticale est ap-
pliqué, des simulations micromagnétiques ont été réalisées en collaboration
avec Jean-Christophe Toussaint.

Dans ces simulations, un plot de mémes dimensions 1000 x 500 x 100 nm
que celui présenté précédemment a été modélisé. L’angle entre ’axe perpen-
diculaire au plan de I’échantillon et le champ appliqué a été fixé a 20° qui est
une valeur typiquement utilisée lors de I'acquisition d’images en microscopie
de Lorentz.

Il ressort de cette étude que les phénomenes de retournement des do-
maines de fermeture de Néel et d’hystérésis associée restent observables.
Néanmoins la valeur des champs de retournement differe du cas ou un champ
purement transverse est appliqué. En effet pour une valeur de champ crois-
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II.C. Retournement et hystérésis des dom. de ferm. de Néel sous champ transv.

sante, nous avons montré que dans le cas d’'un champ purement transverse,
le retournement du domaine de fermeture de Néel du haut intervenait a
95+1mT alors que la transition est observée pour une composante transverse
du champ de 43+3mT (soit une norme du champ appliqué de ~245+5mT)
dans le cas présent. De méme lors du retour a la rémanence, un champ de
transition de 323 mT (soit une norme du champ appliqué de ~1854+5mT)
est observé pour le retournement du domaine de fermeture de Néel du haut
alors que dans les simulations avec un champ purement planaire, la transition
avait lieu a 55+1mT. Pour des raisons de temps de calcul, seuls les champs
paralleles au coeur de la paroi de Bloch (caractérisée par une composante
perpendiculaire m, > 0) et dont la composante transverse était parallele au
domaine de fermeture de Néel du bas ont été sondés mais, par analogie aux
simulations présentées précédemment, aucune modification notable n’est at-
tendue.

Nous discutons ici la diminution des champs de transition planaire lors-
qu'une composante du champ normale au plan de 1’échantillon est appliquée.
Dans les nanostructures, lorsqu'un champ transverse est appliqué, la rota-
tion des domaines longitudinaux est déterminée par la compétition entre le
champ démagnétisant transverse et le champ appliqué. Or en appliquant un
champ possédant une composante normale, I’aimantation transverse est di-
minuée au profit d'une composante normale ce qui diminue de fait la compo-
sante transverse du champ démagnétisant. Aussi a valeur de champ planaire
identique, la rotation planaire des domaines longitudinaux devrait étre plus
importante lorsqu’une composante normale est appliquée. Ceci défavorise,
du point de vue de I’échange, la configuration ou les deux domaines de fer-
meture de Néel sont antiparalleles par rapport a la configuration présentant
des domaines de fermeture de Néel paralleles : la valeur du champ trans-
verse de retournement devrait donc étre, selon ce raisonnement, plus faible.
Dans I’éventualité ou 'énergie d’échange est le terme déterminant la tran-
sition entre les configurations Bloch asymétrique et Néel asymétrique, on
s'attend a ce qu’a la transition, la rotation des domaines longitudinaux, et
donc la composante transverse moyenne de I’aimantation dans le plot, soient
constantes. Utilisant les résultats des simulations micromagnétiques, nous
avons vérifié que pour différentes directions de champ appliqué (caractérisées
par 'angle 6 avec la normale a la surface de 1’échantillon, # variant entre 20 °
et 90°) la composante transverse de I'aimantation variait avec . La variation
observée (~15% pour 6 variant entre 20° et 90°) nous laisse penser que le
terme d’énergie d’échange n’est pas le seul terme déterminant le champ de
retournement des domaines de fermeture de Néel et que la diminution du
champ de retournement planaire lorsqu’une composante normale du champ
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est appliquée ne peut étre expliquée seulement par ce raisonnement.

Nous pouvons également envisager que le terme d’énergie Zeeman est
le terme prédominant intervenant dans le retournement des domaines de
fermeture de Néel. Selon cette hypothese, quelque soit I'angle 6, le terme
Zeeman transverse (myH,, ou my et H, sont les composantes transverses de
I'aimantation, moyennée sur le plot, et du champ appliqué, respectivement)
doit étre constant a la transition. En utilisant les valeurs numériques obtenues
a partir des simulations micromagnétiques, il s’avere que le terme Zeeman
transverse varie significativement avec 6 (de plus d’un facteur 2 entre 20° et
90°). Aussi l'origine de la valeur des champs de transition semble complexe
a déterminer. En particulier dans notre cas, le renversement des domaines de
fermeture de Néel est probablement influencé par les parois a 90 ° présentes
aux extrémités du plot et qui déterminent la position, hors champ, des vortex
de surface. Une étude du champ de transition du point de vue énergétique
(similaire & ce qui a été fait dans les simulations 2D) semble nécessaire.
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Chapitre III. Retourn., a rém., des dom. de ferm. de Néel par XMCD-PEEM

Dans ce chapitre, nous présentons les résultats de I’étude par microscopie
magnétique XMCD-PEEM réalisée sur une assemblée de plots de Fe(110)
mettant en évidence a rémanence et de maniere statistique le retournement
des domaines de fermeture de Néel par application d’'un champ magnétique
transverse. Cette étude a été réalisée sur la ligne de lumiere Nanospectro-
scopy du synchrotron FElettra (Trieste, Italie). Au cours de cette étude, nous
avons travaillé sur 'instrument frangais dont le responsable est Rachid Bel-
khou et en collaboration avec Nicolas Rougemaille. Cet instrument sera a
terme installé au synchrotron Soleil a ’horizon 2010. Apres une présentation
des techniques de microscopie utilisées lors de cette étude, nous détaillerons
le protocole expérimental ainsi que les méthodes de dépouillements de don-
nées. Les résultats expérimentaux seront ensuite présentés. Outre la mise
en évidence du phénomene de retournement des domaines de fermeture de
Néel, nous avons tenté de corréler la valeur du champ de retournement a des
parametres géométriques des plots.

A priori, une telle étude sur le retournement des domaines de fermeture
de Néel observé a rémanence aurait pu étre menée a l’aide de la microscopie
MFM. En effet dans des conditions d’utilisation optimales (taille de la pointe,
stabilité du microscope, ... ), cette technique permet d’atteindre des résolu-
tions latérales de 30-50 nm. Cependant il s’avere que le contraste observé est
essentiellement lié a la composante normale du coeur de la paroi et pas au
domaine de fermeture de Néel[19]. En ce sens les techniques XMCD-PEEM
et MFM sont complémentaires puisque, comme nous le verrons, le XMCD-
PEEM ne permet pas la visualisation de la composante perpendiculaire.

III.A  Microscopies de surface PEEM-LEEM
et signal XMCD

L’instrument utilisé pour 1’étude du retournement des domaines de fer-
meture de Néel dans des plots de Fe(110) est la combinaison de deux tech-
niques de microscopies de surface : la microscopie LEEM (Low-Energy Elec-
tron Microscopy) permettant I’acquisition d’informations topographiques et
la microscopie PEEM (PhotoEmission Electron Microscopy) qui, associée au
phénomene XMCD (X-ray Magnetic Circular Dichroism), permet 1'obten-
tion d’un contraste magnétique et 'imagerie de ’aimantation projetée dans
une direction essentiellement planaire de 1’échantillon. Ces deux techniques
de microscopie sont présentées ci-dessous.
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III.A.1 Low-Energy Electron Microscopy

Une revue détaillée de la microscopie LEEM peut étre trouvée dans la Réf.
[78]. Cette technique repose sur la diffraction de surface LEED (Low-Energy
FElectron Diffraction) dans laquelle un faisceau électronique de basse énergie
(1-100eV) en incidence normale est rétrodiffusé. Ce faisceau rétrodiffusé est
ensuite collecté par une colonne d’imagerie électronique. A basse énergie les
phénomenes de rétrodiffusion élastique et de diffusion inélastique sont favori-
sés par rapport a la diffusion vers ’avant. On travaille donc généralement en
collectant la réflection LEED (0, 0). Néanmoins, le phénomene de rétrodif-
fusion élastique est limité par différents mécanismes : (i) 'onde électronique
incidente possede une longueur de pénétration finie et peut donc subir des
diffusions inélastiques dans ’échantillon. Les électrons incidents peuvent in-
teragir avec les états électroniques de surface (ii) ainsi qu’avec les phonons
de surface (iii) ou des impuretés de surface (iv) dont la particularité est de
modifier le vecteur d’onde incident sans changer de maniere significative son
énergie, autorisant ainsi des transitions avec des états électroniques libres.

Différents mécanismes sont a 1’origine du contraste observé sur une image
LEEM. D’une maniere générale la réflectivité d’une surface dépend de I’éner-
gie du faisceau incident ainsi que du matériau étudié. D’autre part un méca-
nisme de contraste provient du fait que la microscopie LEEM repose sur 1'uti-
lisation de faisceaux diffractés en condition de rétrodiffusion en utilisant la
tache de diffraction (0, 0) (bright contrast) ou en sélectionnant d’autres taches
de diffraction (dark field contrast) pour l'imagerie. Aussi toute variation de
périodicité locale (dislocations, ...) ou a grande échelle (surstructures) mo-
difiera les conditions de diffraction qu’il est possible d’imager. Un second
mécanisme de contraste est lié a des phénomenes d’interférence qu’il soit du
a une différence de phase géométrique ou a des effets de taille quantique.
Le premier cas correspond a une différence de phase apparaissant entre les
ondes électroniques rétrodiffusées de part et d’autre d’'une marche atomique.
La marche apparaitra alors plus sombre que le reste de la surface. Des ef-
fets de tailles quantiques apparaissent notamment lorsque coexistent sur une
surface des couches de différentes hauteurs atomiques. Des effets purement
topographiques peuvent également étre a l'origine de contrastes (surfaces fa-
cettées, dépressions, nanostructures, ...) en modifiant localement le champ
électrique subit par les électrons et responsable de leurs trajectoires. Dans
notre cas, l'essentiel du contraste LEEM est lié a la topographie de 1’échan-
tillon. En particulier, les électrons diffractés par les facettes inclinées sont
arrétés par le diaphragme de la colonne d’imagerie. Ces facettes apparaissent
donc, sur les images LEEM, avec un contraste plus sombre que le reste de la
surface.
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La résolution latérale typique obtenue avec la microscopie LEEM est de
~10 nm et est principalement limitée par les aberrations chromatique et sphé-
rique de la lentille objectif induites par le champ électrique régnant a proxi-
mité de ’échantillon. Du fait du temps d’acquisition d’image faible grace au
flux d’électrons important, des études en temps réel sont possibles par mi-
croscopie LEEM. En particulier, les applications actuelles de cette technique
traitent notamment des phénomenes de croissance [13], de démouillage[79],
de réactivité de surface[30]. Dans notre étude, la microscopie LEEM a été
utilisée pour obtenir des informations sur la topographie de nos échantillons.
En particulier, comme nous le verrons dans la section I11.B, les images LEEM
nous ont permis de déterminer les dimensions des plots.

III.A.2 PhotoElectron Emission Microscopy - X-ray
Magnetic Circular Dichroism

Une revue détaillée de la microscopie PEEM et du contraste magné-
tique associé au phénomene XMCD peut étre trouvée dans les références

(81, 82, 53],

III.A.2.a Principe physique de la microscopie PEEM

La microscopie PEEM est basée sur 'absorption de photons par un ma-
tériau. Les électrons secondaires générés par les mécanismes de désexcitation
sont collectés par une colonne d’optique électronique pour former 1'image fi-
nale. Différentes longueurs d’onde peuvent étre utilisées. Historiquement, les
rayonnements UV (10-45eV) ont été les premiers types de radiations utili-
sées : on parle de UV-PEFEM. Les développements récents des synchrotrons
de troisieme génération générant des faisceaux de rayons X de haute brillance
ont permis l'essor des expériences dites X-PEEM utilisant des rayons X mous
(300-1600€V).

La microscopie UV-PEEM sonde des états électroniques de valence et
est, par conséquent, sensible principalement au travail de sortie de la surface
imagée. De son coté, la technique X-PEEM fait intervenir les niveaux électro-
niques de ceeur (seuils d’absorption K, L,...) et permet donc d’obtenir une
sélectivité chimique de 1’élément imagé (Fig. I11.1). En pratique, les transi-
tions entre niveaux électroniques étant gouvernées par la regle de sélection
Al = +1, ou [ est le nombre quantique correspondant au moment orbital
électronique, les métaux de transition (bande d), tel que le Fe, sont étudiés
a I'aide des seuils d’absorption Ly (2p1/2 — 3d) et Ls (2ps/2 — 3d).

Au cours de cette étude, seule la technique X-PEEM a été utilisée. Aussi,
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Fic. III.1 — Microscopie X-PEEM et mécanismes microscopiques. Absorp-
tion de rayons X mous par un niveau électronique de coeur et électrons
photoémis[31].

dans la suite de ce manuscrit, nous traiterons principalement de cette tech-
nique.

III.A.2.b Détails instrumentaux de la microscopie X-PEEM

Pratiquement, le faisceau de rayons X illumine la surface de 1’échan-
tillon sous un angle d’incidence de ~16° par rapport au plan de 1’échan-
tillon de sorte que, pour les études magnétiques (détaillée dans le paragraphe
IIT1.A.2.¢), la composante planaire mais aussi éventuellement perpendiculaire
peuvent étre sondée. Néanmoins les projections du spin des photons inci-
dents dans le plan (cos16° ~ 0.96) et hors du plan (sin 16° ~ 0.28) font de
la technique XMCD-PEEM une méthode plutot adaptée aux échantillons a
aimantation planaire. Les détails de la colonne d’imagerie sont présentés sur
la figure I11.2.

Sur l'instrument que nous avons utilisé pour cette étude, le faisceau de
rayons X est microfocalisé pour concentrer les photons sur la seule zone a ima-
ger, mais la résolution latérale de I'instrument est déterminée par 'optique
électronique. Principalement trois effets limitent la résolution : les aberra-
tions sphériques et chromatiques, et la diffraction[33]. Pour la microscopie
X-PEEM, les aberrations chromatiques dominent. Les aberrations chroma-
tiques sont induites par la difficulté de focaliser des électrons secondaires
d’énergie différentes, notamment du fait du champ électrique permettant
d’accélérer les électrons entre I’échantillon et la colonne d’imagerie. Afin de ré-
duire cet effet, un diaphragme jouant le role de filtre passe-bas est placé dans
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F1G. 111.2 — Schéma de principe d’un microscope PEEM[83].

la colonne électronique (Fig. I11.2). Les résolutions actuelles sont de 'ordre
de 20nm mais des corrections d’aberration et/ou l'utilisation de filtres en
énergie devraient permettre tres prochainement d’atteindre des résolutions
latérales de 5nm voir 2nm a terme[33]. L’installation de tels dispositifs est
d’ores et déja programmée sur 'instrument francais.

L’origine du contraste observé sur une image X-PEEM est multiple[33]. La
microscopie X-PEEM reposant sur I’absorption d’un rayonnement lumineux,
le premier mécanisme de contraste est lié a ’énergie des photons incidents.
En faisant varier cette énergie, il est possible de sélectionner le matériau
imagé en se placant au niveau de 'un de ses seuils d’absorption. Ainsi, la
microscopie X-PEEM permet d’obtenir une sélectivité et donc un contraste
chimique y compris pour des couches recouvertes. Du fait du libre parcours
moyen, la profondeur d’échappement peut en effet atteindre 10 nm dans les
métaux de transition dont la bande d est completement remplie[32].

Le contraste des images X-PEEM peut étre également influencé par la
topographie de I’échantillon. Comme illustré par la figure I11.3, le champ
électrique a la surface de I’échantillon est modifié par sa topographie. Les
trajectoires des électrons s’en trouvent également perturbées de sorte que
les protubérances (les creux, resp.) apparaissent plus sombres (claires, resp.)
que les zones planes. Des effets d’ombrage sont également observés. Enfin les
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variations locales du travail de sortie de la surface induites notamment par
des variations des propriétés chimiques de cette surface peuvent engendrer
un contraste sur les images X-PEEM. Les régions dont le travail de sortie
est plus faible apparaissent en effet plus claires car elles générent un nombre
d’électrons plus important.

Image PEEM correspondante

Trajectoire
des électrons

Topographie

Fic. III.3 — Illustration du contraste topographique dans les images
X-PEEM|[83].

III.A.2.c XMCD et contraste magnétique en X-PEEM

Dans le cas d’un faisceau de rayons X polarisé circulairement (linéaire-
ment, resp.) illuminant un échantillon magnétique, un troisieme mécanisme
intervient dans le contraste d’une image obtenue par microscopie X-PEEM :
on parle de contraste magnétique associé au phénomene XMCD, X-ray Ma-
gnetic Circular Dichroism, (XMLD, X-ray Magnetic Linear Dichroism, resp.).
Dans la suite, seul le contraste XMCD sera développé.

Historiquement, les premieres études du phénomene XMCD ont été théo-
riques et se sont intéressées au Ni[31] et aux terres rares[35]. Schiitz et coll.
ont observé pour la premiere fois la dépendance de 1’absorption de rayons X
polarisés circulairement en fonction de I’état magnétique du Fe[30]. En parti-
culier, ils ont montré que les spectres d’absorption au seuil K du Fe variaient,
pour une polarisation donnée du faisceau de rayons X incident, en fonction
de l'orientation relative de I'aimantation de 1’échantillon par rapport a la di-
rection de propagation des photons ou plus précisément par rapport au spin,
s, des photons. En pratique, les études sont généralement menées pour une
orientation fixée de I'aimantation au sein des domaines magnétiques. Aussi,
pour une direction d’aimantation donnée, la section efficace d’absorption d’un
matériau magnétique varie selon la polarisation du faisceau de rayons X in-
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cident [Fig. II1.4(a)]. Le dichroisme magnétique circulaire de rayons X est
quantifié par deux grandeurs :
— le signal dichroique absolu :

Alyep =11 =17, (I1L.1)

ou I et I~ sont respectivement les intensités des spectres obtenus pour
un faisceau de rayons X polarisé circulairement gauche et droite.
— I'asymétrie XMCD variant entre 100 % :
It —1-
A = — I11.2
XMCD = 757 ( )
Dans la suite, nous allons nous intéresser a l'origine du dichroisme ma-
gnétique circulaire des rayons X. Nous allons également décrire comment
cette différence d’absorption des rayons X polarisés circulairement est trans-
mise aux électrons secondaires selon un processus en deux étapes [Fig. 111.4] :

> Lors de la premiere étape, un trou dans un niveau de coeur (2ps/, sur la
figure) est généré par I’absorption d’un photon X. Lors de cette étape, le spin
du photon s, est transféré a 1’électron photo-émis par couplage spin-orbite.
L’absorption de photons polarisés circulairement gauche et droite génere donc
des électrons de spin opposés. En se placant juste au dessus du seuil d’ab-
sorption, 1’état final de cet électron se trouve dans un état inoccupé de la
bande d au dessus de I'énergie de Fermi, Fr. Du fait du décalage des bandes
d du au couplage d’échange dans les métaux de transition magnétiques, la
densité d’états inoccupés dans la bande d des électrons de spin minoritaires
[a droite sur la Fig. IT1.4 (b)] est plus importante. En un sens, la bande d joue
le role de filtre a spin. Au final, le signal dichroique XMCD est proportionnel
a la projection du spin s, sur I'aimantation m.

> Dans une seconde étape, le trou de cceur est comblé par une désexcita-
tion associée soit & I’émission d’un photon (fluorescence) soit & un mécanisme
Auger. Dans ce dernier cas, 'asymétrie d’absorption est directement « trans-
mise » aux électrons Auger générés puisque ce processus conserve le spin. Au
cours de leur cheminement vers la surface de ’échantillon, les électrons Auger
produisent par des phénomenes de diffusion inélastique une cascade d’élec-
trons secondaires de faible énergie qui sont ensuite collectés par la colonne
d’optique électronique pour former I'image finale. Aussi, avec une bonne ap-
proximation, I'intensité des électrons secondaires collectés est proportionnelle
au nombre d’électrons Auger initialement générés. Pour des configurations
parallele ou antiparallele de s, et de m, le nombre d’électrons Auger générés
et donc les intensités collectées seront différentes.
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ITI.A. Microscopies de surface PEEM-LEEM et signal XMCD
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Fic. 1I1.4 — (a) Spectres d’absorption aux seuils Ly (2p12 — 3d) et Lg
(2p3/2 — 3d) du Fe d’une couche de Permalloy pour deux polarisation du fais-
ceau de rayons X incidents. Al représente la différence des deux courbes ob-
tenues pour les deux polarisations du faisceau[37]. (b) Origine du dichroisme
magnétique circulaire des rayons X[32].

Sur la figure I11.4 (a), le changement de signe du signal dichroique entre
les deux seuils d’absorption trouve son origine dans le couplage spin-orbite
opposé des niveaux 2pz/ et 2py/p @ [+ s et [ — s, respectivement, ou s est le
nombre quantique codant pour le spin électronique (avec s = % et [ =1).

En pratique, dans le cas de la ligne Nanospectroscopy un faisceau de
rayons X polarisé est obtenu par un déplacement des aimants permanents
onduleurs de la ligne induisant un déphasage de 1'onde électromagnétique. Il
est également a noter que sur l'instrument que nous avons utilisé pour ces
expériences, les électrons secondaires de basse énergie sont accélérés (typique-
ment sous une tension de 20kV) et collectés par la méme colonne d’imagerie
que celle utilisée pour la microscopie LEEM. Apres réglages de cette colonne,
du fait de I'illumination d’'une méme zone par les électrons ou le faisceau de
rayons X, il est possible de basculer d'une technique de microscopie a I'autre
quasi-instantanément.
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III.B Résultats expérimentaux

II1.B.1 Protocole expérimental de I’étude

La microscopie PEEM utilisant des électrons secondaires de faible éner-
gie en sortie d’échantillon (qqseV), un champ magnétique planaire de I'ordre
de 100 mT ne peut étre appliqué en cours d’acquisition sous peine de dévia-
tion du faisceau électronique. Une étude a rémanence a donc été requise pour
mettre en évidence le phénomene de retournement des domaines de fermeture
de Néel sous champ transverse. Au cours de I’étude, ’échantillon était donc
aimanté ex situ a une valeur de champ magnétique donnée, puis introduit
dans la chambre du microscope avant d’étre imagé a rémanence. Cette procé-
dure a été répétée pour différentes valeurs de champ appliqué. Pour chacune
de ces valeurs, nous avons mené une étude statistique sur typiquement 30-40
plots. Cette étude statistique est motivée par le fait qu’entre deux valeurs
de champ successives la zone imagée n’est pas la méme. Afin de visualiser
le contraste magnétique associé a 'orientation du domaine de fermeture de
Néel de surface de chaque plot, 1’échantillon a été orienté de sorte que la
direction de propagation des rayons X incidents soit transverse aux plots.

Pour chaque région de I’échantillon imagée, une image LEEM et deux
images PEEM obtenues pour deux polarisations opposées du faisceau de
rayons X (circulaire droite et gauche) ont été acquises. Afin d’améliorer le
rapport signal sur bruit des images PEEM, 'acquisition de grandes séries
d’images est nécessaire. L’inconvénient majeur de cette technique de moyen-
nage est lié a la dérive du faisceau entre chaque image. Des procédures de
corrélations entre images permettent de corriger cet effet de dérive. Néan-
moins ces procédures ne sont efficaces que si le rapport signal sur bruit de
chaque image est lui-méme suffisant. L’optimum trouvé est le suivant :

Chaque image PEEM est composée d’une série de clichés (20-50) entre
lesquels les procédures de corrections de dérive seront appliquées. Ces clichés
sont eux-mémes constitués de 8 images de courte durée (0.1-0.2s) afin d’avoir
un contraste suffisant. Les effets de dérive sont corrigés numériquement a
'aide de procédures développées, dans le logiciel commercial Igor Pro[33],
par Andrea Locatelli[39]. De méme entre les deux images PEEM obtenues
pour les deux polarisations opposées du faisceau de rayons X, des effets de
dérives sont observables, du fait notamment du temps requis (~30s) pour
changer la polarisation du faisceau. Ces effets sont également corrigés avant
I’obtention du contraste magnétique par différence des deux images PEEM
de polarisation opposée. Les images LEEM sont également composées d’une
série d’'images (8-64) de 0.1-0.2s.

La figure I11.5 illustre les images typiquement obtenues au cours de cette
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étude. Les images LEEM nous apportent une information sur la topographie
de la surface et des plots. En particulier on observe une variation de contraste
entre le sommet des plots et les facettes inclinées. L’acquisition de ces images
utilisant les électrons rétrodiffusés, les facettes inclinées apparaissent plus
sombres que le reste de la surface. Par ailleurs, des effets d’ombrage des plots
sont révélés par les images LEEM et XMCD-PEEM. Leur origine est liée au
faisceau de rayons X. En effet, du fait d’'un angle d’incidence du faisceau de
rayons X relativement faible (16 °) et que 'on travaille & un seuil d’absorption
du Fe, la zone a l'arriere des plots n’est pas exposée au faisceau de rayons
X. Ceci explique le contraste différent observé en XMCD-PEEM. De fait les
propriétés chimiques de cette région de I’échantillon ne sont pas modifiées
par le faisceau de rayons X (dégazage d’adsorbats, modification des liaisons
chimiques, ...) d’ou également une variation du contraste en LEEM.

Fia. II1.5 — Images (a) LEEM (topographie) et (b) XMCD-PEEM (ma-
gnétique) typiques obtenues lors de I’étude statistique de 'orientation des
domaines de fermeture de Néel. La fleche blanche indique la direction du
faisceau de rayons X ce qui permet de visualiser les domaines de fermeture
de Néel du haut ainsi que les domaines présents aux extrémités des plots.
Des images de plots individuels sont présentées sur la figure I11.8.

L’objectif premier de cette étude concerne l'évolution des populations
respectives de chaque orientation de domaines de fermeture de Néel du haut
(blancs et noirs c.a.d. antiparalleles et paralleles a la direction de propagation
des rayons X, respectivement) en fonction du champ appliqué. Pratiquement,
I’étude a consisté en la détermination, pour chaque valeur de champ appliqué,
de ces populations dans un ensemble de 30-40 plots imagés. Les résultats de
cette étude sont présentés dans la section II1.B.2. Dans un second temps,
nous avons essayé de corréler la valeur du champ de retournement a des
parametres purement géométriques des plots : hauteur, rapports d’aspects
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latéral r et vertical n). Cette étude est développée dans la section [11.B.3. Pour
cette seconde étude, les dimensions des plots ont été déterminées a partir de
profils d’intensité obtenus sur des images LEEM pour chaque plot selon deux
directions orthogonales et les distances ont été définies a mi-hauteur des
marches d’intensité (Fig. I11.6). Dans les plots de Fe(110), les faces inclinées
les plus longues correspondent essentiellement aux plans cristallographiques
(010)[22]. L’angle entre ces facettes et le plan de base (110) est donc de 45°.
La hauteur des plots est alors calculée comme la demi-différence des largeurs
des surfaces inférieure et supérieure des plots. Pour les plots présentant une
certaine asymeétrie, les longueurs projetées sont considérées. Sur 'instrument
que nous avons utilisé, I'incertitude sur les mesures de distances est de 1’ordre
de ~10nm.

a
2 @
s 3

]
-3

Intensity (u. a.)

(b)5 5 g %

Fia. II1.6 — Hlustration des déterminations de dimensions. (a) Image LEEM
d’un plot asymétrique. (b) Profil d’'intensité de la largeur du plot présenté
en (a). La largeur de la surface du bas est définie & mi-hauteur par les lignes
pointillées. Dans (a), la longueur de la surface du haut est délimitée par les
deux traits verticaux noirs.

I11.B.2 Retournement des domaines de fermeture de
Néel

Partant de I’échantillon vierge d’aimantation, différentes valeurs crois-
santes de champ magnétique transverse ont été appliquées parallelement a
la direction de propagation du faisceau de rayons X. Une augmentation, a
rémanence, de la proportion de domaines de fermeture de Néel présentant
un contraste magnétique blanc (antiparalleles au champ appliqué) a été ob-
servée (I11.7). Aussi pour un champ appliqué de 150 mT, la quasi-totalité
(~90 %) des domaines de fermeture de Néel sont retournés et sont orientés
dans la méme direction. Un champ moyen de retournement de 120£20mT
est déduit, en bon accord quantitatif avec les simulations micromagnétiques.
Nous avons également vérifié qu’en appliquant un champ de -150mT, une
inversion de population est mise en évidence : la proportion de domaines de
fermeture de Néel noirs (paralleles au champ appliqué) est alors de 290 %.
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Fiac. II1.7 — Evolution, & rémanence, de la proportion de plots a domaine
de fermeture de Néel du haut blanc (antiparalleles a la direction du champ
appliqué) en fonction du champ.

La technique XCMD-PEEM ne donnant acces essentiellement qu’a 1’ai-
mantation de surface de I’échantillon, des simulations micromagnétiques 3D
sont nécessaires pour comprendre les détails du processus de retournement
des domaines de fermeture de Néel. Ces éléments ont déja été développés dans
la section [1.C.3. Néanmoins la figure I11.8 résume l'influence, a rémanence,
d’un champ magnétique appliqué antiparallelement au domaine de fermeture
de Néel du bas.

Ainsi nous avons confirmé expérimentalement qu’il était possible de contro-
ler I'orientation de I'aimantation d’une composante interne d’une paroi ma-
gnétique. Un champ de saturation transverse de ~500mT a été déterminé
dans des plots similaires par des mesures de magnétométrie VSM[12]. Cette
valeur étant significativement supérieure aux champs appliqués au cours de
notre étude, I’ensemble de la configuration micromagnétique reste vraisem-
blablement inchangé lors du processus de retournement des domaines de fer-
meture de Néel conformément aux résultats des simulations. Il s’agit donc
bien d'un processus d’aimantation des parois et non pas de domaines.

II1.B.3 Champs de retournement et considérations géo-
métriques

Lors de la phase d’analyse des données, nous avons également essayé de
corréler la distribution de champs de retournement a des parametres géo-
métriques tels que la hauteur, les rapports d’aspect latéral r et vertical 7.
Plusieurs arguments peuvent en effet étre avancés pour expliquer une éven-
tuelle dépendance. Tout d’abord, les simulations réalisées sur des parois de
longueur infinie (Sec. I1.B) ont montré que pour une hauteur de plot supé-
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Fig. TII.8 — Tllustration du retournement de domaines de fermeture de
Néel observé a rémanence avant (a, ¢, e) et apres (b, d, f) application d’'un
champ magnétique transverse de 150 mT. (a, b) Images LEEM de deux plots
différents de hauteur 95 nm et 105nm respectivement. (c, d) Contraste ma-
gnétique XMCD des mémes plots présentés en (a) et (b), respectivement.
L’orientation de 'aimantation des domaines aux extrémités du sommet des
plots sont indiqués. Les fleches blanches indiquent le sens de propagation du
faisceau de rayons X incident. Le champ est appliqué parallelement a cette
direction. (e, f) Configurations micromagnétiques obtenues par simulations
numériques obtenues pour un plot de hauteur 100 nm présentant les mémes
orientations de domaines de fermeture de Néel que les images XMCD-PEEM
présentées en (c) et (d), respectivement. Seule la composante transverse de
I’aimantation est représentée de sorte que 1’on puisse visualiser les domaines
de fermeture de Néel. Les fleches noires indiquent la direction du champ

appliqué.

rieure a 100 nm, la valeur du champ de retournement décroissait. En effet, en
augmentant la hauteur des plots, on s’attend a une décroissance du couplage
dipolaire entre les deux domaines de fermeture de Néel présents dans un plot.
De fait, le champ de retournement s’en trouve réduit. Par ailleurs, un champ
transverse induit une rotation de I’aimantation des domaines longitudinaux
par couplage Zeeman. Comme nous l'avons déja évoqué, la différence fon-
damentale entre les couches minces et les nanostructures est que pour les
premieres, la rotation est limitée par ’anisotropie magnéto-cristalline alors
que dans les secondes, c¢’est essentiellement le champ démagnétisant qui s’op-
pose a la rotation de I’aimantation. Dans le cas des plots, I’aimantation réalise
au niveau du domaine de fermeture de Néel parallele au champ transverse
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appliqué une rotation inférieure a 180 ° alors que cette rotation est supérieure
a 180 ° pour le domaine de fermeture de Néel antiparallele au champ d’ou sur-
cout d’énergie d’échange. Néanmoins en augmentant le rapport d’aspect la-
téral, le coefficient de champ démagnétisant transverse augmente également.
De fait, a champ constant, la rotation des domaines longitudinaux sera plus
faible pour un plot de rapport d’aspect latéral plus élevé et le surcott énergé-
tique sera lui réduit. En résumé, en augmentant le rapport d’aspect latéral,
on favorise la configuration ot les deux domaines de fermeture de Néel sont
antiparalleles. On s’attend donc a observer une augmentation du champ de
renversement avec le rapport d’aspect latéral.

Afin de vérifier ces hypotheses, nous avons réalisé les études suivantes.
Pour les différents parametres géométriques choisis, nous avons représenté
(1) les histogrammes des populations totales (domaines de fermeture de
Néel blancs et noirs) et des populations & domaines de fermeture de Néel blancs
pour différentes valeurs de champ appliqué. A partir de ces histogrammes,
nous avons déterminé et représenté (2) en fonction du champ appliqué la
proportion des populations a domaines de fermeture de Néel blancs pour
différentes valeurs de parametres géométriques. La figure I11.9 présente ces
résultats pour la hauteur des nanostructures et leur rapport d’aspect.

Dans le cas d’une éventuelle dépendance, nous nous serions attendus a
observer sur les courbes de type (1) lapparition d’une asymétrie entre les
histogrammes des populations totales (domaines de fermeture de Néel blancs
et noirs) et ceux des populations a domaines de fermeture de Néel blancs.
Sur les courbes de type (2), différentes valeurs de champ de saturation (c.d.d.
le champ pour lequel tous les domaines de fermeture de Néel sont blancs)
doivent étre observées. Néanmoins du fait des incertitudes expérimentales,
les différentes courbes sont confondues de sorte qu’aucune corrélation entre
la valeur du champ de retournement et des parametres géométriques ne peut
étre mise en évidence. Les incertitudes ont été estimées en considérant que
pour chaque classe i des histogrammes de type (1), le nombre de domaines de
fermeture de Néel blancs est une variable aléatoire. L’incertitude statistique
est alors /N[ ol N°* est le nombre total de plots imagés (c.d.d. les plots
a domaine de fermeture de Néel blanc et noir) appartenant a la classe i.
Pour les courbes des type (2), I'incertitude sur les proportions de domaines
de fermeture de Néel blancs est 1/4/ N}

Cette apparente absence de corrélation peut étre due a une statistique
de plots imagés insuffisante. Dans cette éventualité, il est a noter que des
expériences permettant d’augmenter significativement le nombre de ces plots
imagés sont en pratique difficiles a envisager. On pourrait également conclure
que 'absence de corrélation dans cette étude vient simplement du fait que le
retournement des domaines de fermeture de Néel est intrinsequement indé-
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pendant des effets de taille des plots. Des effets liés au caractere 3D des plots
pourraient alors intervenir tels que des retournements initiés au niveau des
arrétes des facettes.

Néanmoins les résultats des simulations micromagnétiques réalisées sur
des plots de longueur infinie (Sec. 11.B) laissent penser que la dépendance du
champ de retournement des domaines de fermeture de Néel en fonction de la
hauteur des plots n’est pas linéaire et qu’en particulier entre 80 nm et 100 nm
(hauteurs typiques des plots imagés lors de cette étude) cette dépendance
est quasi-nulle. Aussi avant d’envisager une nouvelle étude expérimentale, la
réalisation de simulations micromagnétiques sur des plots a base hexagonale
pour différentes hauteurs apparait nécessaire afin de déterminer la gamme de
hauteurs de plots pour laquelle une dépendance du champ de retournement
des domaines de fermeture de Néel en fonction de la hauteur devrait étre
observable avec un ensemble de plots imagés comparable a celui utilisé pour
cette étude.
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F1G. II1.9 — Evolution, & rémanence, des histogrames de hauteur (gauche)
et de rapport d’aspect vertical h/l (droite) des populations totales (ligne
continue) et de plots (cercles ouverts) présentant un domaine de fermeture
de Néel de surface blanc (antiparallele au champ appliqué) pour un champ
appliqué de (a) 110mT, (b) 130mT, (c) 150 mT. (d) Evolution, & rémanence
et pour une hauteur donnée (gauche) ou pour un rapport d’aspect vertical
donné (droite), de la proportion de plots présentant un domaine de fermeture
de Néel de surface blanc (antiparallele au champ appliqué) en fonction du

champ appliqué.
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Evolution, sous champ, des
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de Lorentz
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Chapitre IV. Evolution, sous champ, des parois étudiées par micro. de Lorentz

Dans ce chapitre nous présentons les résultats d’une étude menée en
collaboration avec Aurélien Massebeeuf, Pascale Bayle-Guillemaud (CEA \
DRMFC \ SP2M \ LEMMA - Grenoble), et Alain Marty (CEA \ DRMFC
\ SP2M \ NM - Grenoble). L’objectif initial de cette étude était 1'observa-
tion directe du phénomene de retournement des domaines de fermeture de
Néel sous champ magnétique dans des nanostructures individuelles a 1’aide de
la microscopie électronique a transmission en mode imagerie magnétique ap-
pelée microscopie de Lorentz. Un autre aspect de cette étude a été le controle
de la longueur d’une paroi de Bloch asymmétrique par un parametre exté-
rieur et notamment le phénomene de transition entre une paroi de longueur
finie et un vortex magnétique.

Apres avoir détaillé la technique expérimentale, les différents modes d’ima-
gerie permettant 'obtention d’un contraste magnétique et les méthodes de
préparation des échantillons, nous présenterons les résultats de ces études.
Cette étude a été menée sur le microscope JEOL 3010 opérant a 300kV et
équipé d’'un GIF (Gatan Imaging Filter) pour filtrer les images en énergie.
Des résolutions magnétiques de 10-100 nmT sont typiquement atteintes avec
cet instrument.

IV.A Microscopie de Lorentz : Principe et as-
pects instrumentaux

Dans cette partie, le principe de la microscopie électronique a transmis-
sion est exposé. Les différents modes permettant ’acquisition d’images ma-
gnétiques sont également introduits. Les concepts de base de cette technique
de microscopie ainsi que des références complémentaires peuvent étre trouvés

dans [90].

IV.A.1 Microscopie électronique a transmission

La microscopie électronique a transmission (Transmission Electron Mi-
croscopy, TEM) est une technique de microscopie de haute résolution per-
mettant dans certaines conditions d’atteindre la résolution atomique. Notons
qu’en TEM, la préparation de I’échantillon constitue une étape cruciale. Un
schéma illustratif d’une colonne d’imagerie de TEM est présenté sur la figure
IV.1.

Les électrons sont produits soit thermiquement a l’aide d’un filament
chauffé de W or LaBg soit a ’aide d’'une pointe a émission de champ par
application d’une tension. Une fois émis les électrons sont ensuite accélérés
jusqu’a une énergie de travail relativiste. Cette énergie détermine la longueur
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d’onde des électrons (A ~ 1.97 pm pour une énergie de 300 keV) mais aussi
le pouvoir de pénétration des électrons. Une telle énergie est en effet requise
pour traverser un échantillon de typiquement 100-200 nm d’épaisseur plutot
que pour augmenter la résolution de 'instrument, cette derniere étant limitée
par les aberrations des lentilles.

Emission

Accélération

Formation
de la sonde

Condensation

Echantillon

Lentille
objectif

Lentille
intermédiaire Dispositif
Projection dimagerie

Ecran | &—2>)

Détecteur
DPC

F1c. IV.1 — Colonne d’imagerie d'un TEM[90].

A la sortie du dispositif d’émission des électrons, les lentilles de 1’étage
condenseur forment le faisceau. Deux modes de travail sont disponibles : la
technique TEM conventionnelle oti, comme dans les microscopes optiques, un
faisceau parallele d’électrons illumine la surface de I’échantillon et la tech-
nique en mode balayage dite STEM, Scanning Transmission Electron Micro-
scopy ou un faisceau focalisé est balayé sur la surface de I’échantillon.

Dans la plupart des microscopes, I’échantillon est placé directement dans
la lentille objectif qui joue alors souvent le role de condenseur supplémentaire
et de lentille d’imagerie. Du fait de sa position, 1’échantillon est soumis au
champ magnétique généré par la lentille objectif (typiquement 1-3T). Pour
éviter de soumettre I’échantillon a un tel champ, la lentille objectif peut étre
éteinte. Deux approches alternatives permettent néanmoins de former une
image. Dans la premiere, une lentille dite intermédiaire suffisamment éloi-
gnée de I’échantillon sert de lentille objectif. Ce mode de fonctionnement
nécessitant une lentille de grande distance focale, ce dernier dégrade forte-
ment la résolution et le grandissement est limité & 103 (soit une taille d’image
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de l'ordre de 200 nm). Un autre approche est basée sur la lentille dite de Lo-
rentz dont la conception permet d’atteindre des grandissements de 10° pour
une résolution de 2nm. Nous verrons dans le paragraphe suivant comment
se forme le contraste magnétique.

Le dernier étage dit de projection permet la formation de I'image a pro-
prement parler. Un nombre croissant de microscopes permettent le filtrage
en énergie des électrons provenant de I’échantillon ce qui permet notamment
de s’affranchir du bruit di aux plasmons notamment. Le faisceau est ensuite
collecté au niveau du détecteur (écran fluorescent et/ou caméra CCD)

Outre I'imagerie d'un échantillon, le TEM permet de déterminer d’es-
timer la variation de hauteur des structures imagées par la technique dite
cartographie d’épaisseur. Cette méthode repose sur la relation :

At | Iy
= In
)\in Itot ’

(IV.1)

ou At est I'épaisseur de la structure, \;, représente le libre parcours moyen
inélastique, Iy et I sont I'intensité de méme énergie que le faisceau incident
et I'intensité totale, respectivement.

D’apres Egerton[91], Ay, peut étre déterminé a partir de 1’énergie du fais-
ceau électronique en keV, du demi-angle de collection du microscope en mrad
et de Iénergie chimique du matériau considéré (parametre faisant intervenir
le numéro atomique de ’élément). Dans le cas du Fe, Ay, ~ 120 nm.

Aussi, d’apres I'équation [V.1, a partir de deux images obtenues avec et
sans filtrage en énergie et avec la valeur de \;,, il est possible de déterminer
I’épaisseur locale d’une structure sur la surface de ’échantillon.

IV.A.2 Contrastes magnétiques et modes d’imagerie

Dans une approche classique, lorsqu'un électron incident de charge —e
et de vitesse v traverse un échantillon magnétique générant une induction
magnétique B, celui-ci subit la force de Lorentz F déviant la trajectoire de
I’électron d'un angle 3 :

F = —e.v x B, (IV.2)
e
=— [ B.dz Iv.3
5= | (1v3)
ou A est la longueur d’onde. Dans le cas d'une induction magnétique uni-
forme, cette derniere équation devient : 5 = e;ﬁ.f, ou t est I'épaisseur de
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I’échantillon. D’un point de vue quantique, Aharanov et Bohm ont montré
qu'une induction magnétique induisait un déphasage de 'onde électronique.
Notons que dans les techniques de microscopies électroniques, 'induction
magnétique est détectée et non directement 'aimantation[90].

La microscopie de Lorentz exploite ces modifications du faisceau d’élec-
trons pour étudier les propriétés micromagnétiques d’un échantillon. D’apres
I’équation I1V.2, la microscopie de Lorentz ne devrait étre sensible qu’a des in-
ductions magnétiques planaires. Des études récentes s’intéressent néanmoins
aux couches magnétiques a aimantation perpendiculaire pour lesquelles au-
cun contraste en microscopie de Lorentz n’est attendu a priori[92].

La microscopie de Lorentz présente 'avantage de pouvoir réaliser des
études sous champ magnétique. En effet, comme indiqué dans la section pré-
cédente, il est possible de se servir d'une lentille distante de ’échantillon
en guise de lentille objectif (lentille intermédiaire ou lentille de Lorentz). La
lentille objectif habituelle peut alors servir de source de champ magnétique
axial. Pour les études nécessitant un champ planaire, comme celle présentée
dans ce manuscrit, une rotation de ’échantillon autour d'un axe transverse
a la colonne permet d’obtenir par projection une composante planaire non
nulle.

Plusieurs mode d’imagerie sont disponibles en microscopie de Lorentz :
le contraste de Fresnel, de Foucaul et ’holographie. Ici, les deux premiers
modes seront détaillés car ils ont été les seuls utilisés au cours de cette étude.

IV.A.2.a Contraste de Fresnel et Transport-of-Intensity Equation,
TIE

La méthode la plus simple pour obtenir un contraste magnétique dans
la microscopie de Lorentz consiste a défocaliser légerement la lentille objec-
tif. En terme d’optique géométrique, nous avons vu qu’une induction ma-
gnétique, générée par 'aimantation d’'un domaine magnétique par exemple,
dévie la trajectoire des électrons. Deux domaines d’orientation d’aimanta-
tion opposée induiront des modifications de trajectoires opposées. De fait sur
I'image finale défocalisée, des zones de sur/sous-intensité correspondront aux
régions de I’échantillon séparant deux domaines magnétiques. Le contraste
de Fresnel permet donc la visualisation des parois de domaines magnétiques.
En augmentant la défocalisation le contraste magnétique est augmenté au
détriment de la résolution de I'image. Un compromis doit étre trouvé.

Basée sur le contraste de Fresnel, la méthode TIE permet de déterminer
I'orientation vectorielle de ’aimantation de 1’échantillon. Plus précisément,
elle repose sur 'équation présentée dans la référence[93].
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20 () = — Vi [I(1) Vi 6(0)] (1V.4)

ou A est la longueur d’onde des électrons, I(r) est l'intensité du faisceau,
Vi est l'opérateur gradient a deux coordonnées dans le plan de 1’échan-
tillon et ¢(r) la phase de 'onde électronique. Cette équation relie le gradient
de lintensité le long de 'axe optique au déphasage de 'onde électronique
dans le plan de I’échantillon. Ce dernier est, comme nous l'avons déja évo-
qué, directement lié a I'induction générée par 1’échantillon. Aussi dans le
déphasage de l'onde électronique, une contribution liée a I'aimantation de
I’échantillon intervient (les effets dus au champ dipolaire sont également a
prendre en considération). Pratiquement, le gradient vertical de 'intensité
est déterminé a partir de plusieurs images obtenues dans des conditions de
focalisation, sur/sous-focalisation. A partir de ce gradient, la cartographie de
I’aimantation peut étre reconstruite numériquement.

IV.A.2.b Contraste de Foucault et Differential Phase Contrast,
DPC

Chaque domaine magnétique induit une déviation du faisceau électro-
nique qui lui est propre. Cela se traduit, dans le plan de diffraction, par
des taches de diffraction distinctes correspondant a chaque orientation de
domaines. A 'aide d’un diaphragme placé dans le plan de diffraction, il est
possible de sélectionner une tache de diffraction et donc une orientation de
domaines. Pratiquement, ces images sont obtenues en déviant le plan de dif-
fraction plutot qu’en déplagant mécaniquement le diaphragme de sorte que le
faisceau collecté contient le faisceau transmis et la tache de diffraction corres-
pondante a l'orientation de domaine voulue. Sur I'image finale seule les zones
de I’échantillon présentant cette orientation de domaines seront visibles. Les
autres régions apparaitront en noir. On parle de contraste de Foucault pour
cette méthode permettant d’imager une seule orientation de domaines ma-
gnétiques. Cette méthode s’apparente a la famille des techniques d’imagerie
dites de champ sombre.

La méthode DPC repose sur le contraste de Foucault. Une série d’images
est réalisée pour différentes orientations de domaines magnétiques (selon, par
exemple, £x et +y). La cartographie de 'aimantation est ensuite reconstituée
numériquement a partir des différentes orientations de domaines.
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IV.A.3 Préparation des échantillons

Dans la microscopie électronique a transmission, une étape cruciale de
I’étude est la préparation des échantillons, 'objectif étant d’obtenir une zone
de I’échantillon ou 'épaisseur ne dépasse pas 100-200 nm pour que les élec-
trons incidents puissent traverser I’échantillon. Plusieurs techniques de prépa-
ration sont couramment utilisées. La premiere consiste a déposer directement
I’échantillon sur une membrane. Les membranes utilisées en TEM sont prin-
cipalement constituées de C amorphe[941] ou de SizN4[95]. La fabrication de
ce dernier type de membrane (d’épaisseur supérieure a 20 nm) est obtenue a
partir d’un substrat de Si. Le substrat est recouvert sur les deux surfaces par
une couche de SigNy. Sur I'une des faces, une zone généralement de forme
carrée du Si est mise a jour par attaque chimique. Cette zone du substrat
est ensuite gravée chimiquement par voie humide (KOH & chaud ou NaOH).
La gravure est arrétée lorsque le front de gravure atteint la seconde couche
de nitrure qui constitue la membrane sur laquelle la couche a étudier est
déposée.

Une autre approche vise a libérer la couche a étudier en dissolvant le sub-
strat dans un solvant adapté puis de déposer cette couche sur une membrane
métallique. Une autre méthode classique de préparation consiste a amincir
le substrat par polissage mécanique. La préparation finale consiste alors soit
a amincir par la tranche le substrat a l'aide d'un FIB (Focused Ion Beam)
soit a réaliser une attaque par bombardement ionique sous angle (7-8° par
rapport au plan de I’échantillon) jusqu’a ce quun trou biseauté soit réalisé
dans le substrat. Au niveau du trou biseauté, des zones ou le substrat mesure
100-200 nm d’épaisseur sont alors observées.

Dans notre cas, les plots sont obtenus par croissance épitaxiale sur un
substrat de saphir. Les techniques habituelles a base de membranes en C
amorphe ou SizNy ne sont donc pas applicable a notre systeme. Aussi, au
cours de cette these, nous avons tenté de développer en collaboration avec
Laurent Cagnon, diverses approches de libération de la couche adaptées a nos
échantillons. La premiere, comme présenté précédemment, visait a attaquer
par voie chimique de maniere privilégiée le substrat. La difficulté dans notre
cas résidait dans le fait que le saphir est tres résistant aux attaques chimiques.
Aussi malgré nos diverses tentatives (mélanges a base de NH,OH, Hy0a,
HF ; solution de KOH concentrée a 14 M a chaud; ...), aucune n’a montré
une attaque significative du saphir. Une autre approche visait a insérer une
couche métallique pour laquelle la croissance épitaxiale sur saphir (1120) est
connue (Nb par exemple) au moment du dépot par PLD entre le substrat et
la couche de Mo. Cette couche devait ensuite étre attaquée libérant ainsi la
couche de Mo supportant les plots de Fe. Différentes attaques ont été essayées
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(oxydo-réduction, attaque acide) mais soit les vitesses d’attaque n’étaient pas
suffisante (oxydo-réduction) soit la sélectivité chimique du Nb par rapport
au Mo n’était pas suffisante.

Dans I'étude présentée dans ce chapitre, deux techniques de préparation
des échantillons ont finalement été utilisées. Dans les deux cas, un polissage
mécanique a été réalisé, dans un premier temps, pour affiner le substrat
jusqu’a typiquement ~10 ym. L’étape finale de préparation est basée, dans
la premiere méthode, sur une attaque par FIB alors que pour la seconde
approche, la préparation repose sur le bombardement ionique sous angle.

IV.B Résultats expérimentaux

IV.B.1 Hystérésis des domaines de fermeture de Néel

Comme précisé dans l'introduction de ce chapitre, 1'objectif initial de
cette étude était l'observation du retournement des domaines de fermeture
de Néel par microscopie de Lorentz et la mise en évidence du phénomene
d’hystérésis associée a ce phénomene. Dans cette section nous présentons les
différents résultats de cette étude.

IV.B.1.a Contraste Fresnel

Apres préparation, par la méthode utilisant le FIB, d’un échantillon, ce
dernier a été positionné sur la membrane et ajusté en rotation de sorte que
la composante planaire du champ soit la plus parfaitement alignée dans la
direction transverse des plots. Les différentes images obtenues en fonction de
la composante planaire du champ magnétique sont présentées sur la figure
IV.2.

F1G. IV.2 — Images (microscopie de Lorentz) obtenues en contraste de Fresnel
sur un plot de Fe(110) pour différentes valeurs de champ transverse appliqué.
L’échantillon est tourné de 21.5° par rapport a l’axe de la colonne (perpen-
diculaire au plan de I'image).
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Le plot imagé se trouvant en limite de zone de préparation, ce dernier ne
peut étre visualisé dans son intégralité. Néanmoins, a champ nul [configura-
tion identique a celle présentée sur la figure V.2 (a)], une configuration de
type Landau est clairement identifiée. Le contraste des images permet éga-
lement de visualiser les parois a 90° a I'extrémité de la structure. Pour une
valeur de champ croissante, on observe que la paroi se déforme progressive-
ment puis un saut brusque de la paroi est visualisé entre 78 mT et 125 mT.
Entre 125mT et 128 mT, la partie centrale de la paroi est expulsée. Ce com-
portement sous champ révele que I’échantillon n’était pas parfaitement aligné
par rapport a ’axe de rotation. En effet seule une composante longitudinale
du champ appliqué permet de déplacer une paroi de Bloch dans la direction
transverse.

Concernant le saut observé entre 78 mT et 125 mT, il est naturel, compte-
tenu des valeurs de champ appliqué proches des champs de transition prédits
par les simulations micromagnétiques, de se poser la question de savoir s’il
est associé ou non a la transition entre une paroi de Bloch asymétrique et une
paroi de Néel asymétrique. La figure IV.3 présente la variation du contraste
attendue au coeur de la paroi lors du changement de configurations sur des
images obtenues en contraste de Fresnel.

4

B=95mT B=100mT

Fia. IV.3 — (a,b) Simulations micromagnétiques d’un plot de Fe(110) sur un
plot de 1000 x 500 x 100 nm sous champ magnétique (a) avant et (b) apres
le retournement du domaine de fermeture de Néel du haut. (c¢,d) Simulations
du contraste de Fresnel correspondant aux images (a,b) respectivement.

Ces simulations ont été réalisées par Aurélien Masseboeuf a partir des
simulations micromagnétiques sous champ présentées dans le chapitre I1. Ces
simulations sont basées sur le calcul du déphasage de l'onde électronique
incidente induit par 1’échantillon (effet Ahranov-Bohm) et par la colonne
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d’imagerie (fonction de transfert). Les images obtenues en mode Fresnel avant
et apres le saut de la paroi laissent penser qu’une variation de contraste au
sein de la paroi est probablement observée. Néanmoins les images obtenues ne
permettent pas de conclure de maniere définitive. Dans la suite, nous allons
donc chercher a imager directement les domaines.

IV.B.1.b Contraste de Foucault et DPC

Afin de pallier aux limitations des mesures en mode Fresnel, nous avons
déterminé la cartographie de 'aimantation du plot précédemment imagé en
mode DPC. Nous espérions ainsi obtenir des informations supplémentaires
a partir de l'orientation locale de I'aimantation. Les images obtenues sont
présentées sur la figure [V .4.

B=99mT B=125mT B=128mT

F1G. IV.4 - Images (microscopie de Lorentz) obtenues en mode DPC sur un
plot de Fe(110) pour différentes valeurs de champ transverse appliqué. Le
plot imagé se trouvant en limite de la fenétre de préparation du substrat,
seule une partie du plot est observable. Le code des couleurs correspond a
I’orientation de ’aimantation dans le plan de I’échantillon. Le saut de la paroi
est observable entre (a) 9 mT et (b) 125 mT. Entre (b) 125 mT et (c¢) 128 mT
la paroi est fortement déformée sous l'effet du champ appliqué. L’échantillon
est tourné de 21.5° par rapport a ’axe de la colonne (perpendiculaire au plan
de 'image).

Ici encore, les simulations des cartographies d’aimantation en mode DPC
(Fig. IV.5) nous informent qu’une variation de contraste a l'intérieur de la
paroi est attendue lorsque le domaine de fermeture de Néel du haut se re-
tourne. Les images obtenues ne permettent néanmoins pas de conclure quant
a une variation de ce contraste interne.
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B=95mT B=100mT

F1a. IV.5 - (a, b) Simulations micromagnétiques d'un plot de Fe(110) sur un
plot de 1000 x 500 x 100 nm sous champ magnétique (a) avant et (b) apres
le retournement du domaine de fermeture de Néel du haut. (¢, d) Simulations
de la cartographie d’aimantation en mode DPC correspondant aux images
(a, b) respectivement. Une variation de contraste est attendue au niveau de
la paroi lors du retournement du domaine de fermeture de Néel du haut.

IV.B.1.c Transport-of-Intensity Equation

Une nouvelle zone de 1’échantillon a été préparée par la méthode utilisant
le bombardement ionique afin de pouvoir imager un plot dans son ensemble et
espérer observer une signature du saut a une extrémité, ce qui n’avait pas été
possible lors de I'étude précédente car pour une valeur de champ transverse
négative, I’échantillon sortait du champ de vue par ombrage. L’échantillon
a ensuite de nouveau été introduit dans le microscope et aligné de maniere
plus précise de sorte que la composante planaire du champ appliqué soit la
plus parfaitement transverse. Sur un plot présentant une configuration lo-
sange, une comparaison entre les imageries DPC et TIE a été réalisée afin de
déterminer quel mode nous permettrait de visualiser au mieux le retourne-
ment des domaines de fermeture de Néel (Fig. IV.6). Il ressort de cette étude
comparative que la résolution du mode TIE est supérieure a celle du DPC
notamment concernant la définition des différents vortex de la structure ima-
gée. Une étude en champ d’un plot de Fe(110) présentant une configuration
de Landau a été menée en mode TIE (Fig. IV.7).

Les images présentées sur la figure IV.7 montrent 'influence d’un champ
magnétique transverse sur la configuration magnétique d’un plot dont la hau-
teur de ~95nm a été déterminée par la technique de la cartographie d’épais-
seur (p. 70). Cette hauteur de plot nous permet en effet de nous rapprocher
au mieux des simulations micromagnétiques déja effectuées. Peu de chan-
gements sont observables entre les configurations avant et apres application
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DPC TIE TIE

Fi1G. IV.6 — Comparaison pour un méme plot présentant une configuration
de type losange entre une cartographie de type (a) DPC et (b) de type TIE.
(c) Cartographie d’aimantation en mode TIE obtenue sur un plot en confi-
guration de Landau. Les ellipses blanches aident a visualiser les limites des
plots.

d’un champ a part un léger changement de contraste dans les domaines lon-
gitudinaux. Concernant la configuration sous un champ appliqué de 200 mT,
il apparait que la zone centrale de la paroi devient légerement plus large.
Néanmoins les images présentées ne permettent pas d’identifier le retourne-
ment des domaines de fermeture de Néel en termes de différence de coloration
signalant les composantes transverses de I’aimantation.

Une difficulté de la reconstruction TIE est que les images permettant
de reconstituer la cartographie d’aimantation d’une surface sont obtenues
pour différentes focalisations. Aussi toute variation locale d’épaisseur induit
des contrastes structuraux dépendant de la focalisation, qui provoquent des
artefacts sur 'image magnétique reconstruite. Contrairement aux études ha-
bituelles de microscopie électronique a transmission ou 1’échantillon est di-
rectement déposé sur une membrane fine et uniforme[95], dans nos études,
I’amincissement du substrat de saphir a été nécessaire. En particulier malgré
les efforts consentis par Aurélien Masseboeuf pour optimiser la préparation
des échantillons, il ressort que des progres sont encore nécessaires, si on veut
tirer parti de la résolution théorique de 'instrument, ce qui n’a pu étre fait au
cours de cette these par manque de temps. D’autre part, les dernieres amélio-
rations techniques sur le nouveau microscope Titan (correction d’aberration
sphérique) devrait permettre d’améliorer la qualité des images lorsque ce
dernier pourra étre opéré en mode DPC et/ou TIE.
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Fia. IV.7 — Etude de la configuration sous champ d’un plot de Fe(110)
en mode TIE (tilt=19.3°). (a, b) Configuration initiale a rémanence. (c,
d) Configuration sous un champ transverse de 200mT. (e, f) Configuration
finale a rémanence.

IV.B.2 Transition paroi-vortex

Comme nous ’avons évoqué dans l'introduction générale de ce manuscrit,
la motivation centrale de ce travail de these était d’étudier des objets ma-
gnétiques plus complexes (telles que les parois de domaine) que les vortex,
habituellement utilisés. Or ces deux objets étant topologiquement identiques,
on peut alors se poser la question de I’existence ou non d’une transition entre
ces deux états. Le parametre le plus intuitif pour controler la longueur de la
paroi est la longueur du plot. Si, du point de vue des simulations micromagné-
tiques, il est possible de faire varier la longueur du plot, expérimentalement
ce parametre n’est pas ajustable notamment dans les structures obtenues
par lithographie ou des fluctuations d’une structure a I'autre peut influencer
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les résultats. Il est donc nécessaire de trouver un autre parametre pilotant la
transition. Dans cette étude, le champ extérieur s’est révélé étre un parametre
expérimental permettant de controler la longueur de paroi.

Les simulations micromagnétiques ont été réalisées en collaboration avec
Jean-Christophe Toussaint sur les plots parallélipédiques de largeur et de hau-
teur fixées. Ces simulations ont été réalisée successivement pour une longueur
de structure croissante puis décroissante afin de s’affranchir de tout phéno-
mene d’hystérésis. Partant d’'un état Landau, nous définissons la longueur de
la paroi de Bloch comme la distance entre les deux vortex de surfaces. La
configuration vortex est atteinte lorsque la distance entre les deux vortex de
surface est nulle (Fig. IV.8). Nous définissons également la longueur d’exces
Al comme la différence entre la longueur L et la largeur [ de la structure.

Paroi Vortex

Fic. IV.8 — Simulations micromagnétiques obtenues sur un plot parallélipé-
dique de longueur variable et de section 500 x 50 nm. Seule la composante
perpendiculaire de 'aimantation des régions ou |m,| = 0.5 est représentée de
sorte que les paroi et vortex puissent étre visualisés.

La figure IV.9 présente la synthese de ces études pour trois hauteurs de
plots différentes. Sur la figure IV.9 (a), on observe que, pour les grandes lon-
gueurs de nanostructures, la longueur de paroi décroit linéairement avec la
longueur d’exces (définie comme différence entre la longueur du systeme et la
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IV.B. Résultats expérimentaux

largeur de la nanostructure), quelque soit la hauteur de la nanostructure, ce
qui est en accord avec la construction de van den Berg. Dans la construction
de van den Berg d’un plot rectangulaire, les parois inclinées situées aux ex-
trémités de la nanostructure font en effet un angle de 45° avec le coté latéral
du plot.

On note cependant que 'ordonnée a 'origine de ces asymptotes n’est pas
nulle, comme le montre la ligne en pointillés. Autrement dit, les vortex ne se
situent pas a l'intersection des bissectrices des angles, comme le prévoyait le
modele purement 2D de van den Berg. Ceci signifie que dans le cas micro-
magnétique, les parois a 90° sont légerement courbées.

En dessous d’une longueur d’exces proche de l'ordre de Al~100nm, le
comportement observé dévie de 1'évolution linéaire et le systeme converge
prématurément vers la configuration vortex pour une longueur d’exces non
nulle. La forme de ces courbes fait penser a une transition du second ordre,
c’est-a-dire caractérisée par une croissance du parametre d’ordre a la transi-
tion en racine carré du parametre extérieur. Pour vérifier ceci, la figure I'V.9
(b) représente le carré de la longueur de paroi en fonction de la longueur de la
nanostructure. A la transition, I’évolution est clairement linéaire traduisant
le fait que le systeme converge vers la configuration vortex en racine carré.
Ainsi la transition paroi-vortex observée s’apparente en effet a une transition
de phase du second ordre dans la théorie de Landau.

250 _ex10*
iy 4|~ L_paroi h=200nm o~ 4 L_paroi_carre h=200nm
E 200 —&— L_paroi h=100nm E 5- | O L_paroi_carre h=100nm
= | —=— L_paroi h=50nm linnd O L_paroi_carre h=50nm
g J|— L_paroi prédite par Van den Berg ‘5 4
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F1G. IV.9 — Longueurs de paroi et simulations micromagnétiques. (a) Lon-
gueurs de paroi obtenues par simulations dans des plots de forme parallé-
lépipédique de largeur 500 nm pour différentes hauteurs et prédites par la
construction de van den Berg (triangles ouverts) en fonction de la longueur
d’exces Al = L — [, ou L et [ sont respectivement les longueur et largeur
du plot considéré. (b) Carré de la longueur de paroi en fonction de la lon-
gueur d’exces pour différentes hauteurs. Les courbes de tendance linéaires
sont représentées.
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Chapitre IV. Evolution, sous champ, des parois étudiées par micro. de Lorentz

Expérimentalement, la longueur d’une méme structure ne peut étre contro-
lée de maniere continue. Il n’est pas envisageable non plus de réaliser 1’étude
sur une assemblée de plots. En effet des systéemes obtenus par auto-assemblage
présentent une certaine distribution de forme et de hauteur pouvant influen-
cer les résultats. De méme des systemes obtenus par lithographie présentent
des variations de dimensions de 'ordre de 20-30 nm qu’il semble difficile de
discriminer des résultats physiques. Nous avons donc cherché un autre para-
metre extérieur susceptible de piloter la transition. Au cours de notre étude
sur le retournement des domaines de fermeture de Néel par microscopie de
Lorentz, il s’est avéré que le champ magnétique constituait une alternative
pour controler la configuration micromagnétique d’une nanostructure. Ainsi
comme le montre la figure I'V.10, la configuration micromagnétique d’un plot
peut étre, dans certaines conditions, préparée, par application d'un champ,
dans un état Landau ou un état losange.

(b)

Fic. IV.10 — Images obtenues par microscopie de Lorentz en mode TIE dun
méme plot dans deux configuration micromagnétiques différentes. (a) Etat
Landau. (b) Etat losange.

En particulier, en stabilisant un plot dans un état losange caractérisé,
a rémanence, par la présence, au centre de la structure, de deux parois de
vorticités opposées, nous avons pu influencer la longueur des parois de Bloch
asymétriques présentes dans cette configuration. La figure IV.11 illustre le
controle de la longueur d’une paroi de Bloch asymétrique par ’application
d’un champ extérieur.

En augmentant la valeur du champ appliqué (présentant une composante
perpendiculaire et transverse), on observe que I'une des deux parois s’allonge
au détriment de 'autre. La raison de ce changement de longueur sous champ
reste une question ouverte. Il se peut que 'orientation de 'aimantation du
coeur des deux parois soit opposée et qu’en appliquant un champ a forte com-
posante perpendiculaire, I'une des parois soit favorisée par rapport a l'autre.
Ceci ne peut étre vérifié par microscopie de Lorentz car cette technique n’est,
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IV.B. Résultats expérimentaux

B=150mT

B=25mT

Fic. IV.11 — Images obtenues par AFM et microscopie de Lorentz en mode
TIE. La paroi de Bloch asymétrique de gauche est progressivement allongée
par 'application d’un champ croissant. Pour les différentes images, la com-
posante planaire du champ appliqué est (a) 25mT, (b) 125mT, (¢) 150 mT.

dans la configuration utilisée, pas sensible a la composante perpendiculaire de
I’aimantation. Il se peut également qu'une légere composante longitudinale
du champ appliqué favorise 'une des parois par rapport a 'autre.

En faisant varier la valeur du champ appliqué, nous avons pu controler
la longueur de la paroi de droite d’un plot présentant une configuration de
type losange (Fig. IV.11). Les résultats de cette étude sont présentés sur la
figure IV.12. On observe que pour une valeur de champ appliqué transverse
croissante, la longueur de la paroi mesurée diminue jusqu’a un régime « pla-
teau » ou une paroi de longueur ~60nm est stabilisée pour des valeurs de
champ comprises entre 34 mT et 86 mT. Une transition brusque entre un
état présentant une paroi de longueur finie et un état vortex est ensuite ob-
servée entre 86 mT et 93 mT. Aussi, au vu de ces résultats, il apparait que
la transition entre une paroi de longueur finie et un vortex, en fonction du
champ appliqué, serait du premier ordre. Ces résultats préliminaires restent
néanmoins a confirmer notamment en ce qui concerne 'existence d’une hysté-
résis éventuelle associée a cette transition ainsi que la dépendance potentielle
du phénomene en fonction de I'angle avec lequel le champ est appliqué par
rapport a la normale a I’échantillon.

Bien que dans les deux situations étudiées, le parametre extérieur contro-
lant la transition n’est pas le méme (la longueur des plots pour les simula-
tions et le champ magnétique appliqué pour I’étude par microscopie), I'accord
quantitatif des échelles de longueur nous conforte quant a la réalité du phé-
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Fi1G. IV.12 - Evolution de la longueur de la paroi de droite d'un plot pré-
sentant un configuration micromagnétique similaire a celle présentée sur la
Fig. IV.11 en fonction du champ magnétique appliqué. Les longueurs de pa-
rois sont déterminées a partir de profiles d’intensité obtenus sur des images
du plot en mode Fresnel. Les valeurs de champ indiquées correspondent a la
composante transverse.

nomene. Néanmoins, les simulations prédisent une transition du second ordre
(continue) entre les deux états alors que I'étude expérimentale met en évi-
dence une transition abrupte entre deux états. La raison de cette divergence
n’est pour ’heure pas élucidée. Dans les simulations, des phénomenes telle
que 'anisotropie de surface seraient a considérer. Du point de vue expérimen-
tal, méme si les facettes des plots sont planes a 1’échelle atomique comme le
montrent les études in situ RHEED et par AFM, il se peut que des marches
atomiques soient présentent et jouent le role de centre de piégeage pour les
vortex de surface.

Par ailleurs, dans certaines conditions de champ, il s’est avéré que nous
pouvions préparer le systéeme dans un état instable oscillant (transition sto-
chastique c.d.d. non-périodique) entre deux configurations micromagnétiques.
La figure IV.13 présente les deux configurations imagées (extrémité droite)
pour une valeur de champ transverse appliqué de 66 mT : (a) une paroi de
Bloch de longueur finie et (b) vortex. L’'image IV.13 (c¢) a été obtenue pour
un temps d’acquisition (2s) supérieur au temps de séjour du systeme dans
chaque état (~0.1-0.5s) de sorte que la superposition des deux états est ob-
servable. Cette image démontre que deux états distincts ont été observés.
L’oscillation de fréquence typique 1-10 Hz a été observée de maniere directe
sur le signal vidéo de I'instrument. Il est toutefois a noter que cet état oscillant
a également été observé entre deux configurations présentant des longueurs
de parois finies. L’origine de cet état oscillant reste une question ouverte.
En se basant uniquement sur les constructions de van den Berg, les configu-
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IV.B. Résultats expérimentaux

rations micromagnétiques caractérisées par différentes positions du losange
central selon I’axe longitudinal des plots sont dégénérées. Il est donc conce-
vable que dans un systeme expérimental, des transitions entre deux états tres
proches en énergies soient observables.

F1a. IV.13 — Images obtenues par microscopie de Lorentz (contraste de Fres-
nel) des deux configurations micromagnétiques observées dans 1’état bistable
oscillant sous un champ appliqué de 66 mT. (a) Configuration avec a l'ex-
trémité droite du plot une paroi de Bloch asymétrique de longueur finie.
(b) Configuration avec un vortex a cette méme extrémité. (c) Image avec
un temps d’'intégration de 2s mettant en évidence la superposition des deux
états métastables. Sur ces images, seule la paroi de droite est visible car celle
de gauche étant de vorticité opposée, elle présente un contraste sombre qui
ne peut étre distingué du reste du plot.
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Chapitre V

Procédé de contactage de plots
de Fe(110) individuels
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Chapitre V. Procédé de contactage de plots de Fe(110) individuels

Afin d’étudier la dépendance éventuelle en température des phénomenes
de retournement des domaines de fermeture de Néel et d’hystérésis associée a
ce retournement décrits dans les chapitres précédents, des mesures de trans-
port sous champ magnétique sur des plots individuels ont été entreprises.
Pour ce faire, un procédé de contactage de plots uniques de Fe(110) a di étre
développé, en collaboration avec Helge Haas et Thierry Fournier, au sein de
la plate-forme Nanofab de I'Institut Néel. La mise au point de ce procédé est
présentée dans ce chapitre. Apres avoir introduit les différentes lithographies
et techniques de micro- nanofabrication, nous détaillerons l'instrument qui
a été utilisé pour cette étude. Nous présenterons ensuite le dispositif vers
lequel nous nous sommes orientés avant de détailler la phase d’optimisation
de chacune des étapes du procédé.

V.A Lithographies et techniques de micro-
nanofabrication

Deux approches complémentaires sont communément utilisées pour la
structuration de surfaces : I'approche « bottom-up » et 'approche « top-
down ». Dans la premiere, des réseaux de molécules ou d’amas atomiques sont
obtenus par auto-organisation lors de I’étape de dépot. A la différence du phé-
nomene d’auto-assemblage introduit dans le chapitre I, 'auto-organisation
sous-entend 'existence d'un ordre positionnel sur la surface [Fig. V.1 (a-b)].
Cette méthode présente 'avantage d’atteindre des tailles d’objets nanomé-
triques par nature. Par contre il est difficile de controler la forme et la po-
sition des objets. L’approche « top-down », que nous allons détailler dans
cette section, est issue des techniques de lithographie utilisées dans la mi-
croélectronique. Dans cette approche, la surface est structurée par transfert
d’un motif obtenu généralement par gravure ou lift-off [Fig. V.1 (c)]. Cette
méthode permet d’atteindre une grande reproductibilité sur la taille et le
positionnement des motifs. Elle est néanmoins limitée par les cotits d’inves-
tissement requis pour le développement de ces techniques. La présente étude
a cela de particulier qu’elle combine les deux approches pour la réalisation
des plots de Fe (bottom-up) et des dispositifs de mesures (top-down).

D’une maniere générale le terme de lithographie est utilisé pour décrire
I’ensemble des techniques permettant de reproduire un motif sur une surface.
Les différentes étapes d'un procédé de lithographie classique sont résumées
sur la figure V.2. Nous ne traiterons ici que des techniques faisant intervenir
des résines pour le transfert de motif. Les techniques permettant de litho-
graphier une surface sans résine (lithographie par faisceau d’ions focalisé,
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Fic. V.1 — (a) Image STM a température ambiante de plots de Co auto-
organisés sur une surface vicinale Au(788) obtenus lors d'un dépot de 0.2 MC
de Co a 130K[90]. (b) Images STM d’un réseau hexagonal de molécules de
Fe-biphénolate sur une surface d’Au(111)[97]. (¢) Images MEB d’un réseau
de trous obtenus par lithographie électronique et gravure ionique réactive
d’une surface de Si[93].

Focused Ion Beam, FIB, par champ proche, Scanning Probe Microscopes,
par ablation laser, par nanoimpression, ...) ne seront pas abordées ici. No-
tons que les étapes de fabrication détaillées dans cette section traitent de la
structuration d’une surface et non pas de la fabrication d’'un masque pour une
lithographie ultérieure. Des informations complémentaires sur les techniques
de lithographie et de gravure peuvent étre trouvées dans la référence[99] ainsi
que dans la these d’Amanda Martinez-Gil[95].

> Dépot de la résine

La premiere étape du procédé consiste a déposer sur le substrat une
couche de résine. Les résines organiques a base de polymeres (PMMA, UVN2,
S1818, ...) sont généralement étalées sur le substrat par centrifugation a
I’aide d'une tournette. Les parametres déterminant 1’épaisseur de la couche
de résine sont alors sa viscosité, ’accélération, la vitesse et la durée de cen-
trifugation. D’autres procédés impliquent des résines inorganiques (AlyOs,
NaCl,...) dont le dépot est obtenu par des méthodes conventionnelles : éva-
poration, pulvérisation, ablation laser, ...

> Insolation

Le transfert du motif dans la couche de résine a lieu lors de 1’étape d’in-
solation. Au cours de ce processus, la résine est soumise & un rayonnement
au travers d’'un masque. Deux types de radiations sont communément em-
ployées : les photons et les électrons. Les techniques de lithographie les plus
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Fi1G. V.2 — Schéma d’un procédé de lithographie.

répandues, notamment dans l'industrie, utilisent des photons dont les lon-
gueurs d’onde sont dans I'ultraviolet et I'ultraviolet lointain. On parle pour
ces longueurs d’onde de « photolithographie » ou « lithographie optique ».

On distingue deux grandes classes de lithographie selon le type d’insola-
tion. On parle de lithographie parallele lorsque tous les motifs sont insolés en
méme temps et de lithographie séquentielle lorsque chaque motif est insolé
séparément. Lorsque le masque est plus petit que le substrat, une solution
intermédiaire alternant déplacement du masque et insolation est souvent choi-
sie. Dans le cas des lithographies optiques le photorépéteur réalise ce genre
d’opérations.

Parmi les différents procédés de lithographie, on distingue les techniques
dites par contact ou proximité, ou la distance entre le masque et I’échantillon
est réduite et les techniques par projection. Dans la premiere famille, la re-
production du motif dans la résine se fait a I’échelle 1 : 1. Dans la seconde,
une lentille de projection est insérée entre le masque et 1’échantillon afin de
focaliser le faisceau. Ceci permet de réduire d’un facteur 4 a 5 (au niveau
applications industrielles) la taille des motifs insolés par rapport aux motifs
du masque.

La résolution d’une technique déterminant la taille latérale minimale des
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motifs obtenus est définie comme 7,,;, = kA/N A ou k est un parametre phé-
noménologique propre a chaque technique et typiquement de 1'ordre de 0.66,
A est la longueur d’onde, et NA = nsini est 'ouverture numérique avec n
I'indice de réfraction du milieu de propagation du rayonnement et ¢ est I’angle
d’incidence du faisceau par rapport a la normale a la surface de I’échantillon.
Dans un premier temps, les développements ont cherché a réduire la lon-
gueur d’onde des rayonnements utilisés afin de diminuer la taille minimale
des structures. Des approches récentes cherchent a augmenter ’ouverture nu-
mérique en réalisant, par exemple, la lithographie en immersion (dans 'eau
n = 1.4). Cette technique permet d’atteindre en production des résolutions
de 45nm avec une longueur d’onde de 193 nm. D’une maniere générale, les
autres facteurs limitant la résolution des techniques de lithographie sont la
définition du masque et les phénomenes de diffraction (diffraction de proxi-
mité et Fraunhoffer).

Les techniques de lithographies les plus répandues vont étre maintenant
détaillées. Leurs caractéristiques sont résumées sur la figure V.3.

— UVL (UltraViolet Lithography) et DUVL (Deep UltraViolet Lithogra-

phy)

Ces techniques utilisent des rayonnements de longueur d’onde sub-micro-
métriques (typiquement 350-400nm en UVL). Par projection ou par proxi-
mité, ces techniques sont appréciées pour leur insolation en parallele sur
de grands champs, permettant d’atteindre de fortes vitesses d’insolation. A
I’heure actuelle, les rayonnements de longueurs d’onde 248 nm et 193 nm
(DUVL), générés respectivement par des laser KrF et ArF, sont utilisés
dans les systemes de production et permettent d’atteindre des résolutions
inférieures a 100 nm. Initialement, la prochaine étape technologique devait
étre l'utilisation d’un faisceau de longueur d’onde 157 nm. Une telle longueur
d’onde devait en effet permettre de réaliser la génération de composants a
65 nm. Néanmoins pour des raisons de cout de développement, cette approche
a été abandonnée.

— EUVL (Extreme UltraViolet Lithography)

La lithographie EUVL, du fait de la courte longueur d’onde employée
(13.5nm), permet potentiellement de gagner encore en résolution (40nm).
Cependant a ces longueurs d’onde, le rayonnement est tres fortement ab-
sorbé par la quasi-totalité des matériaux, y compris les gaz. Cette technique
nécessite donc de travailler sous vide avec des optiques et masques réfléchis-
sants. En outre une difficulté de cette technique réside dans la conception
des masques : les parties réfléchissantes sont constituées de multi-couches de
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Mo et Si ou Be et les zones absorbantes sont réalisées a partir de couches
de Cr, TaN ou TaBN sur SiO, pour une épaisseur totale de 100-200 nm. A
I’heure actuelle, des résolutions de 1'ordre de 70 nm sont atteintes avec cette
technique, les problemes technologiques a surmonter étant liés a la puissance
des sources plasma, la faible réflectivité des miroirs, ...

— XRL (X-Ray Lithography)

La derniere technique utilisant des photons est la lithographie par rayons
X. Ces rayonnements de tres courte longueur d’onde (~ 1nm) sont produits
par des sources synchrotron ou a plasma induit par laser. Dans cette tech-
nique, le masque est placé a proximité de I’échantillon (5-40 gm). Du fait du
facteur d’échelle 1 : 1, la qualité du masque est déterminante pour la réso-
lution finale des motifs. Ce dernier, de réalisation longue et complexe, est
constitué d’une membrane de SiC ou de Si3sN, pour la partie transparente
aux rayons X et de motifs en Au, W ou Ta pour les zones absorbantes. Des
résolutions inférieures & 30 nm ont déja été obtenues [98] mais cette technique
reste marginale du fait des sources requises et de la complexité des masques.

— EBL (Electron Beam Lithography)

Cette technique est la plus couramment utilisée, en laboratoire, pour des
études multi-niveaux nécessitant des résolutions sub-micrométriques. Dans
cette technique, un faisceau électronique irradie une résine sensible aux élec-
trons. La faible longueur d’onde du faisceau (~0.1 A pour 10keV et ~0.04 A
pour 100keV) permet d’atteindre des résolutions inférieures & 10nm. A la
différence des autres techniques de lithographie, le masque utilisé pour 'EBL
est numérique : les motifs et les parametres d’insolation sont définis dans
un fichier informatique, I’exposition est ensuite gérée automatiquement par
Iinstrument. Du fait de son mode d’exposition séquentielle, cette méthode
reste néanmoins limitée en terme de vitesse d’écriture. Les applications ty-
piques de la lithographie électronique sont d’une part la fabrication de masque
pour les techniques de photolithographie et I'insolation d’échantillon ou la
vitesse d’écriture modérée n’est pas problématique (dans les laboratoires de
recherche par exemple).

— SCALPEL (SCattering Angular-Limited Projection Electron beam Li-

thography)

Cette technique repose sur la combinaison des avantages de I'EBL et
des méthodes d’insolation par projections (facteur d’échelle typique 1 : 4),
a savoir une haute résolution, liée a la longueur d’onde des électrons, et
une vitesse d’écriture élevée. La source utilisée pour cette technique est un
disque de Ta émettant des électrons qui sont ensuite accélérés sous une ten-
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sion de 100kV. La difficulté de cette technique réside dans la fabrication
des masques. Les zones du masque transparentes aux électrons sont en effet
constituées d'une membrane (100 nm) de nitrure de silicium et les zones ab-
sorbantes sont recouvertes de W.
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Fic. V.3 — Comparatif des différentes techniques de lithographies. SPM,
Scanning Probe Microscope; EBL, Electron Beam Lithography; FIB, Fo-
cused Ion Beam; NIL, Nano-Imprint Lithography; IPL, Ion Projection
Lithography; SCALPEL, SCattering Angular-Limited Projection Electron
beam Lithography; XRL, X-Ray Lithography; EUV, Extreme UltraVio-
let Lithography ; uCP, Micro-contact Lithography; DUV, Deep UltraViolet
Lithography|[100].

> Développement

Les propriétés physico-chimiques des zones de la résine insolées se trouvent
modifiées. La phase de développement consiste a révéler ces transformations
dans le volume de la couche de résine. Suivant le type de résine, le développe-
ment est réalisé principalement par voie humide et plus marginalement par
voie seche. Lorsque la région de la résine exposée disparait lors de la phase de
développement, on parle de résine positive. Inversement, on parle de résine
négative lorsque la région insolée reste en fin de développement. Dans le cas
des résines organiques, l'insolation provoque, pour les résines positives, une
cassure des liaisons chimiques d’oti une solubilité accrue des régions exposées
alors que 'insolation des résines négatives crée des liaisons entre chaines de
polymeres diminuant leur solubilité. Suite a la phase de développement, la
résine sert de masque pour I’étape finale de transfert de motif.
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> Transfert de motif

Lors de I'étape de transfert, le motif est reproduit dans le substrat, ou
plus généralement, la couche a structurer. Cette phase est comme I'insolation
une étape clef du procédé de lithographie car elle détermine la qualité des
structures finales. Les techniques de transfert sont classées en deux grandes
catégories : le transfert additif, lorsque un apport de matiere est requis, et
le transfert soustractif lorsque, au contraire, de la matiere est prélevée de la
couche a structurer.

La technique de lift-off est la méthode de transfert additif la plus couram-
ment utilisée. Elle consiste a déposer une couche du matériau souhaité pour
les structures finales sur la couche de résine développée. La résine est ensuite
dissoute dans un solvant adapté, les zones du matériau déposé sur de la résine
sont alors décollées de 1’échantillon. Seules les régions ol le matériau déposé
est en contact avec le substrat subsistent en fin de procédé. Deux parametres
interviennent dans la qualité finale d’une étape de lift-off :

— les fronts de marche de la résine doivent empécher la formation dune
couche continue de matériau encapsulant I’ensemble de la résine. Pour
ce faire des profils verticaux ou méme négatifs sont recherchés afin d’évi-
ter tout contact entre la couche déposée sur la résine et celle déposée
sur le substrat.

— I’épaisseur du matériau déposé doit étre inférieure a I’épaisseur de la ré-
sine pour faciliter la rupture de la couche déposée au niveau des marches
de résine. Pratiquement, on choisit cette épaisseur de sorte qu’elle soit
inférieure au tiers de celle de la résine[93].

Une autre méthode de transfert additif est basée sur le dépot électroly-
tique en solution apres 1’étape de développement. Par un choix de couples
d’oxydo-réduction adaptés, le dépot n’a lieu que sur les zones découvertes
du substrat et non sur la résine comme dans le cas du lift-off. La résine est
ensuite retirée a 1’aide d’un solvant.

La gravure est une technique de transfert soustractif : de la matiere est
prélevée a la couche a structurer; la résine développée sert alors de masque
pour la gravure. Une méthode de gravure est caractérisée par deux grandeurs :

— son anisotropie d’attaque, 7' : 7' = 1 — Vit /Viert, OU Viag €t Vier sont

les vitesses d’attaque latérale et verticale, respectivement.
— sa sélectivité S, S = Vies/Viup, 0l Vies est la vitesse d’attaque de la
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résine et Vi, est la vitesse d’attaque du substrat.

Dans le cas général, on cherche a augmenter I'anisotropie et la sélectivité
du procédé pour obtenir une résolution optimale. En particulier une attaque
avec une anisotropie la plus proche de 1 permet d’éviter les phénomenes de
surgravure et donc les pertes de résolution.

Différentes techniques de gravure sont couramment utilisées en salle blanche.
On distingue les gravures par voie humide (en solution) et les gravures par
voie seche. En regle générale, les attaques chimiques sont plutot isotropes et
donc peu performantes en terme de résolution. Cependant dans certains cas
marginaux telle que la gravure du Si monocristallin par KOH, une anisotropie
de gravure entre les plans (100) et (111) atteint 100 a 80°C[101]. Les gra-
vures par voie seche reposent sur la formation d’un plasma énergétique dont
les ions bombardent la surface de I’échantillon. On distingue notamment :

1. 'IBE (Ion Beam FEtching) est une méthode de gravure purement phy-
sique : les collisions entre les ions d'un plasma formé a base de gaz
rare tel que 'argon et les atomes de la surface de I’échantillon sont a
I'origine du phénomene de gravure. Pour ce faire les ions du plasma
sont accélérés a l’aide d’une tension entre la source et 1’échantillon. De
par son caractere physique, cette technique d’attaque est relativement
anisotrope et peu sélective de sorte que quasiment tous les matériaux
peuvent étre gravés plus ou moins rapidement. Cette technique est donc
privilégiée pour les matériaux magnétiques du fait du faible nombre de
techniques disponibles pour la gravure de tels matériaux. Par contre
cette technique présente des vitesses de gravure relativement lentes,
une faible sélectivité entre la couche a graver et le masque. Enfin un
inconvénient majeur de cette technique est le redépot des matériaux
gravés sur les flancs de résine. Afin de limiter cet effet, une gravure
sous angle (30-40° par rapport au plan horizontal) est généralement
réalisée. La dépendance de la vitesse d’attaque en fonction de 'angle
entre le faisceau d’ions et la surface gravée présente un maximum au-
tour de 60°. En réalisant une attaque sous angle, la vitesse de gravure
des flancs est donc plus importante que pour le reste de la gravure et
tout matériau redéposé sur les flancs est a nouveau gravé. Afin d’uni-
formiser cet effet sur tous les flancs, I’échantillon est généralement mis
en rotation pendant ’attaque.

2. la RIE (Reactive Ion Etching) utilise un plasma de gaz réactif (SFg,
CHF3, ...) adapté au matériau a graver. L’action est a la fois phy-
sique, liée a ’énergie cinétique des ions, et chimique, diie aux réactions
de dissociation, ionisation, excitation, ...a la surface de 1’échantillon.
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Cette méthode permet donc de combiner I'anisotropie d’une attaque
physique et la vitesse de gravure importante d’une attaque chimique.
Elle requiert néanmoins que des composés volatils du matériau a graver
existent (tels que SiF, dans le cas du Si attaqué par un plasma de SFg).
Les composés volatils formés lors de ces réactions sont ensuite évacués
par pompage.

3. la RIBE (Reactive Ion Beam FEtching) est une technique de gravure
hybride entre les deux méthodes précédentes : un plasma de gaz réactif
est accéléré vers 1’échantillon. Elle permet notamment de combiner les
avantages de ces deux techniques : anisotropie de la IBE et sélectivité
de la RIE, ceci de maniere découplée. Citons pour étre complet une
autre méthode de gravure hybride, la CAIBE (Chemically Assisted Ion
Beam Etching), ot un faisceau d’ions de gaz rare et un flux moléculaire
de gaz réactif sont utilisés conjointement.

V.B Définition du dispositif de contactage

Comme il I'a été indiqué dans l'introduction de ce chapitre, le dispositif
a développer devait permettre de réaliser des mesures de magnéto-transport
sur des plots de Fe(110) individuels. Les contraintes identifiées lors de la
phase d’étude préliminaire du projet étaient les suivantes.

— Pour des raisons physiques qui seront détaillées dans le chapitre VI,
nous nous sommes orientés vers une géométrie verticale ou les diffé-
rentes composantes du dispositif de mesure (électrodes, isolant, ...)
sont constituées d’un empilement de couches lithographiées séparément.

— Nous avons opté pour un dispositif de type 4 pointes ou les électrodes
de courants et de tensions sont toutes indépendantes. En effet un calcul
détaillé dans la section VI.B.2, nous permet d’estimer la limite supé-
rieure de résistance du dispositif en mode 4 pointes a 1-1.5€2, ce qui
place cette étude dans le régime des basses impédances ou il est né-
cessaire de s’affranchir des contributions des différentes électrodes, des
cables de courant, tension, . ...

— Les plots de Fe(110) étant obtenus par croissance auto-assemblée, ces
derniers sont répartis de maniere aléatoire sur la surface de I’échantillon.
Lors du procédé de contactage, il est donc nécessaire de repérer et de
pouvoir choisir le plot qui sera in fine sondé.

— La géométrie du dispositif a été définie de sorte que 'orientation des
électrodes corresponde aux directions cristallographiques de 1’échan-
tillon.

96



V.B. Définition du dispositif de contactage

Le dispositif de mesure vers lequel nous avons convergé au vu des différents
éléments du cahier des charges est résumé sur la figure V.4. Il se compose
de deux électrodes inférieures (Mo) et deux électrodes supérieures (Au). Ces
électrodes sont séparées par une couche d’isolant (SiO) déposée sur tout
’échantillon (non représentée sur les vues de dessus de la figure V.4 pour plus
de clarté). Afin d’établir le contact électrique entre les électrodes inférieures
et supérieures, un trou doit étre réalisé dans la couche d’isolant sur le plot a
sonder en transport.

Au
SiO,
Mo

F1a. V.4 — Dispositif de mesures 4 pointes sur un plot de Fe(110).

Plus précisément, les différentes étapes de fabrication, dont ’optimisation
sera détaillée dans la section V.E, sont présentées sur la figure V.5. A partir
d’un échantillon pleine plaque présentant des plots de Fe(110) déposés sur une
couche tampon de Mo(110) et protégé de 'oxydation par une couche d’Au
[Fig. V.5 (a)], deux électrodes sont lithographiées dans la couche tampon
[Fig. V.5 (b)]. Dans la suite on parlera de niveau contacts inférieurs pour
ces deux électrodes. Une couche d’isolant est ensuite déposée sur I’ensemble
de I’échantillon [Fig. V.5 (c)] afin d’isoler électriquement ’ensemble des plots
présents au niveau de l'intersection des contacts inférieurs et supérieurs. Un
trou sur un plot de Fe déterminé, ainsi que des reprises de contacts au niveau
des contacts des électrodes inférieures, doivent étre réalisés par gravure de
la couche d’isolant [Fig. V.5 (d)]. Ces deux étapes seront dénommées sous
le terme niveau trous. La réalisation des électrodes supérieures en Ti\Au
(on parlera dans la suite de niveau contacts supérieurs) constitue la derniere
étape du procédé de fabrication [Fig. V.5 (e)].
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©]
100pm

F1G. V.5 — Dispositif de mesures 4 pointes sur un plot de Fe(110) : résumé
des étapes de fabrication. (a) Echantillon pleine plaque. (b) Niveau contacts
inférieurs : gravure de la couche tampon de Mo(110). (c-d) Niveau trous :
dépot d'une couche d’isolant (SiOs) sur 'ensemble de la couche (c) et gravure
de la couche au niveau du plot et des contacts inférieurs (d). (e) Niveau
contacts supérieurs : lift-off d’'une couche d’Au.

V.C Choix technologiques

Comme nous ’avons évoqué dans la section précédente, la solution rete-
nue pour le dispositif est une géométrie verticale de type 4 pointes. Différentes
contraintes dans le procédé de fabrication du dispositif, nous ont amené a faire
des choix quant aux techniques a utiliser. Par exemple, une approche récem-
ment développée au laboratoire SPINTEC (CNRS/CEA, Grenoble) utilise
une pointe AFM comme sonde locale de transport[102]. Cette technique pré-
sente I'avantage de s’affranchir de toute étape de lithographie et de pouvoir
imager la surface de I’échantillon afin de sélectionner une nanostructure. Ce-
pendant des résistances de contact de ~100 €2 (en série avec I’échantillon) ont
été déterminées, ce qui est trop important par rapport aux résistances que
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I'on veut mesurer (typiquement qgs.{2) et aux faibles variations attendues
< 107* Q). Nous avons donc opté pour une approche basée sur les techniques
de lithographies usuelles.

Concernant la réalisation des contacts inférieurs, une solution utilisant
la technique de lithographie optique associée a un masque réalisé par litho-
graphie électronique était envisageable. Néanmoins, au cours de la phase
d’optimisation du projet, la géométrie des motifs était amenée a évoluer. De
par sa plus grande flexibilité, la lithographie électronique a été choisie pour
la réalisation des contacts inférieurs et supérieurs. Les détails techniques de
I'instrument utilisé pour cette étude seront développés dans la section V.D.

Le niveau des trous s’est révélé étre le plus complexe a développer. En
effet les difficultés de ce niveau résident dans le fait que les plots de Fe(110)
sont répartis de maniere aléatoire sur la surface. Il est donc nécessaire de
pouvoir repérer un plot avant de le contacter. De plus la précision sur la
position du trou dans la couche d’isolant (<100 nm) et la résolution sur son
diametre (<50 nm) constituent de fortes contraintes.

Différentes solutions technologiques peuvent étre envisagées. La premiere
considérée consiste a réaliser le trou au niveau du plot par FIB puis les
reprises de contact au niveau des contacts inférieurs par lithographie élec-
tronique. Cette méthode présente l'avantage de pouvoir imager le plot avant
de graver le trou. Pratiquement l'imagerie du plot avec le MEB nécessite
d’aligner précisément le canon a ions avec la colonne d’imagerie du MEB.
L’imagerie a 'aide du FIB est également possible mais présente l'inconvé-
nient d'implanter des ions Ga sur toute la surface imagée. D’'une maniere
générale cette méthode n’a pas été retenue pour les risques de dégradation
du plot de Fe par implantation et amorphisation de la surface. Dans le cas
d’un faisceau d’ions de Ga d’énergie 30keV, une profondeur de pénétration
de 'ordre de 11 nm est en effet prédite par le logiciel de simulation Monte-
Carlo SRIM[103] ce qui présente des risques de modifications des propriétés
magnétiques (piégages de vortex, ...).

Une approche innovante développée au sein de I'unité mixte CNRS/Thales
permet la réalisation de contacts sur des nanoparticules d’Au auto-assem-
blées[104]. Plus précisément, cette technique consiste a indenter une résine a
'aide d’une pointe AFM[105]. Une mesure de résistance électrique entre la
pointe et I’échantillon permet de controler et d’arréter I'indentation lorsque
la pointe atteint la surface de I’échantillon. Des contacts de diametre typiques
~5-10nm ont ainsi été obtenus. Cependant des résistances de contacts com-
prises entre 102 et 500 2 ont été déterminées lors d’études préliminaires|105].
Cette résistance variant comme ~ 103/[d(nm)]?[105], une étape de gravure

99



Chapitre V. Procédé de contactage de plots de Fe(110) individuels

RIE (plasma Os) afin d’obtenir un diametre de contact supérieur a 30 nm
soit une résistance inférieure a 12 aurait été nécessaire pour une applica-
tion a notre projet. Néanmoins, faute de systeme de mesure de résistance
pointe-échantillon sur ’AFM de I’équipe et ne maitrisant pas la technique
d’indentation, cette méthode n’a pas été retenue.

Finalement, la solution retenue pour la réalisation du niveau trous est
basée sur l'utilisation de la lithographie électronique suivie d’une étape de
gravure RIE. Cette approche permet de combiner la précision de la litho-
graphie électronique avec la sélectivité chimique de la RIE. En particulier ce
procédé de gravure essentiellement chimique permet de limiter les effets d’im-
plantation mis en évidence pour la technique FIB. Cette approche présente
néanmoins une difficulté de réalisation liée aux variations locales d’épaisseur
des différentes couches (isolant, résine, ...) au sommet des plots. Pratique-
ment, les temps de gravure requis pour la réalisation des trous au sommet du
plot et au niveau des reprises de contact ne seront pas les mémes. Le critere
final reste néanmoins la réalisation du trou sur le plot au risque de légerement
surgraver la couche de Mo au niveau des reprises de contacts.

V.D Lithographie électronique : aspects ins-
trumentaux

L’instrument que nous avons utilisé pour cette étude est un Microscope
électronique a balayage MEB LEO 1530. Ce dispositif est couplé a un FIB
30kV construit par la société Orsay Physics. Pour les procédures de litho-
graphie automatisées, I’ensemble est controlé a distance par le logiciel Elphy
plus de la société Raith, GmbH. Un schéma de ’ensemble est présenté sur la
figure V.6.

Dans la suite nous nous intéressons plus particulierement au MEB Leo
1530 et a ses spécificités techniques [Fig. V.6 (b)]. Le dispositif d’émission
des électrons est de type Field Emission Gun. En particulier, la source utili-
sée est une cathode chaude de type Schottky (ZrO,/W). Ce type de source
est caractérisé par une brillance élevée ~ 108 A.cm™2.sr7! et une taille de
sonde réduite 20 nm. Les électrons émis sont ensuite accélérés a 1’énergie de
consigne. Le MEB Leo 1530 permet de travailler a une énergie dans la gamme
0.1-30keV. Pour les insolations électroniques, une tension d’accélération de
20kV est généralement choisie.

Cet instrument a la particularité de ne présenter qu’'une seule lentille
de condensation. Apres I’étage condenseur se trouve le systeme permettant
d’interrompre le faisceau électronique, un élément crucial pour la qualité des
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\ Elphy plus
U +— Emission
Colonne MEB ’(73 l L Diaphragre
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Echantillon Porte-échantillon

(a) (b)

F1G. V.6 — (a) Systeme MEB-FIB disponible & Nanofab.(b) Schéma de prin-
cipe du MEB LEO 1530 avec controle par le logiciel Elphy plus.

insolations. C’est en effet ce dispositif qui est en charge d’arréter 'insolation
en limite de motifs. Une grande vitesse de réponse est donc recherchée. Un
ensemble de diaphragmes permet ensuite de controler le courant électronique
utilisé.

Au niveau du dernier étage des lentilles, se situe le dispositif de dévia-
tion électromagnétique du faisceau électronique qui joue également un role
majeur dans la définition de I'insolation finale. En particulier une précision
et une vitesse de réponse maximales sont recherchées. Ce systeme de dévia-
tion présente néanmoins I'inconvénient par rapport a un systeme de dévia-
tion électrostatique d’étre plus lent et d’exhiber des comportements hystéré-
tiques limitant la précision et la reproductibilité du positionnement. Enfin le
porte-échantillon doit permettre les déplacements macroscopiques avec éga-
lement une tres bonne précision. Dans cette optique, certains instruments
tels les masqueurs électroniques sont équipés généralement d’un systeme de
mesure de déplacement interférométrique. D’une maniere générale les mas-
queurs pour lesquels les meilleures résolutions sont obtenues se distinguent
des colonnes MEB équipées d'un systeme de lithographie électronique par
une taille de sonde plus petite et des systemes de déviation électrostatiques,
leur permettant d’atteindre des vitesses d’écriture plus élevées.

L’automatisation des procédures d’insolation est assurée par le logiciel
Elphy plus qui permet la conception des dispositifs et le controle de I'ins-
trument. Les différentes étapes préparatoire d’une insolation sont : (i) la
conception du dispositif avec la définition des champs d’écriture et des diffé-
rents éléments du dispositif. Cette étape peut étre vue comme la réalisation
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d’un masque d’insolation logiciel. Pratiquement, le choix des tailles de champ
d’écriture est déterminé par la taille des plus petits motifs a insoler dans ce
champ. Un facteur 1000 entre ces deux grandeurs caractéristiques est géné-
ralement choisi ce qui permet d’assurer une précision sur le positionnement
du faisceau et sur la résolution de 'insolation optimales. (ii) Programmation
de la procédure d’insolation comportant les changements de diaphragmes et
de champ d’écriture, les procédures d’alignement automatique des motifs, les
insolations & proprement parlé, .. .. (iii) Alignement de la colonne d’imagerie
du MEB (correction des astigmatismes , aberrations, ...). (iv) Alignement
de I'image MEB et du masque logiciel. (v) Lancement de la procédure d’in-
solation.

V.E Optimisation des différents niveaux de
lithographie

La mise au point et 'optimisation des procédés de lithographie permettant
de contacter des plots de Fe(110) individuels ont tenu une place centrale dans
mon travail de these. En effet cette phase représente plus d’'un an de travail
préalable a toute mesure physique, principalement due a un temps d’acces li-
mité au systeme de lithographie électronique (typiquement une demi-journée
par semaine). Dans cette section, les différents échantillons utilisés pour le dé-
veloppement du procédé de contactage seront brievement présentés avant de
détailler les améliorations successives qui ont été apportées a chaque niveau
du dispositif.

V.E.1 Présentation des échantillons

Compte-tenu de leur complexité d’élaboration (il faut compter une jour-
née de travail pour élaborer un échantillon présentant des plots de Fe(110)
hors introduction, préparation, sortie des substrats, décapage des cibles, .. .),
un faible nombre d’échantillons a été utilisé lors du développement des pro-
cédés de lithographie contrairement aux développements « standards » de
salle blanche. Les structures des trois échantillons utilisés sont résumées sur
la figure V.7.

> Les échantillons de type A sont composés d’une couche d’Au (5nm)
et d’une couche de Mo (20nm) déposées sur un substrat d’Al,O3 [Fig. V.7
(a)]. Ces deux couches ont été déposées par pulvérisation cathodique. La
cristallinité et ’épitaxie des couches déposées n’ont pas été vérifies : cet
échantillon nous a uniquement permis de tester les différentes étapes et plus
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particulierement celles faisant intervenir les gravure IBE, RIE.

> L’échantillon B a été obtenu par PLD [Fig. V.7 (b)]. Il présente des
plots de Fe(110) de hauteur typique 2130 nm déposés sur une couche tampon
de 10nm Mo(110). Les plots ont été enfin recouverts d’'une couche de 3.3 nm
d’Al afin de les protéger de toute oxydation (non représentée sur la figure).
Cet échantillon n’était pas initialement prévu pour I'optimisation du procédé
de contactage ce qui explique une faible épaisseur de la couche tampon et
une couverture par de I’Al au lieu d’'une couche d’Au. La présence de plots
de hauteur proche de celle visée pour 1’échantillon finale nous a néanmoins
permis de développer le niveau trous sur cet échantillon.

> L’échantillon C a également été obtenu par PLD [Fig. V.7 (c¢)]. 1l
comporte quelques améliorations par rapport a 1’échantillon B. L’épaisseur
de la couche tampon de Mo(110) de échantillon C est de 50 nm afin de ré-
duire la résistance des contacts inférieurs. Les plots ont une hauteur moyenne
de l'ordre de 140 nm, I'idée étant qu’ a priori les domaines de fermeture de
Néel des faces supérieures et inférieures sont d’autant plus découplés qu'’ils
sont éloignés. Aussi en augmentant la hauteur des plots on s’attend a ce que
le champ de retournement des domaines de fermeture de Néel diminue, facili-
tant ainsi la mise en évidence du phénomene. D’autre part il nous est apparu
plus cohérent de faire I’étude de transport sur des plots dont la hauteur est
similaire a ceux caractérisés par d’autres méthodes telle que la microscopie
XMCD-PEEM. Enfin les plots sont recouverts d’une couche de 5nm d’Au
déposée in situ, 'avantage de I’Au par rapport a I’Al étant I'absence d’oxy-
dation de la couche en surface. Dans le cas d'un échantillon basé sur une
jonction tunnel, une couche de couverture d’Al ou de Mg[106] aurait été jus-
tifiée. Néanmoins la réalisation de jonctions tunnel magnétiques nécessitant
un temps d’optimisation important concernant la structure et les proprié-
tés magnétiques (probleme de couplage dipolaire possible entre 1’électrode
ferromagnétique supérieure et le plot de Fe), cette voie n’a pas été choisie.

V.E.2 Contacts inférieurs

Afin de réaliser les contacts inférieurs, nous avons utilisé un masque suivi
d’une étape de gravure. Les zones protégées par le masque seront les seules
régions de la surface a ne pas étre gravées. Reste ensuite a retirer le masque
des motifs. L’optimisation de ces différentes phases (Fig. V.8) est présen-
tée dans ce paragraphe apres avoir détaillé les contraintes géométriques des
motifs.
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Fe (h~130nm) Fe (h~140nm)
Mo (20nm) Al (3nm) Mo (1onm)  Au (5nm) / Mo (50nm)
: L |

Au (5nm) /
ALO,

(2) (b) ()

Fic. V.7 — Illustration des différents échantillons utilisés lors de la phase
d’optimisation. (a) Echantillon de type A. (b) Echantillon B. (c¢) Echantillon

Contacts Inférieurs :
- Réalisation du masque (V.E.2.b)
- Gravure IBE (V.E.2.c)
- Retrait du masque (V.E.2.d)

100um

—

Fi1G. V.8 — Etapes de fabrication des contacts inférieurs. (a) Echantillon
pleine plaque. (b) Réalisation du masque, gravure IBE et retrait du masque.

V.E.2.a Géométrie des contacts

Dans la définition de la géométrie des contacts, il fallait avant tout s’as-
surer qu'un nombre moyen de plots suffisants se trouverait au niveau de la
zone d’intersection des électrodes. En effet seuls les plots se situant dans cette
région sont des candidats potentiels pour le procédé de contactage. La den-
sité de plots, fixée par la température du substrat au cours du dépot, nous a
permis de dimensionner la largeur des bandes centrales des électrodes. Ainsi
lors d'un dépot a 530°C, la densité de plots typique est de 7.5 x 1072 ym™—2,
ce qui correspond & environ un plot par 3.7x3.7 um?2. Aussi en optant pour
des largeurs de bandes de 10 um, entre 5 et 10 plots sont attendus dans la
zone centrale du dispositif.

Concernant la taille des plots de contact, cette derniere a été déterminée
par des considérations pratiques liées aux contraintes de la micro-soudure et
ainsi fixée & 100 x 100 ym?. De méme des contraintes pratiques induites par la
taille de I’échantillon, nous ont amenés a définir une période pour les motifs
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de 500 pm afin d’avoir plus d’une centaine de motifs par échantillon.

Au cours des différentes étapes d’optimisation, la géométrie du dispositif
a évolué. En ce qui concerne le niveau inférieur, les marques d’alignements
pour les niveaux supérieurs ont été modifiées pour gagner en précision et
des marques permettant de localiser le milieu de la bande centrale ont été
ajoutées au motif.

V.E.2.b Réalisation du masque

Trois approches ont été testées pour la réalisation du masque de gravure.
Sur des échantillons de type A, la premiere méthode a consisté a insoler une
couche de l'ordre de 55 nm de résine électro-sensible positive PMMA 2 % (cf.
Annexe A) puis de réaliser le masque par lift-off d’une couche de 30 nm d’Al
déposé par évaporation a l’aide d'un canon électronique. Les images obtenues
par microscope optique présentées sur la figure V.9 montrent que la qualité
de certains motifs obtenus n’est pas suffisante. L’échec de cette méthode peut
étre du a I’épaisseur de la résine trop faible par rapport a celle de la couche
d’Al, des flancs de résine trop évasés du fait d’une dose d’insolation trop forte.

Fic. V.9 — Images (microscope optique) du masque d’Al de 30nm réalisé
sur un échantillon de type A. (a) Motif complet. (b) Zoom sur un motif
défectueux. (c-d) Croix d’alignement : apreés insolation de la résine (c) et
apres le lift-off de la couche d’Al (d). Les cercles mettent en évidence les
zones ou le lift-off n’est pas conforme.
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Une seconde méthode a été testée sur un autre échantillon de type A (Fig.
V.10). Un ensemble de couches de PMMA 4% (270 nm), Si (30 nm), PMMA
2% (55 nm) sont successivement déposées sur I’échantillon [Fig. V.10 (a)]. Ce
dernier est ensuite insolé a ’aide du MEB. Une fois la couche de PMMA 2 %
révélée dans une solution de MIBK (cf. Annexe A), les couches de Si puis de
PMMA 4% sont gravées par RIE a I'aide d’un plasma SFg et O, respective-
ment. Cette technique de tricouche permet d’obtenir des flancs inversés par
sur-gravure ce qui facilite le lift-off du masque d’Al. Cette méthode a mon-
tré des résultats convaincants [Fig. V.10 (b-c)] néanmoins du fait du nombre
d’étapes accrues, une autre méthode lui a été préférée.

PMMA 2%

Dépot de la
tricouche

Insolation MEB
et révélation
Gravure RIE

Si (SFy)

Gravure RIE ?
PMMA (O;) Echantillon
Masque Al e

(a) (b) (b)

Fia. V.10 — Résumé de la méthode tricouche. (a) Les différentes étapes de
fabrication. (b-c) Résultats finals (microscope optique) apres le lift-off de la
couche d’Al au niveau d'une croix d’alignement (b) et d’'un motif (c).

En outre, 'inconvénient principal, a diaphragme constant, d'une tech-
nique de fabrication de masque basée sur l'insolation d’une résine positive
type PMMA par rapport a une résine négative type UVN2 est le temps d’in-
solation pour chaque motif. En effet les doses requises lors de cette phase
d’insolation sont de I'ordre de 300-450 uA.s/cm? alors que dans le cas de la
résine négative UVN2 la dose n’est que de 5 uA.s/cm?. Cette haute sensibi-
lité de la résine UVN2 permet, a courant constant, des vitesses d’insolation
plus élevées mais les risques de sur/sous-insolations sont également augmen-
tés (sensibilité a l'alignement de I'optique électronique du MEB accrue). Par
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ailleurs, 'utilisation du MEB a des vitesses de déplacement de faisceau éle-
vées (~30mm/s) augmente les risques de dégradation de la résolution des
motifs. Malgré ces inconvénients, nous avons opté pour cette approche pour
les échantillons B et C car elle nous permet d’insoler en une session plus d’une
centaine de motifs. L’étalement de la couche de résine UVN2 (~300nm) se
déroule de la maniere suivante (cf. Annexe A) : étalement d’un primer afin
d’améliorer I’adhésion entre I’échantillon et la résine, étalement de la résine
et recuit afin de durcir la résine. La réalisation du masque se déroule alors
en deux étapes : I'insolation de la couche de résine négative UVN2 a 1'aide
du MEB puis la phase de révélation. Cette derniére a cela de particulier
qu'un recuit d’amplification chimique (amplification des réactions amorcées
par l'insolation électronique) est nécessaire. La révélation se fait alors a 'aide
d’une solution de LDD26W dans notre cas. La résine restant alors au niveau
des motifs sert directement de masque a la gravure.

Comme nous ’avons annoncé précédemment, le fait d’utiliser de grandes
vitesses de déplacement de faisceau peut poser des problemes lors de I'inso-
lation. En particulier, lors d’une insolation de 1’échantillon C des problemes
de définition de motifs sont apparus (Fig. V.11). On observe notamment une
ouverture dans la couche de résine : les zones de 1’échantillon se situant au
niveau de ces ouvertures seront gravées et 1’électrode ne jouera pas son role
de conducteur. Pratiquement, le logiciel Elphy découpe toute surface a in-
soler en géométries élémentaires. Il se peut alors que la jonction entre deux
zones ne soit pas parfaite en particulier lorsque les vitesses d’insolation sont
élevées. La solution a ce probleme a consisté a doubler la dose d’insolation
effective au niveau de ces jonctions en créant une zone de recouvrement entre
les motifs.

V.E.2.c Gravure IBE

Du fait de la variété et la nature des matériaux a graver, nous nous
sommes orientés vers une gravure physique de type IBE utilisant un faisceau
d’ions Ar pour les trois types d’échantillons. En effet une gravure réactive
telle que la RIE, ou la composante principale de I'attaque est chimique, n’est
pas adaptée pour la gravure de métaux tels que Fe. Les dispositifs de gravure
IBE que nous avons utilisés permettaient de controler en continu le déroule-
ment de 'attaque par un systeme de réflectométrie laser et d’un spectrometre
de masse d’ions secondaires (SIMS, Secondary Ion Mass Spectrometry). Une
gravure typique se faisait sous un flux d’Ar de lordre de 3.3 cm?®/min avec,
pour les raisons évoquées p. 95, un échantillon incliné de 35° par rapport
au plan horizontal au flux incident et en rotation. La figure V.12 présente
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Fic. V.11 — Images (microscope optique) du masque de gravure (résine
UVN2) obtenues pour deux insolations des contacts inférieurs. (a) Motif dé-
fectueux présentant des ouvertures dans la couche de résine signalées par les
ellipses. (b) Motif amélioré.

les indicateurs disponibles lors de la gravure de I’échantillon C ou la résine
négative UVN2 servait de masque.
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F1G. V.12 — Controle de la gravure IBE sur 1’échantillon C. (a) Signal réflec-
tométrie laser. (b-d) signaux SIMS : (b) Au, (c) Mo (bleu) et Mo avec ses
principaux isotopes (vert). Les fleches indiquent les début et fin de gravure
pour chaque signal. Dans (a), les oscillations sont dues au fait que I’échan-
tillon ne se trouve pas exactement au centre du porte-échantillon en rotation
(5tr/min). L’intensité du signal laser réfléchi varie au cours du temps.

Immédiatement apres le début de la gravure, le signal de réflectométrie
laser décroit légerement. Notons que les oscillations de ce signal sont dues
au fait que, I’échantillon ne se trouvant pas exactement au centre du porte-
échantillon en rotation (5 tr/min), I'intensité du signal laser réfléchi varie au
cours du temps. La décroissance du signal réfléchi observée apres le début
de la gravure est probablement liée a la disparition de la couche d’or proté-

108



V.E. Optimisation des différents niveaux de lithographie

geant les plots de Fe. Cette disparition rapide (230s) se traduit par un pic
d’intensité SIMS correspondant a cet élément [V.12 (b)]. Des le début de la
gravure, le signal SIMS provenant du Mo [V.12 (c¢)] augmente puis décroit au
fur et & mesure de 'attaque de la couche tampon. La disparition complete
de la couche de Mo se traduit par une décroissance rapide du signal SIMS
de cet élément ainsi que du signal laser réfléchi. Ceci se comprend aisément
puisque les couches métalliques sont réfléchissantes alors que le saphir est
transparent.

V.E.2.d Retrait du masque

Une fois ’étape de gravure achevée, il est nécessaire de retirer le masque de
gravure avant de continuer le procédé de fabrication. Dans le cas de 1’échan-
tillon de type A ou le masque de gravure était constitué d’'une couche d’Al,
nous avons décidé de ne pas retirer ce masque. La raison principale de ce
choix est liée au fait que ce premier échantillon devait nous permettre essen-
tiellement de tester les différentes étapes de lithographie électronique. D’autre
part, nous pensions déja a ce moment nous orienter vers le procédé a base de
résine négative UVN2. Néanmoins, pour étre complet, la solution habituelle
utilisée pour enlever un masque Al consiste a immerger 1’échantillon dans une
solution de LDD26W pendant 30-60s puis de le rincer abondamment dans
de I'eau desionisée pendant quelques minutes.

Dans le cas de I’échantillon B la résine négative UVN2 a été retirée par
une immersion de 1’échantillon dans un bain d’acétone pendant 2 h avec ponc-
tuellement une agitation du bain par ultrasons. Cependant il s’est avéré que
cette méthode n’aboutissait pas a un retrait suffisant de la résine gravée V.13.
Le risque engendré par un retrait imparfait du masque de gravure apparait
lors des étapes ultérieures du procédé. En effet, dans I’ensemble des étapes de
fabrication, il se peut que lors d'une étape de révélation de résine, le masque
en UVN2 subsistant sous la couche d’isolant se dissolve et réalise ainsi loca-
lement un lift-off de la couche d’isolant. Dans le cas ou ce lift-off se produit
au niveau de l'intersection entre les électrodes supérieures et inférieures, il
en résulte un court-circuit entre les différents niveaux : la mesure du signal
magnéto-résistif du plot de Fe est alors impossible. D’autres essais ultérieurs
nous ont confirmé qu’une attaque de la résine UVN2 gravée par de I'acétone
n’était pas suffisante. Un retrait de la résine UVN2 par une attaque RIE a
I’'aide d'un plasma Oy a été envisagé. Néanmoins cette attaque présente le
risque de pulvérisation de la couche protectrice d’Au. Du fait de sa faible
épaisseur (5nm), cette méthode n’a pas été testée.

Pour I’échantillon C , nous avons donc opté pour un autre procédé de
retrait de la résine UVN2 développé par Julien Senzier pendant sa these[l107].
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Fi1G. V.13 — Retrait imparfait du masque de gravure UVN2 dans un bain
d’acétone réalisé sur I’échantillon B. (a-b) Images par microscopie optique
et (c¢) image AFM de motifs aprés attaque du masque de gravure par une
solution d’acétone pendant 2 h.

L’échantillon a été immergé pendant 1h40 dans une solution de EKC®) LE®) a
60°C suivi d’un ringage abondant dans de 1’eau désionisée. Cette méthode
est beaucoup plus efficace pour le retrait de la résine. Aucune trace de résine
n’a en effet été observée sur cet échantillon. Néanmoins ce procédé plus agres-
sif présente le risque potentiel d’attaquer les couches métalliques dans le cas
d’une immersion prolongée. Nous avons effectivement observé deux problemes
suite a ce délaquage. Tout d’abord des trous dans les couches métalliques des
motifs sont visibles [Fig. V.14 (b)]. Le diametre moyen sub-micrométrique
de ces trous nous laisse penser qu’ils résultent de la disparition de gout-
telettes métalliques obtenues lors de 1’élaboration de 1’échantillon par PLD.
Cette disparition a été imputée a I'attaque par la solution I’ EKC®) LE®) par
comparaison entre deux images obtenues pour le méme motif avant et apres
I'immersion [Fig. V.14 (a-b)]. Ces trous de la méme maniere que les goutte-
lettes (de hauteur micrométrique) peuvent potentiellement causer des court-
circuits s’ils se trouvent dans la zone d’intersection des électrodes du fait de
la difficulté de la couche d’isolant a reproduire de maniere conforme des va-
riations rapides de topographie. L’autre probleme observé apres le délaquage
de la résine UVN2 est la présence de rugosité et trous en limite de masque
de gravure dans la couche tampon de Mo [Fig. V.14 (c)]. Ces variations de
topographie peuvent étre dues a des flancs de résine mal-définis suite a une
insolation a haute vitesse de balayage. Ces défauts sont alors reportés lors de
la phase de gravure. La encore un risque de court-circuit des électrodes est
présent.

Au vu de ces problemes d’attaque de la couche tampon de Mo notamment,
se pose la question centrale de la qualité des plots de Fe. Une étude MEB nous
a montré que la morphologie des plots de Fe était inchangée et notamment
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Fic. V.14 — (a-b) Images (microscope optique) du méme motif avant (a)
et apres (b) le délaquage de la résine UVN2 dans la solution EKC® LE®).
(c) Image MEB obtenue sur un motif apres délaquage. Les cercles mettent
en évidence le retrait d'une gouttelette métallique lors de I'immersion de
I’échantillon dans la solution EKC® LE®).

qu’ils présentaient toujours des bords facettés. Nous en avons donc conclu
que les plots n’avaient pas été attaqués lors du délaquage de la résine.

V.E.3 Niveau « trous »

Au cours de cet ensemble d’étapes de fabrication (Fig. V.15), une couche
d’isolant est déposée sur toute la surface de ’échantillon. Cette couche doit
étre ensuite ouverte au niveau d’un plot de la zone centrale de chaque motif
et également au niveau des contacts des électrodes inférieures par des étapes
de lithographie électronique et de gravure. La difficulté de ce niveau réside
dans le fait que les différentes couches d’isolant et de résine n’étant pas par-
faitement conformes, I’épaisseur de ces couches et donc leur résistance a la
gravure notamment, ne sont pas la méme au niveau des électrodes de contact
et au sommet d’un plot. Il est donc nécessaire de croiser des informations lo-
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cales a ces différentes échelles. Les profilometres standards n’ayant pas une
résolution suffisante, ’AFM en mode contact nous a permis d’obtenir ces
informations. La mise au point de ce seul niveau a requis 5 mois de dévelop-
pement.

(2)

Niveau trous :

- Dépdt par pulvérisation
RF de la couche de SiO,
(V.E.3.a)

- Lithographie
électronique (V.E.3.b)

- Gravure RIE de la
couche de SiO, au niveau
du trou sur le plot et des
reprises de contact et retrait
de la résine (V.E.3.c)

4

FI1G. V.15 — Etapes de fabrication du niveau des trous. (a) Dépdt par pul-
vérisation cathodique RF de la couche de SiOs. (b) Etalement de la résine
positive PMMA, métallisation (10nm Al) de la résine, imagerie de la zone
centrale, sélection d’un plot, insolation du trou sur le plot et au niveau des

reprises de contact, révélation, gravure de la couche de SiO, par une attaque
RIE RF CHFj et retrait de la résine.

100pm
A A

V.E.3.a Dépot de la couche d’isolant

Les dépots des couches de SiO, ont été réalisés par pulvérisation catho-
dique RF. L’épaisseur de la couche d’isolant a été déterminée principalement
en fonction de I’épaisseur de la couche tampon de Mo sous-jacente et le cas
échéant de la hauteur des plots de Fe. Le dépot de la couche d’isolant n’étant
pas conforme, il convient de s’assurer que ’épaisseur nominale de la couche
de SiOs est suffisante pour garantir l'isolation électrique. Pour une isolation
au niveau d’un passage de marche, le rapport entre I’épaisseur de la couche
d’isolant & déposer et la hauteur de marche est typiquement de >2. En ce qui
concerne l'isolation des plots de Fe, la difficulté provient des facettes inclinées
qui, selon les plans cristallographiques, peuvent présenter des angles avec le
plan de I’échantillon compris entre ~45° et 60°, des variations d’épaisseur
de la couche d’isolant liées a la topographie sont donc possibles. Inverse-
ment, une épaisseur d’isolant trop grande limite la résolution sur le diametre
du trou au sommet du plot. L’épaisseur d’isolant est donc le résultat d’un
compromis.
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Pour I’échantillon A (20nm de Mo et pas de plots), 40nm de SiOy ont
été déposés. Pour les échantillons présentant des plots de Fe, 20nm et 55 nm
de SiO4 ont été déposés sur I’échantillon B (10nm de Mo) et 1'échantillon
C (50 nm de Mo), respectivement. Afin de quantifier la variation d’épaisseur
de la couche d’isolant entre le sommet des plots et le reste de la couche,
des caractérisations par AFM réalisées avant et apres dépot de la couche
de SiO9 ont été réalisées sur 1’échantillon C. Des hauteurs de 138+21 nm et
111£32nm ont été obtenues. Malgré le recouvrement des distributions, on
peut s’attendre a une diminution de I’épaisseur de la couche d’isolant au
sommet des plots probablement de I’ordre 10 nm.

Outre le probleme d’épaisseur de la couche de SiO., la qualité de la
couche sous-jacente est essentielle. En particulier nous avons déja évoqué
des problemes potentiels liés aux restes de résine négative utilisée comme
masque de gravure des contacts inférieurs. Nous avons notamment vérifié
que des problemes d’isolation pouvaient apparaitre sur 1’échantillon B, ou
des restes de résines ont été observés, a ’aide d’'un AFM en mode conduc-
teur. Ces expériences, réalisées en collaboration avec Pierre-Jean Zermatten
(SPINTEC CEA/CNRS, Grenoble), ont permis, a l'aide d'un AFM Veeco
D3100 en mode contact équipé d’une pointe en W sur laquelle est appliqué
un potentiel électrique, d’'imager les zones de 1’échantillon ou des courants de
fuite sont détectés. La figure V.16 nous confirme que des défauts d’isolation
peuvent apparaitre au niveau du passage de la marche de Mo.

1000.0 pA

1
0.0 5.0 pm

Fic. V.16 — (a) Image AFM d’un motif de I'échantillon B au niveau de la
marche Mo. (b) Région identique imagée en mode C-AFM. Les lignes noires
soulignent le bord de la marche de Mo
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V.E.3.b Lithographie électronique

Comme nous 'avons précisé précédemment, la difficulté majeure de cette
étape de lithographie consiste a pouvoir repérer sur chaque motif le plot
a contacter. La solution que nous avons adoptée est d’imager la zone cen-
trale de chaque motif (bande de 10 ym de large) afin de pouvoir sélectionner
un plot avant de l'insoler et de réaliser par gravure un trou dans la couche
d’isolant. D’un point de vue pratique, cette approche nécessite (1) de mettre
au point un procédé d’alignement automatique afin de garantir que la zone
imagée corresponde a la bande centrale de I’échantillon. (2) De trouver des
parametres d’imagerie permettant de visualiser les plots sous la résine sans
insoler cette méme résine. (3) Le positionnement de l'insolation du trou sur
le plot doit étre suffisamment précis pour que ce trou se trouve effectivement
sur le sommet du plot. L’insolation doit également respecter des dimensions
initiales et déboucher sur la couche d’isolant. L’essentiel de notre travail a
donc consisté a développer ces trois aspects. La mise au point de cette étape
a ¢été essentiellement réalisée sur 1’échantillon B.

1. Alignements automatiques

Le réalignement automatique des champs d’insolation vise a s’assurer que
les différents niveaux du procédé de fabrication sont correctement alignés.
Pour chaque motif, cette procédure permet de modifier le repere « logiciel »
(rotation, dilatation, translation) pour le faire coincider avec celui de I’échan-
tillon en utilisant des marques définies dans le niveau des contacts inférieurs
[Fig. V.17 (a)]. Dans notre cas, une précision sur le réalignement de 'ordre
de 1 um est suffisante. Ce protocole a été implanté initialement, au sein de la
plateforme Nanofab, par Thierry Crozes. Lors de la conception des motifs, le
réalignement automatique est implémenté a ’aide de structures prédéfinies
dans le logiciel ELPLHY : les Auto Mark Scans. Pratiquement, le faisceau
électronique balaye 1’échantillon perpendiculairement a chaque marque du
niveau inférieur ce qui permet d’obtenir un profil d’intensité appelé Linescan
[Fig. V.17 (b)]. Le centrage des marques est alors déterminé a I’aide d’un
algorithme de détection de bords. Deux marques différentes sont nécessaires
pour déterminer les corrections a apporter a un champ d’insolation donné.
Lors de 'étape d’insolation du niveau trous, deux champs d’écriture (50 pm
et 400 um) sont utilisés. Aussi, sur la figure V.17, deux balayages d’aligne-
ments (lignes sombres) sont observables pour le champ de 400 ym (grandes
marques) et pour celui de 50 um (petites marques).

Dans notre cas, I'utilisation des deux champs d’insolations différents a
rendu la procédure d’alignement automatique plus complexe. Il était en effet
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nécessaire de transférer les corrections d’un champ a l'autre afin que ces
derniers restent alignés 1'un par rapport a l'autre. Ce développement a été
réalisé par Helge Haas. Une précision d’alignement automatique inférieure a
1 pm est atteinte grace aux marques d’alignement du petit champ d’écriture.

(b) L

0 5000 10000 15000 20000 25000 30000 35000 40000

Fic. V.17 — (a) Image (microscope optique) obtenue lors d’une insolation
niweau trous. La fleche indique un balayage d’alignement automatique du
champ de 400 pm(ligne horizontale sombre). (b) Exemple de profil d’inten-
sité permettant, a I’aide d’un algorithme de détection de bords, d’aligner de
maniere automatique les champs d’insolation.

2. Imagerie des plots

Cette étape vise a imager la zone centrale des motif afin de pouvoir sélec-
tionner un plot a contacter. La difficulté principale de cette étape est d’ima-
ger, a 'aide du faisceau électronique, une zone de 1’échantillon a travers la
couche de résine PMMA électro-sensible déja déposée sans insoler cette méme
couche de résine. En pratique, il faut que la couche de résine restante apres
imagerie, insolation du trou et révélation soit au moins égale a I'épaisseur de
la couche d’isolant a graver. Par ailleurs il s’avere que les résines organiques
sont de mauvais conducteurs. Il en résulte des phénomenes de charge lors de
I’acquisition de I'image et donc une perte de résolution. L’approche adop-
tée a consisté a recouvrir avant chaque insolation la résine d'une couche de
10nm d’Al obtenue par dépot par canon a électrons afin de pouvoir imager
correctement la surface et notamment procéder aux réglages de la colonne
électronique sur ’échantillon.

Pour des raisons de précision sur la position de l'insolation du trou au
sommet du plot (voir le paragraphe suivant), il s’est avéré que l'acquisition
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de deux images successives de la bande centrale des motifs était nécessaire.
L’essentiel du développement a donc consisté a trouver les parametres per-
mettant l'acquisition de ces images sans insoler significativement la résine.
Plus précisément, un compromis était a trouver entre la qualité des images re-
quises pour le repérage du plot a contacter et I’épaisseur de résine consommeée
par 'acquisition des images. Concernant ce dernier point, la contrainte était
qu'une épaisseur suffisante de résine devait protéger, lors de la gravure, les
plots présents a l'intersection des deux images. Une dizaine de lithographies
sur I’échantillon B a été nécessaire pour la mise au point de cette méthode.

Hauteur (A) |
0
1 N
\'\J\/\ﬂ\./\\_m/
8 12 16 pm

10

Hauteur (A) —>
—>

0 4 Spm

5um

F1G. V.18 — Imagerie de plots de Fe(110) et effets indésirables d’insolation de
la résine. (a-b) Images AFM (mode contact) de la résine PMMA 3% apres
imagerie des plots, insolation et révélation. Les profils associés permettent
de mettre en évidence 'insolation de la résine diie a 'imagerie des plots. Les
carrés en pointillés délimitent les régions imagées au MEB. Les parametres
des deux images avant insolation sont :
Insolation | Taille images Résolution Moyennage
(a) 15 pum - 15 um | 256 px - 512 px Aucun
(b) 15 pm - 7.5 um | 256 px - 128 px Aucun

Apres une phase de test des différents parametres accessibles par le logiciel
Elphy, trois parametres sont apparus comme déterminants lors de I'image-
rie pré-insolation des plots de Fe : la taille (dim en pm), la résolution (rés,
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nombre de pixels par ligne de I'image finale) et le moyennage (moy, nombre
de balayages du faisceau électronique par point de l'image) utilisés pour les
deux images. La figure V.18 compare, a ’aide d'images AFM en mode contact
de la résine apres l'imagerie des plots, deux triplets de parametres. Lors de
la premiere série, 3nm et 160 nm de résine sont insolés lors de la premiere
image (dim=15umx15 um, rés=256 px, moy=1) et au niveau de l'intersec-
tion avec la seconde image (dim= 15 umx15 um, rés=512 px, moy=1). Les
doses d’insolation équivalentes des deux images sont de ~27.1 uA.s/cm? et
~108.3 pA.s/cm?, respectivement. La dose totale équivalente au niveau de
la zone d’intersection (~135.4 uA.s/cm?) n’est pas négligeable par rapport
a la dose d’une insolation classique (450-600 pA.s/cm?). La couche de ré-
sine mesurant typiquement 180-190 nm d’épaisseur en dehors des plots et
environ 80nm sur les plots, il ressort de cette premiere série d’images que
seuls <30nm de résine subsistent sur 1’échantillon. Comme la résine n’est
pas parfaitement conforme, les plots de Fe(110) débouchent certainement de
la couche de résine. Il a donc été nécessaire de diminuer la résolution de la
seconde image afin de réduire la dose équivalente d’insolation par image.

La deuxieme série présente les parametres d’imagerie optimisés. La pre-
miere image (dim= 15 umx15 pum, rés=256 px, moy=1) insole typiquement
3nm de résine. Au niveau de l'intersection avec la seconde image (dim=
7.5 pmx7.5 pm, rés=128 px, moy=1), ~30nm de résine sont insolés, laissant
sur les plots ~50nm de résine ce qui est suffisant pour résister durant la
gravure de la couche d’isolant de 20 nm d’épaisseur. Dans cette procédure, la
dose équivalente a chaque image est de ~27.1 yA.s/cm?. Au niveau de l'inter-
section des deux images, la dose équivalente est de ~54.2 uA.s/cm?. L'effet
d’insolation n’étant pas linéaire avec la dose, ces parametres permettent de
diminuer de maniere significative, par rapport aux premiers essais, ’épaisseur
de résine consommée par l'imagerie de la zone centrale. L’intéréet de réduire
la taille de la seconde image ainsi que sa résolution est purement pratique :
le rendu, généré a I’écran par le logiciel ELPHY, d’une image lors d'une sé-
quence d’insolation automatisée est de taille constante. En diminuant la taille
physique de I'image, on augmente le nombre de pixels de I'écran alloués a
chaque point physique de I'image (effet zoom) ce qui permet une meilleure
précision lors du repérage. Néanmoins il est nécessaire de réduire également
la résolution afin de limiter I'insolation de la résine en conservant constante
la dose d’insolation par unité de surface.

Notons que l'optimisation de cette étape s’est trouvée ralentie par un
changement de résine PMMA 3 %. Au court de la phase de développement,
nous avons du utiliser une résine plus récente qui s’est révélée étre beaucoup
plus sensible. Par ailleurs, ’échantillon C présentant des plots légérement plus
hauts, nous avons finalement opté pour une résine PMMA 4 %. Ce change-
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ment d'une couche de résine de ~180nm d’épaisseur pour une de ~240nm
nous a assuré une certaine sécurité quant a la protection des plots non inso-
1és se situant a l'intersection des deux images, lors de la phase de gravure.
Néanmoins cette résine s’est révélée étre plus sensible que la PMMA 3% la
plus récente de sorte que les conditions de protections des plots non insolés
se situant a l'intersection des deux images furent similaires pour la PMMA

3% et la PMMA 4%.

3. Insolation et précision

Apres 'imagerie des plots de la zone centrale du motif, nous nous intéres-
sons, dans ce paragraphe, a I'insolation du trou au sommet dun plot. Les dif-
férentes contraintes sur cette étape sont : (i) la précision sur le positionnement
du trou, observé apres révélation. Les dimensions latérales sub-microniques
(~0.5 pm) du sommet des plots de Fe font que la précision requise sur le
positionnement de ce trou est <150 nm. (ii) La conformité de insolation :
la dose d’insolation utilisée doit permettre, apres révélation, de respecter le
diametre initial du trou et de déboucher sur la couche d’isolant.

Pratiquement, les images acquises lors de I’étape précédente correspondent
a une structure prédéfinie du logiciel ELPHY : les Manual Mark Scans ou
Markscans. Dans notre cas, cette structure nous a permis de pointer manuel-
lement sur un plot et de positionner le trou a insoler sur le plot en décalant
le champ de largeur 50 pm. Afin de ne pas désaligner les deux champs d’écri-
ture (50 pm et 400 pm), la configuration du champ de 50 um est restaurée
automatiquement.

Il est ressorti des différents essais de lithographie que I'utilisation d’un seul
Markscan induit des erreurs de positionnement par rapport a la consigne de
décalage de champ d’écriture de l'ordre de 10% [Fig. V.19 (a-c)]. Afin de
pallier a ce probleme, il s’est avéré que I'enchainement de deux Markscans
permet d’atteindre une précision < 100nm [Fig. V.19 (d-f)].

La dose requise pour 'insolation des trous sur les plots est un parametre
complexe a déterminer. Contrairement au reste de la couche de résine, le
sommet des plots recouverts n’est pas plat et est assimilable a une protubé-
rance de ~30nm de haut par rapport au reste de la résine. De fait ’épaisseur
de la couche de résine au-dessus des plots n’est que de ~80 nm. L’interaction
faisceau électronique-résine sera donc sensiblement différent du reste de la
couche. Les procédures habituelles de matrices de doses ont été testées sur
la couche plane de résine mais elles ne donnent qu’une information indirecte
du processus d’insolation sur les plots.

Typiquement des doses de 450-600 uA.s/cm? ont été utilisées. Des trous
de diametres 100 nm et 200 nm ont été insolés. Pour les trous avec le diametre
le plus grand, une profondeur de résine de ~70nm pour un diametre a mi-
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Fic. V.19 — Série d’images obtenue pour deux insolations du niveau trous ou
la procédure n’est pas optimisée (a-c) et est optimisée (d-f). (a, d) Images
MEB obtenues lors du repérage du plot a contacter. (b, e) Images AFM
en mode contact (20 umx20 um) de la résine apres imagerie, insolation et
révélation. (c, f) Zoom (2 umx2 pm) sur le plot visé apres imagerie.

hauteur apres révélation de 150-200 nm sont déterminés par AFM en mode
contact. Un fond plat a été observé sur certains motifs (trous de diametre
initial de 200 nm), révélant que la résine est completement insolée et révélée
pour ces motifs : le trou débouche bien sur la couche d’isolant. Pour les
trous ne présentant pas de fond plat, I'influence qualité de la pointe AFM est
certainement significative. En effet, les fortes variations de topographie de
la surface recouverte de résine dégradent rapidement la qualité de la pointe.
Pour les trous de diametre initial de 100 nm, la profondeur de résine n’est que
de typiquement 30 nm pour un diametre a mi-hauteur, apres révélation, de
50-100 nm. La granularité de la résine apres révélation fait que les trous de
plus faible diametre sont fortement anisotropes et que leur diametre <100 nm
est difficile a déterminer. Malgré I'influence de la pointe sur les profils des
trous de diametre initial 100 nm, il s’est avéré que nous ne sommes pas arrivés
a contacter de tels motifs. Pour ces trous de faible diametre, des améliorations
du procédé de contactage restent a développer.
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V.E.3.c Gravure RIE

Les régions de la couche de SiO5 mises a jour par révélation de la couche
de résine ont été gravées par plasma RF CHF3 a I'aide du procédé développé
au sein de la plateforme Nanofab (cf. App. A), dans lequel le seul parametre
variable est la durée de gravure. Une difficulté de cette étape est de pouvoir
graver en un procédé deux zones de géométries tres différentes : les trous sur
les plots de diametre 100-200 nm et les reprises de contact de taille typique
80 pmx 80 pm.

Comme évoqué précédemment, les couches de résine et d’isolant n’ont
pas la méme épaisseur sur le sommet des plots que sur le reste de la surface
de I’échantillon. De ce fait, des tests habituels de gravure sur une région
plane de I’échantillon ne nous apportent qu’'une information indirecte sur
la gravure de la couche d’isolant au sommet des plots. Lors de la gravure,
les effets de taille réduite peuvent engendrer un appauvrissement du plasma
en especes réactives par confinement et donc une réduction de la vitesse de
gravure. Ces effets locaux sont difficilement mesurables en cours de gravure.
La durée de gravure a été optimisée sur l’échantillon B en focalisant notre
attention sur la gravure au sommet des plots de Fe(110) a l'aide d’images
AFM réalisées a posteriori. La hauteur de marche dans la couche d’isolant
au niveau des reprises de contacts macroscopiques a également été quantifiée.
Une sur-gravure de la couche tampon de Mo(110) au niveau de ces contacts
macroscopiques n’est cependant pas un facteur limitant.

Partant d’une vitesse de gravure indicative du SiO, de 3-4 A/ S, un pre-
mier essai de gravure de la couche de 20 nm d’isolant de 100s a été réalisé.
Il s’est avéré que cette durée de gravure n’était pas suffisante [Fig. V.20 (a)]
puisqu’une épaisseur moyenne de ~3-4nm de SiO, a été gravée. Lors des es-
sais suivants, 150 s ont permis d’obtenir des hauteur de marches supérieures
a 20 nm au niveau des contacts macroscopiques [Fig. V.20 (b)]. Ces différents
comportement pourraient étre dis a des restes de résine dans les zones in-
solées dans le premier essai. A supposer que, pour ces dernieres gravures, il
ne restait pas de résine au niveau des zones insolées, la vitesse de gravure du
SiO, est alors de 1.3 A /s ce qui est tres faible par rapport a la vitesse attendue.

Un test de gravure d’une couche de SiO, (couche déposée dans les mémes
conditions que I’échantillon C, 55 nm) sur un substrat de Si a été réalisé. La
vitesse de gravure a été déterminée a partir du signal de reflectométrie laser.
La vitesse mesurée est de 3.9 A /s. Cette forte variation de vitesse de gravure
du SiO, peut s’expliquer par un nettoyage de la chambre avant la gravure
de la couche test a I'aide du procédé de gravure du SiO,, par une variation
éventuelle de la puissance RF, par une variation du débit de gaz dans la
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F1G. V.20 - (a-b) Images AFM des marches de gravure dans la couche de SiO,
au niveau de contacts. Les hauteurs de marches sont de ~3nm et 23 nm pour
(a) et (b), respectivement. (c¢) Image AFM d’un plot de Fe(110) présentant
un trou sur la surface supérieure.

chambre ... L’influence du nettoyage de la chambre semble étre détermi-
nante. Pour I’échantillon C, une gravure de 230 s nous a permis de sur-graver
la couche de 55 nm d’isolant : une marche de 68 nm a en effet été mesurée au
niveau des contacts macroscopiques.

Lors de ces différents essais, il s’est avéré tres complexe de vérifier la
gravure des trous sur le sommet des plots. Afin de repérer le plot insolé,
des images AFM a relativement grande échelle (20 pmx20 um) étaient né-
cessaires. Les variations importantes de topographies (plots, marches, ...)
dégradaient rapidement la qualité de la pointe. De plus la granularité de la
couche de SiO, rendait difficile I'imagerie des plots. Néanmoins, des trous ont
clairement été observés [Fig. V.20 (c)].

121



Chapitre V. Procédé de contactage de plots de Fe(110) individuels

Apres gravure, le retrait de la résine s’effectue par immersion de ’échan-
tillon dans un bain d’acétone pendant typiquement 1h avec agitation ultra-
sons en fin de procédé puis dans un bain d’isopropanol avant séchage sous
un flux d’azote sec.

V.E.4 Contacts supérieurs

La réalisation du niveau des contacts supérieurs d’Au (Fig. V.21) n’a pas
nécessité de développement particulier. Les différentes étapes de ce niveau
sont :

Contacts supérieurs :

- Etalement de la résine
positive PMMA et métallisation
(10 nm Al) de la résine

- Lithographie électronique

- Dép6t par canon a
électrons Au/Ti et lift-off de la
couche métallique

Fia. V.21 - Etapes de fabrication des contacts supérieurs. Etalement de
la résine positive PMMA | métallisation (10nm Al) de la résine, insolation,
révélation, dépot de la couche Au/Ti par canon a électrons et lift-off de cette
couche.

> Etalement de la résine

Afin de réaliser le lift-off de couches d’Au de typiquement 50-100nm
d’épaisseur, nous avons opté pour une résine PMMA 4% car elle permet
d’obtenir des couches de ~280nm d’épaisseur (cf. App. A). Une couche de
10nm d’Al est ensuite obtenue par dépot par canon a électrons sur la résine
pour permettre de réaliser des réglages de mise au point de la colonne optique
sur la surface de 1’échantillon.

> Lithographie électronique
De la méme maniere que pour le niveau trous, une procédure automatique
est utilisée pour aligner, a 'aide de Linescans, le champ d’insolation sur les
niveaux inférieurs, a la différence pres que pour cette étape un seul champ
d’insolation est utilisé (400 pm). La précision de la procédure de réalignement
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dépend des dimensions du champ a aligner. Afin de pallier a d’éventuels dé-
calages, la bande centrale des contacts supérieurs a été élargie a 15 yum. Les
diaphragmes de 120 pm et de 30 um ont été utilisés au cours des différentes
insolations. Le premier présente une vitesse d’écriture plus importante et
donc un temps d’insolation réduit (~30s par motif contre ~5min par motif
pour le diaphragme de 30 um). Le second permet d’atteindre de meilleures
définitions. Pour toutes les réalisations de ce niveau, les doses d’insolation
ont été de 300 pA.s/cm?. La révélation de la résine insolée est faite a Paide
du procédé standard a base de MIBK [Fig. V.22 (a)].

> Lift-off

La surface des régions mises a jour par révélation de la résine est nettoyée
par un plasma RF O, afin de faciliter 'accroche des contacts supérieurs.
La vitesse de gravure de la résine par ce procédé étant élevée (70A/s), les
nettoyages ne doivent excéder typiquement 10s. Les couches des contacts
supérieurs ont été obtenues par dépot par canon a électrons. Une couche
d’accroche de 10nm de Ti est couramment utilisée pour la réalisation de
contacts métalliques par lift-off. Sur I’échantillon B, des couches d’Au de
50nm et de 90 nm ont été déposées. Sur ’échantillon C, la couche d’Au était
de 100nm. Le lift-off des contacts supérieurs a été réalisé dans un bain de
NMP a 80°C. Apres une attente de typiquement 1h, I'agitation par ultrasons
permet de décoller les couches métalliques efficacement [Fig. V.22 (b)].

F1a. V.22 — Contacts supérieurs. (a) Image (microscope optique) d’un mo-
tif de I’échantillon C apres révélation de la résine. (b) Image (microscope
optique) du méme motif apres lift-off des contacts supérieurs.
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Chapitre VI

Transport, sous champ et en

température, dans un plot de
Fe(110) individuellement
contacté
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Dans les chapitres précédents, nous avons prédit par simulations micro-
magnétiques et confirmé expérimentalement par microscopie XMCD-PEEM,
Iexistence du phénomene de retournement des domaines de fermeture de
Néel. L’étude menée par microscopie de Lorentz devait nous permettre d’ob-
server, sous champ magnétique, les phénomenes de retournement des do-
maines de fermeture de Néel et d’hystérésis associée a ce retournement. L’ob-
jectif de cette étude est de mettre en évidence, par magnéto-transport, la
dépendance éventuelle en température (activation thermique) de ces mémes
phénomenes. Le choix pour une étude par magnéto-transport est motivé par
le fait que peu de techniques expérimentales permettent de sonder des struc-
tures individuelles sous champ magnétique planaire de valeur significative
(~100-200 mT) et température variable (basses températures). Une approche
alternative envisageable repose sur le STM polarisé en spin (Sp-STM, Spin-
polarized Scanning Tunneling Microscopy) pour imager le retournement des
domaines de fermeture de Néel sur le sommet des plots. Néanmoins peu
d’instruments au monde (et a fortiori aucun au moment du démarrage de ce
travail) permettent le controle des parametres requis, notamment un champ
planaire.

Apres 'exposé de quelques éléments introductifs sur le magnéto-transport,
une présentation de I’étude par simulations réalisée préliminairement aux me-
sures est faite. En particulier cette section sera l'occasion de préciser le signal
physique que I'on cherche a sonder par les mesures. Le montage expérimental
est ensuite présenté avant de détailler les résultats des mesures de magnéto-
transport.

VI.A Introduction au magnéto-transport

Dans cette partie sont détaillés les différents mécanismes pour lesquels les
propriétés de transport d’un matériau ou d’'un systeme, a savoir essentielle-
ment la résistance, sont modifiées par ’application d’un champ magnétique.
On introduit le rapport de magnéto-résistance (MR) : (pg — po)/po = Ap/po,
ou pg et py sont les résistivités du systeme hors et sous champ magnétique.
Certains effets de volume (MR cyclotron et MR anisotrope) sont connus
depuis de nombreuses années. Les développements récents des techniques
de fabrication (multicouches, nanostructures) ont permis de mettre en évi-
dence de nouveaux effets couplant transport et spin (MR Géante, MR Tunnel,
spin-torque ... ). Le prix Nobel de physique 2007 a été d’ailleurs décerné a
Albert Fert et Peter Griinberg pour leurs travaux sur la MR Géante.
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> Magnéto-résistance Cyclotron ou magnéto-résistance de Lo-
rentz
Que le matériau considéré soit magnétique ou non, la trajectoire des élec-
trons de conduction est modifiée par 'application d’'un champ magnétique.
La loi de Lorentz prédit en effet que les électrons précessent autour du champ
magnétique avec la fréquence cyclotron (dite aussi de Larmor) w,. = eB/m*c,
ou B est I'induction magnétique, m* la masse effective de 1’électron. Cette
précession allonge la trajectoire des électrons. De fait les électrons subissent
un nombre de mécanismes de diffusion, notamment avec les impuretés ou les
phonons, plus important. La résistivité augmente alors (MR cyclotron posi-
tive). La MR Ap/py suit la loi de Kohler[15] : Ap/po ~ f(B/po), ou f(B/po)
est une fonction intrinseque a chaque matériau. A champ faible, la variation
relative de MR évolue comme B? puis comme B & champ plus élevé ou sa-
ture. Pour aller plus loin dans I’analyse du phénomene de MR cyclotron, la
surface de Fermi du matériau considéré doit étre prise en compte.

> Magnéto-résistance Anisotrope, AMR
Historiquement, le premier effet magnéto-résistif a étre utilisé dans les ap-
plications industrielles basées sur les métaux de transition est la magnéto-
résistance anisotropes (Anisotropic MagnetoResistance, AMR). Son origine
provient du couplage spin-orbite induisant des mécanismes de diffusion ani-
sotropes entre les électrons de conduction s et les moments magnétiques|103,

, 110].

Expérimentalement, ’AMR se manifeste par la dépendance de la résis-
tance d’un échantillon en fonction de I’angle entre le courant traversant cet
échantillon (j) et 'aimantation locale (m) :

p=pL+(p|—pL)cos’(j;m), (VL1)

ot p1 (p)) est la résistivité lorsque le courant et I’aimantation sont perpendi-
culaires (paralleles respectivement). Dans la majorité des cas, la résistivité est
plus grande lorsque le courant circule parallelement a I'aimantation (AMR
positive). Des phénomenes d’AMR de 3-5% ont été observés a température
ambiante dans des alliages massifs de FeNi et NiCo[l10]. Dans ces alliages &
base de métaux de transition :

Ap _ p—prL
Pmoy 1/3p|| =+ 2/3PJ_

~y(a—1), (VI1.2)
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ol v dépend du couplage spin-orbite et a = p;/p, est le rapport entre les
résistivités spin-up et spin-down.

Dans les couches minces, la contribution des interfaces doit étre prise
en compte du fait des phénomenes de diffusion aux interfaces. Cette in-
fluence peut étre contre-balancée par ’amélioration de la qualité structurale
des couches, favorisant notamment la diffusion spéculaire[l11, ]. D’une
maniere générale, quelque soit le systeme, des interfaces spéculaires sont pré-
férables a des interfaces diffusives. Les tétes de lectures magnéto-résistives

produites entre 1992 et 1998 reposaient sur l'utilisation de ce phénomene
d’AMR.

> Magnéto-résistance Géante, GMR
Les premieres mises en évidence expérimentales d’un effet magnéto-résistif
prononcé dans le cas de couches ferromagnétiques séparées par des couches
métalliques non-magnétiques ont été obtenues par Binasch et coll.[113] et
par Baibich et coll.[111] dans le cas de multi-couches dont le motif de base
était Fe/Cr/Fe avec un couplage antiferromagnétique entre les couches de Fe.
On a ainsi parlé de magnéto-résistance géante (GMR). L’optimisation pour
une utilisation pratique de cet effet a conduit a chercher des systemes ou
les champs appliqués requis étaient faibles. Certains systemes considerent un
ensemble de multi-couches avec une partie des couches magnétiques de coerci-
vité faible. Dans les multi-couches (NiggFeqyg/Cu/Co/Cu)[115], par exemple,
les couches de Permalloy ont une coercivité plus faible que les couches de
Co. Dans un but applicatif, d’autres types de dispositifs considerent deux
couches ferromagnétiques, I'une libre et 'autre fixe, séparées par une couche
métallique non-magnétique. On parle de vannes de spin a partir de 1994.
L’amplitude de la GMR varie de quelques dixiemes de pourcent dans le cas
de structures basées sur des couches de Mo ou V a plus de 100% dans le
systeme (Fe/Cr)[!16]. L’amplitude du phénomene dépend du choix des deux
matériaux (ferro- et non-magnétique) et de ’épaisseur des différentes couches
(typiquement de l'ordre du nm)[110].

Les différents états résistifs observés en fonction de 'orientation relative
des couches magnétiques ont pour origine des phénomenes de diffusion dé-
pendants du spin des électrons de conduction. En considérant I’axe de quan-
tification z des spins des électrons de conduction parallele a ’aimantation,
nous appelons dans la suite les électrons de spin | (respectivement |), les élec-
trons dont la composante de spin selon 'axe z est paralléle (respectivement
antiparallele) a 'aimantation. Les électrons de spin | (respectivement |) sont
respectivement appelés électrons majoritaires (respectivement minoritaires).
Dans la limite des basses températures, les phénomenes de retournement des
spins sont gelés de sorte que 'on puisse considérer que les deux canaux de
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conductions liés aux deux orientations de spin sont indépendants. C’est le
modele a deux courants.

Dans un modele de ferromagnétique fort dans lequel la bande d des élec-
trons T est pleine, les aimantations, a la saturation, dans les différentes
couches sont paralleles de sorte que les électrons de conduction s de spin
T sont faiblement diffusés alors que les électrons minoritaires le sont forte-
ment car des mécanismes de diffusion entre des électrons des bandes s et
d sont alors possibles. Le canal des électrons T conduit donc l'essentiel du
courant. La résistance du systeme parallele est alors :

Pr-P
b= , VI3
pr+py (V13)

ol py et p; sont les résistivités des canaux des électrons T et |, respectivement.
Inversement lorsque les couches magnétiques sont antiparalleles entre elles,
les deux orientations de spin sont successivement minoritaires et majoritaires
dans les couches magnétiques de sorte que la résistance totale du systeme est :

b= % (V1.4)

L’amplitude GMR est alors donnée par (pap — pp)/pp = (1 — @)?/4a, ot
a=pi/p

Historiquement, la plupart des études a été menée dans la géométrie
current-in-plane (CIP) ou le courant électrique circule parallelement aux
multi-couches. Les développements des techniques de fabrication ont permis
des études a géométrie current-perpendicular-to-plane (CPP) ou le courant
est perpendiculaire aux différentes interfaces.

> Magnéto-Résistance Tunnel, TMR
L’asymétrie des densités d’états au niveau de Fermi entre les électrons de spin
1 et de spin | est a 'origine d’une dépendance en spin de 'effet tunnel entre
deux couches ferromagnétiques. Julliere[l17] a observé et interprété pour la
premiere fois cette dépendance en spin de 'effet tunnel entre deux électrodes
ferromagnétiques (Fe et Co) séparées par une barriere isolante de Ge oxydé.
Une variation de 14 % & 4.2 K de la résistance entre les configurations ou les
deux couches sont paralleles et antiparalleles a été mise en évidence dans
cette étude. Dans son interprétation du phénomene (connue maintenant sous
le nom de modéle de Julliere), 'auteur suppose que l'effet tunnel conserve le
spin en ne considérant que le mécanisme élastique a un électron. Les deux
canaux de conduction correspondant aux deux orientations de spin sont de
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Chapitre VI. Transport, sous champ et en température, dans un plot indiv.

fait indépendants et la conductance totale du systeme est la somme de ces
deux contributions. Dans son modele, Julliere établit que l'effet magnéto-
résistif tunnel (TMR) a faible tension est relié aux densités d’états au niveau
de Fermi des deux populations d’électrons selon la relation :

2P, P, Dy — D;,
TMR=-"12_ p =21 _~Zi VL5
1- PP Dii + D;, (VL)

ou D;; (respectivement D) est la densité d’état au niveau de Fermi des
électrons de spin T (respectivement |) dans la couche ferromagnétique i.
Les développements suivant cette découverte ont essentiellement porté sur
des jonctions tunnel a base d’alumine amorphe[!18]. Différentes approches
ont notamment été essayées pour améliorer la qualité de couches d’alumine
ultra-minces[!19]. Plus récemment, des études se sont intéressées aux demi-
métaux dont la particularité est de présenter une polarisation complete au ni-
veau de Fermi. Diverses jonctions tunnel magnétiques a base de CrOy,Fe3Oy,
Lag7S193MnOsg, ... ont ainsi été étudiées|[120]. Des TMR élevées ont été ob-
servées a basse température pour certaines de ces jonctions comme dans
I'étude de Bowen et coll. ot une TMR de 1800 % a été observée a 4.2 K[121].
Cependant pour la plupart de ces systemes la TMR est nulle & température
ambiante. Les derniers développements ont porté sur des jonctions a base
de MgO polycristallines [122] ou encore monocristallines (001)[123, 124]. De
fortes TMR ont ainsi pu étre observées a température ambiante : ~220 %,
~150 % et ~180% respectivement. Des références complémentaires sur les
jonctions magnétiques tunnel et la TMR peuvent étre trouvées dans [120)].

VI.B Signal physique mesuré et études pré-
liminaires

VI.B.1 Plots de Fe(110), domaines de fermeture de
Néel et signaux magnéto-résistifs

La figure V1.1 illustre le retournement des domaines de fermeture de Néel.
la zone délimitée par I’ellipse noire voit son aimantation faire une rotation de
90° dans le plan de ’échantillon. Afin de détecter ce retournement, plusieurs
approches sont envisageables a priori.

Comme nous 'avons vu dans la section précédente, les phénomenes de
TMR et de GMR présentent des effets magnéto-résistifs élevés méme a tem-
pérature ambiante. La difficulté d’'une étude basée sur le phénomene de TMR
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B=0mT

Fic. VI.1 - Simulations micromagnétiques obtenues sur un plot de
1000 x 500 x 100 nm sous champ transverse. Seule la composante transverse
de 'aimantation des régions ou |m,| = 0.5 est représentée de sorte que les
domaines de fermeture de Néel puissent étre visualisés. Les configurations (a)
avant retournement (B=0mT) et (b) apres retournement (B=100mT) sont
représentées. Les fleches blanches soulignent 1'orientation de ’aimantation
planaire.

est liée a l'optimisation de la barriere tunnel. En effet la détermination des
conditions de dépot permettant I’'obtention d’une barriere tunnel épitaxiale a
base de MgQO, par exemple, est un travail de longue haleine. Pour des raisons
de contraintes de temps, cette approche n’a pas été retenue. Bien que la réa-
lisation d’une structure de type vanne de spin semble a priori plus simple du
point de vue de I'optimisation des conditions de dépot, le risque d’un effet per-
turbatif de la couche de référence sur le plot (et inversement) subsiste comme
dans le cas de la jonction tunnel. Pour cette raison, nous nous sommes donc
orientés vers un dispositif ou le signal que ’on cherche a mesurer est de type
magnéto-résistance anisotrope (AMR, Anisotropic Magneto-Resistance).

D’apres la figure VI.1, une résistance différente sera en effet détectée par
un courant électrique a composante planaire transverse avant et apres le re-
tournement. Une mesure de type 4 pointes de type CIP avec les arrivées de
courant et de tension transverses au plot sondé semble a priori la mieux adap-
tée. Cependant cette géométrie de dispositif apparait complexe a réaliser du
fait notamment de la précision et de la finesse requises pour fabriquer par li-
thographie électronique deux arrivées de courant/tension transverses de part
et d’autre du plot. De fait nous avons opté pour une géométrie de type CPP.
Néanmoins le caractere tridimensionnel des plots et la géométrie verticale de
notre dispositif de contactage pourraient donner une composante verticale
au courant dans le plot pour laquelle aucun signal AMR n’est attendu. Ceci
motive les simulations électrocinétiques présentées ci-dessous.
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VL.B.2 Etude électrocinétique préliminaire

Afin de vérifier que le courant électrique circulant dans un plot pré-
sente une composante planaire transverse non-négligeable, une étude pré-
liminaire de calculs électrocinétiques a été réalisée en collaboration avec
Jean-Christophe Toussaint a 1’aide du logiciel commercial COMSOL Mul-
tiphysics. Les résultats de ces calculs basés sur I'intégration de ’équation de
Poisson par la méthode des éléments finis sont présentés sur la figure VI.2.

@) o (b)

(d)

= 6x10°V

(-

F1G. VI.2 — Simulation électrocinétique du transport dans un plot de Fe(110).
(a, b) Présentation de la géométrie du modele : le plot de Fe(110) est modélisé
par un demi-ellipsoide tronqué de dimensions 1000 x 500 x 120 nm placé sur
une plaque de Mo de dimensions 10 x 10 x 0.02 um. Le potentiel de la surface
grisée de la plaque de Mo sur (a) est fixé a la masse. Sur (b) un courant
vertical de valeur 1 mA traverse le sommet du cylindre d’Au (diametre 100 nm
et hauteur 50 nm) par la surface rosée. (c, d) Résultats de la simulation : lignes
équipotentielles. L’échelle des tensions représente la chute de potentielle entre
le sommet du plot d’Au et la derniere équipotentielle non nulle avant la masse.

Le plot de Fe(110) est modélisé par un demi-ellipsoide tronqué de di-
mensions 1000 x 500 x 120 nm placé sur une plaque de Mo de dimensions
10 x 10 x 0.02 gm. Un trou a graver dans la couche d’isolant est modélisé
par un plot cylindrique d’Au de diametre 100 nm et de hauteur 50 nm. Les
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VI.B. Signal physique mesuré et études préliminaires

conditions aux limites ont été choisies pour correspondre au mieux aux expé-
riences décrites dans la section VI.C. Plus précisément, un courant de 1 mA
traverse le sommet du cylindre d’Au (soit une densité de courant vertical de
valeur 1.3 x 10" A.m~2) et le potentiel de la surface de la plaque de Mo grisée
sur la figure VI.2 (a) est fixé a la masse. A part ces deux éléments, toutes
les autres surfaces sont en contact avec un isolant de sorte qu’aucun cou-
rant électrique ne puisse passer au travers de ces surfaces. La résistivité des
matériaux massifs a température ambiante a été utilisée pour les différents
éléments du modele : pyo = 5.2 pufd.cm, pa, = 2.3 pQd.cm, ppe = 9.7 pfd.cm.
Dans la suite, ces mémes résistivités a température ambiante sont utilisées
pour les estimations de résistance basées sur la géométrie du dispositif.

Les simulations électrocinétiques mettent en évidence, dans la plaque de
Mo, une chute de potentiel de 'ordre de 0.5 mV entre le bas du plot et la
surface de la plaque de Mo du coté de la mesure de potentiel soit une résis-
tance de 0.5€2. Aussi, dans une mesure de type 4 pointes, une contribution
résistive provenant du Mo s’ajoute également a la résistance de 1’échantillon.
D’une maniere générale, la résistance de la bande de Mo dont la géométrie
est celle présentée sur la figure V.4 (longueur de la bande centrale : 50 pm,
longueur des évasements : 75 um et largeur de la zone centrale : 10 um) et
pour une épaisseur de 20 nm est estimée a 25 2.

Par ailleurs, il ressort de cette étude que la chute de potentiel dans le
cylindre d’Au est de I'ordre de 0.3V, soit une résistance de 0.3 ) s’ajoutant
a la résistance du plot de Fe. Cette valeur est proche de celle obtenue par un
calcul purement géométrique ou la résistance d'un cylindre d’Au de 100 nm
de diametre et de 50nm de hauteur dans la couche d’isolant est de 0.21).
De méme que pour la bande de Mo, on s’attend, dans le cas d’une mesure
de type 4 pointe, a observer une différence de potentiel entre le sommet du
cylindre d’Au et l'extrémité de la plaque d’Au ou la mesure de la tension
est réalisée. Cet effet n’a pas été quantifié dans le présent modele mais la
contribution attendue reste probablement inférieure a celle prédite par les
simulations dans le cas de la bande de Mo. Par ailleurs, un calcul basé sur la
géométrie définie sur la figure V.4, évalue la résistance de la bande d’Au avec
une zone centrale de 15 um de largeur et une épaisseur de 90 nm a 1.9 2.

Dans le plot de Fe, deux configurations limites sont a envisager, d'un
point de vue géométrique, pour le courant traversant le plot de Fe : (i) le
courant est principalement vertical et conserve la géométrie du trou d’Au.
Dans ce cas une résistance de ordre de 1.5 est attendue. (ii) le courant
circule verticalement dans ’ensemble du plot modélisé par un parallélépi-
pede de 1000x500x 120 nm auquel cas une résistance de 0.02 ) est attendue.
Les simulations électrocinétiques mettent en évidence qu’une différence de
potentiel de 0.2V (soit une résistance de 0.2(2) entre le sommet de plot
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et la premiere équipotentielle pénétrant le Mo est observée. Les équipoten-
tielles a proximité immédiate du plot d’Au sont globalement hémisphériques
ce qui permet de conclure que la contribution planaire du courant est non
négligeable dans cette zone du plot. Les simulations électrocinétiques nous
permettent de conclure que la distribution réelle des lignes de courant est
proche de la configuration (i) de sorte qu’une résistance inférieure a 1.5 est
attendue.

En résumé, dans le cas d'une mesure 2 pointes, une résistance de ~13.8 Q)
(25/2+41.9/2 4 0.3) est ajoutée en série avec le plot de Fe (R~ 0.2(2). Dans
le cas d’'une mesure 4 pointes, seules les contributions supplémentaires liées
a la différence de potentiel entre les surfaces de mesures de tension et le
sommet/bas du plot (~0.5Q) et au cylindre d’Au (~0.32) sont a ajouter a
la résistance du plot de Fe de sorte qu'une résistance totale de I'ordre ~1.5 )
est attendue. Notons que l'intérét d’'une mesure de type 4 pointes apparait
alors clairement.

VI.B.3 Evaluation du signal de mesure

Dans la référence [125], les auteurs étudient le signal AMR d’une couche
de Fe épitaxiale déposée sur un monocristal de GaAs et sa dépendance en
fonction de I’épaisseur de la couche. Pour un courant appliqué selon la direc-
tion [110] (c.a.d. la direction transverse aux plots), un signal AMR de l'ordre
de 0.3% a température ambiante est observé. Dans le cas du retournement
des domaines de fermeture de Néel, nous pouvons estimer, d’apres la figure
VI.1, qu’au mieux 25 % du volume du plot se retourne. Si 'on ajoute le fait
que seule une fraction du courant injecté possede une composante transerve,
la variation relative de résistance attendue décroit en dessous de 107%. 1l est
a noter que dans cette estimation, nous nous plagons dans un régime pure-
ment diffusif ou I'effet des interfaces n’est pas pris en compte. Par ailleurs, les
simulations micromagnétiques prédisent une variation relative de la compo-
sante transerse moyenne de l'ordre de 4 % lors du retournement des domaines
de fermeture de Néel. En tenant compte du signal AMR du Fe, on retrouve
une variation relative attendue de résistance de I'ordre de 10~. Cette faible
variation relative de résistance constitue, dans le cas d’échantillons de faible
impédance, une forte contrainte pour la mesure.

VI.C Montage expérimental et mesure

Le dispositif expérimental utilisé pour cette étude est schématisé sur la
figure VI.3. L’élément central de ce dispositif est un cryostat a He liquide.
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Un systeme de pompage primaire sur ’anti-cryostat permet d’atteindre une
température de l'ordre de 2.2 K. La température est mesurée au niveau de
I’échangeur thermique de ’anti-cryostat par I'intermédiaire de deux sondes
C et Pt. Deux sondes sont également disponibles sur la canne de transport.
Néanmoins, par manque de temps, la calibration de ces sondes et 'auto-
matisation de la mesure de température du porte-échantillon n’ont pu étre
réalisées. En outre ce cryostat est équipé de bobines de Helmholtz supra-
conductrices constituées d’enroulements de fils de NbTi. Ces bobines ont été
dimensionnées pour délivrer un champ horizontal maximum de 7T. Un sys-
teme de chauffage controlable permet d’injecter la puissance électrique dans
les bobines supraconductrices puis le cas échéant de basculer en mode persis-
tant dans lequel le champ généré est constant ce qui améliore la stabilité et
limite la consommation du dispositif en He. La valeur du champ généré est
déterminée a partir de la mesure de la tension aux bornes d’une résistance
(Rghunt )- Cette tension, mesurée a I’aide d’un multimetre (Keithley 2000), est
proportionnelle (hors mode persistant) au courant circulant dans les bobines
qui est a son tour proportionnel au champ généré par l'intermédiaire d’une
constante de calibration propre aux bobines. La puissance électrique est four-
nie aux bobines par l'intermédiaire d’une alimentation bipolaire 10V /100 A
(CS4-10V, Cryomagnetics, Inc.). Cette alimentation est entierement contrd-
lable a I'aide d’un port GPIB.

Avant mon arrivée en these, une canne de transport permettant de faire
passer l’échantillon de la position horizontale a verticale a été concue et
réalisée par Didier Dufeu du pole magnétométrie du département Nano. Cette
fonctionnalité n’as pas été utilisée pour cette étude puisque dans notre cas
seul un champ planaire était requis. A l'aide de cette canne 16 contacts sont
possibles. Sur le boitier extérieur (partie supérieure de la canne), les contacts
se font par lintermédiaire de connecteurs BNC non isolés. Dans la partie
inférieure de la canne, les contacts avec le porte-échantillon sont assurés par
I'intermédiaire de pointes métalliques montées sur ressort.

Afin de pouvoir contacter les motifs, un porte-échantillon adapté a notre
canne de transport et aux dimensions de ’échantillon a du étre congu. La
réalisation de ces portes-échantillons, basée sur les techniques habituelles de
fabrication de circuits imprimés, a ensuite été confiée a Jean-Sébastien Pelle
du pole électronique du département. Une fois I’échantillon fixé sur son sup-
port a l'aide de laque d’Ag, le contactage des différents motifs a été réalisé
par microsoudure. L’'instrument disponible a la plateforme Nanofab permet
de réaliser des microsoudures manuellement avec des fils d’Al ou Au. Dans
notre cas des fils d’Al ont été utilisés. Le schéma typique de microsoudure et
les notations utilisées sont représentés sur la figure VI.4.

La résistance aux bornes de ’échantillon est déterminée a partir de la
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Fi1G. VI.3 — Schéma du montage expérimental.

tension VT — V™ connaissant le courant I™ injecté dans le circuit. Cette
mesure de tension est réalisée en mode alternatif a ’aide d’une détection
synchrone. L’instrument utilisé (Model SR830, Stanford Research Systems)
peut étre considéré comme une source de tension alternative (Vo) couplée
a un voltmetre déterminant la valeur et le déphasage de la tension mesurée
(Vin) par rapport & Vo, prise comme référence. Afin de travailler a courant
constant I*, une résistance de charge (Renyg) grande devant la résistance de
I’échantillon est placée en série avec ce dernier. Les contraintes sur la déter-
mination de la valeur de Renye sont d’une part la puissance électrique injectée
dans le dispositif et la faible variation relative de résistance attendue (107*).
Dans notre cas une résistance de charge de 1k a été utilisée. Pour une ten-
sion typique délivrée par la détection synchrone de 1V, le courant fournit
au dispositif est de I'ordre de ~1 mA soit une puissance dissipée par la ré-
sistance 4 pointes du dispositif (1-1.5Q) de ~1 uW. La densité de courant
injectée dans le plot d’Au (1.3 x 10" A.m~2) reste significativement inférieure
aux densités utilisées pour ’électromigration dans des systemes a base d’Au
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F1Gc. VI.4 — Illustration du contactage d’'un motif et définition des notations.
(a) Cables coaxiaux et mise a la masse. (b) Microsoudure d’un motif.

(~ 5x 10" A.m~2)[126] de sorte que les risques de détérioration du plot d’Au
sont écartés. D’autre part pour un courant de ~1mA, la tension aux bornes
de la résistance 4 pointes est de ~1 mV. Les variations magnéto-résistives de
la tension échantillon attendues seront donc dans la gamme de qgs 10nV ce
qui est clairement mesurable avec cette détection synchrone.

La raison principale de I'emploi de signaux alternatifs dans cette étude
est la limitation de toutes sources de bruits. En effet, de faibles résistances
d’échantillons (~1Q) et de faibles variations relatives de résistance (< 107%)
sont attendues de sorte que les techniques habituelles de mesures bas bruit
sont requises. En particulier, afin d’améliorer le rapport signal sur bruit, tous
les cables transportant un signal alternatif étaient des cables coaxiaux avec
leur gaine a la masse dont la référence est choisie comme étant le cryostat.
Par exemple, la gaine du connecteur BNC de sortie de la détection synchrone
étant relié a la masse du réseau de distribution, un connecteur BNC isolé a
été utilisé au niveau du boitier comportant Ren afin de ne pas créer de
boucles de masse sur le circuit transportant les signaux de mesure, pouvant
générer du bruit par induction a partir des signaux électromagnétiques. Par
ailleurs une option de la détection synchrone permet d’isoler les entrées de
tensions Vi, de la masse du réseau de distribution en utilisant des résistances
de 1k§2. Un seul point du circuit transportant les signaux de mesure est
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fixé a la masse : 1’électrode I~ du motif sondé, le retour du courant vers
la détection synchrone est donc assuré par la masse. Enfin dans la mesure
du possible, les cables BNC étaient torsadés deux a deux afin, la encore, de
ne pas créer de spires qui facilitent les effets d’induction des rayonnements
électromagnétiques.

Afin de mettre en évidence par comparaison la contribution du signal
AMR induit par le retournement des domaines de fermeture de Néel dans les
mesures magnéto-résistives nous avons réalisé ’ensemble de nos mesures pour
deux orientations de champ appliqué. Pour un champ appliqué longitudinal
(c.a.d. selon [001]), que nous appellerons par la suite § = 0° (¢ étant mesuré
par rapport a [001]), aucune contribution AMR liée aux retournement des
domaines de fermeture de Néel n’est attendue. Inversement une contribution
est attendue pour un champ appliqué transverse (c.a.d. selon [110]), que nous
appellerons dans la suite de ce manuscrit = 90°.

Un PC de mesure assure le dialogue par bus GPIB avec le multimetre
permettant la mesure de champ, ’alimentation des bobines supraconductrices
et la détection synchrone. Il centralise de fait ’ensemble des informations
provenant des autres instruments ou de 'utilisateur. Un second PC est dédié
la régulation de la température de ’anti-cryostat par l'intermédiaire d’un
boitier de contrdle du systeme de chauffage (Repau)- La liaison entre ces deux
instruments est assurée grace a un connecteur de type Jaeger. Un protocole
de dialogue de type série entre les deux PC a été implémenté avant mon
arrivée.

Au cours de ma these, j’ai réalisé I’automatisation du banc de mesure a
I’aide du logiciel de programmation graphique Labview. En début de procé-
dure, I'utilisateur saisit les valeurs consignes telles que température de travail,
amplitude et vitesse du balayage en champ, fréquence et amplitude du signal
généré par la détection synchrone. Une fréquence typique de 1kHz a été uti-
lisée apres avoir vérifié que le déphasage des dispositifs était négligeable a
cette fréquence. Une fois la température de consigne atteinte et stabilisée,
le balayage en champ est déclenché et les points de mesure sont réalisés a
intervalles de temps réguliers. Le temps pour un balayage aller/retour entre
+1.2T, qui est la gamme de champ utilisé pour nos mesures, est de 20 min.
Une option de la détection synchrone permettant d’augmenter le nombre de
décimales significatives a été utilisée. Cette option soustrait la valeur de la
résistance a champ nul et détermine les points expérimentaux par rapport a
cette valeur. Lors de la programmation de la procédure, les mesures du champ
et de la tension échantillon ont été synchronisées. Néanmoins les temps d’in-
tégration du multimetre (200ms) et de la détection synchrone (1s) ne sont
pas les mémes de sorte que des décalages temporels apparaissent. Du fait des
faibles vitesses de balayage en champ, cet effet reste néanmoins négligeable.
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VI.D Résultats expérimentaux

Au cours de cette étude, des mesures magnéto-résistives de type 4 pointes
ont été réalisées, pour différentes températures (~2.5K - ~270K) et diffé-
rentes directions de champ appliquées (6 = 0° et § = 90°), sur des motifs de
I’échantillon C dont le protocole de fabrication a été détaillé dans le chapitre
V. Dans le but de découpler les différentes contributions dans le signal obtenu
sur un plot de Fe(110), les arrivées de courant/tension ont été elles-mémes
caractérisées par des mesures de magnéto-transport de type 4 pointes. Apres
avoir analysé ces mesures, nous détaillerons les résultats obtenus sur des plots

de Fe(110).

VI.D.1 Caractérisation des arrivées de courant/tension

> Electrodes supérieures, Au
La figure V.5 présente les résultats obtenus pour les arrivées de courant /tension
d’Au. Dans les études préliminaires détaillées dans la section VI.B.2, nous
avions estimé la résistance de la bande d’Au a 1.9Q en considérant la ré-
sistance de I’Au massif a température ambiante et la géométrie de la bande.
Les mesures réalisées proches de la température ambiante, donnent une résis-
tance de la bande de 2.2 () soit une valeur tres proche de la valeur attendue.
Le comportement linéaire de la résistance en fonction de la température [Fig.
VL5 (a)] au-dessus de 30 K confirme le caractere métallique de la bande d’Au.

Néanmoins, la faible variation de résistance de la couche d’Au, dont
I’épaisseur est significative (90nm), entre le régime haute et basse tempéra-
ture laisse penser que la couche est polycristalline et que son comportement
est lié a la taille des grains.

Dans toutes les courbes mesurées, les caractéristiques d’'une magnéto-
résistance de Lorentz sont observées (comportement en B? & champ faible).
Dans le régime basses températures (< 30K), les courbes mesurées pour
un champ appliqué a 0° (champ appliqué parallelement a la bande d’Au)
présentent une magnéto-résistance négative alors que pour les mesures obte-
nues pour un champ appliqué perpendiculairement a la bande (§ = 90°)
la magnéto-résistance est positive. Au-dessus de 30K toutes les courbes
montrent une magnéto-résistance positive quelque soit la direction d’appli-
cation du champ (# = 90° et § = 0°). On observe donc une inversion du
signe de la magnéto-résistance de la bande d’Au entre 10K et 30K et une
magnéto-résistance anisotrope a basse température.

> Electrodes inférieures, Mo
Les mesures obtenues sur la bande inférieure de Mo sont présentées sur la
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F1a. VLI.5 — Mesures magnéto-résistives réalisées sur les électrodes d’Au. (a)
Résistance moyenne a champ nul en fonction de la température. De par leur
caractere représentatif, seules les courbes obtenues pour le températures de
2.7K et 270 K sont présentées. Courbes magnéto-résistives a (b, ¢) 2.7K, (d,
e) 270K pour (b, d) 8 = 0° (champ appliqué parallelement a la bande d’Au),
(c, e) 8 =90° (champ appliqué perpendiculairement a la bande d’Au).

figure VI.6. Les études préliminaires détaillées dans la section VI.B.2, nous
avaient permis d’estimer une résistance de 25€) pour les arrivées de cou-
rant/tension de Mo. Les mesures faites proches de la température ambiante
[Fig. VI.6(a)] aboutissent a une résistance de 9.0 ce qui est significative-
ment inférieur a nos précédentes estimations. L’origine de cette différence
vient certainement du fait que la couche de Mo formant les arrivées de cou-
rant/tension inférieures est épitaxiale et ceci malgré I’épaisseur modérée de
la couche qui pourrait induire des résistances d’interface. Une décroissance
linéaire avec la température confirme le caractere métallique de la couche. La
qualité de la couche se traduit également par la forte variation de résistance
en fonction de la température. Une variation d’un facteur 25 est observé pour
la couche de Mo alors qu’elle n’était que de d’environ 3 pour la couche d’Au.

140



VI.D. Résultats expérimentaux

A basses températures, la magnéto-résistance mesurée sur les bandes de
Mo est, comme dans le cas des arrivées de courant/tension d’Au, de type
Lorentz. Néanmoins ce comportement s’atténue fortement avec la tempéra-
ture pour quasiment disparaitre a proximité de la température ambiante. A
270 K, la magnéto-résistance de la bande de Mo est en effet quasiment nulle.

Comme dans le cas de la bande d’Au, une inversion du signe de la
magnéto-résistance est observée pour une direction de champ appliqué pa-
rallele a la structure. Dans le cas de la bande de Mo, une magnéto-résistance

négative est mesurée a 150 K alors qu’elle est positive pour toutes les autres
mesures.
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F1a. VI.6 — Mesures magnéto-résistives réalisées sur les électrodes de Mo. (a)
Résistance moyenne a champ nul en fonction de la température. De par leur
caractere réprésentatif, seules les courbes obtenues pour le températures de
2.7K et 270 K sont présentées. Courbes magnéto-résistives a (b, ¢) 2.7K, (d,
e) 270 K pour (b, d) = 0° (champ appliqué perpendiculairement & la bande
de Mo), (c, ) 8 =90° (champ appliqué parallelement & la bande de Mo).
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VI.D.2 Magnéto-transport dans des nanostructures in-
dividuelles

Les mesures de magnéto-transport réalisées sur un méme plot de Fe(110)
avec un trou dans la couche d’isolant initialement prévu a 100 nm de diametre
sont présentées sur la figure VI.7.
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F1G. VI.7 — Mesures magnéto-résistives réalisées sur un méme plot de Fe(110).
(a) Résistance moyenne a champ nul en fonction de la température. De par
leur caractere réprésentatif, seules les courbes obtenues pour le températures
de 2.7K et 270 K sont présentées. Courbes magnéto-résistives a (b, c¢) 2.7K,
(d, e) 270K pour (b, d) # = 0° (champ appliqué perpendiculairement a la
bande de Mo), (c, ) # = 90° (champ appliqué parallelement a la bande de
Mo).

Pour une température proche de la température ambiante, la résistance
mesurée du dispositif est de ~1.6 (2 alors que d’apres nos calculs préliminaires
nous attendions une résistance de 'ordre de ~1.5€2 ce qui est en tres bon
accord. La décroissance linéaire de la résistance avec la température confirme
le caractere métallique du dispositif. Néanmoins cette décroissance est signifi-
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cativement plus faible que celle observée pour les arrivées de courant /tension
ce qui laisse penser que la résistance du dispositif n’est pas dominée par les
électrodes mais par le trou d’Au dans la couche d’isolant et le plot de Fe.

(S

’ [001] ’

Configuration A Configuration B

F1a. VI.8 — Différentes configuration de contactage des plots de Fe(110). (a)
Configuration A. (b) Configuration B.

Au cours de nos mesures, nous nous sommes apercus que les courbes de
magnéto-résistances dépendent, de maniere contre-intuitive, de la configura-
tion de contactage des plots. En particulier, bien que les deux configurations
présentées dans la figure VI.8 soient obtenues par simple permutation des
contacts sur la bande d’Au (configurations a priori identiques du point de
vue du transport), celles-ci donnent, dans la plupart de nos mesures, des
réponses différentes comme lillustre la figure VI.9. Notons néanmoins que,
pour toutes les mesures réalisées, les résistances a champ nul dans les deux
configurations étaient trés proches (différence relative inférieure a 1072).
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F1G. VI.9 — Réponse magnéto-résistive d'un plot de Fe(110) 270K et # = 0°
(champ appliqué dans la direction longitudinale des plots). (a) Configuration
A. (b) Configuration B.

Un autre probleme observé lors de nos mesures sur un plot de Fe(110) est
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la reproductibilité des comportements a fort champ (c.d.d. > 500 mT) comme
I'illustre la figure VI.10 ou les courbes sont obtenues dans des conditions «a
priori identiques.
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F1a. VI.10 — Réponses magnéto-résistives différentes d’un plot de Fe(110)
obtenues pour des conditions a priori identiques [2.7K et § = 90° (champ
appliqué dans la direction transverse des plots)].

Malgré ces questions ouvertes, nous avons observé des pics dans la résis-
tance des échantillons [Fig. VI.7 (c, e)]. Ces variations du signal magnéto-
résistif, symétriques en champ, sont constituées d’'une augmentation de la
résistance du dispositif [ 107 sur la figure Fig. V.7 (c)] jusqu’a un maxi-
mum obtenu pour des valeurs de champ de 'ordre de 150-200 mT puis d'une
diminution [1 —2x 107 sur la figure Fig. VI.7 (c)] de la résistance jusqu’a un
minimum pour un champ appliqué de typiquement 400 mT. Ces variations de
la réponse magnéto-résistive ont été mesurées uniquement lorsque le champ
magnétique était appliqué de maniere transverse aux plots de sorte qu’il est
tentant d’associer ces variations de résistance aux processus d’aimantation
des plots.

Par comparaison avec la figure 1.13, il ressort que la valeur de champ ap-
pliqué pour laquelle un minimum de la réponse magnéto-résistive est observé
est similaire au champ de saturation transverse des plots de Fe(110) déter-
miner par magnétométrie VSM. Ceci nous conforte donc dans 1'idée qu’une
part significative du signal mesuré en géométrie transverse semble provenir
du plot de Fe. De fait, il est alors envisageable d’associer I'augmentation
du signal magnéto-résistif observé dans la gamme de champ appliqué [0 mT ;
150-200 mT] au retournement des domaines de fermeture de Néel. Néanmoins
les courbes obtenues pour un aller/retour en champ ne permettent pas de
conclure quant a l'hystérésis associée au phénomene de retournement des
domaines de fermeture de Néel (Fig. VI.11).
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Fia. VI.11 - (a) Réponse magnéto-résistive d’'un plot de Fe(110) obtenues a
2.7K et 6§ = 90° (champ appliqué dans la direction transverse des plots) pour
un balayage aller /retour du champ appliqué. La figure (b) correspond a un

zoom des courbes de la figure (a) sur la gamme de champ appliqué [-0.2 T';
0.2T].

VI.D.3 Bilan des problemes rencontrés, interprétations
et solutions envisageables

Les résultats développés précédemment, nous ont permis de conclure que
les valeurs des résistances mesurées étaient en bon accord avec les calculs
électrocinétiques et géométriques. D’autre part la dépendance en tempéra-
ture de la résistance des différents éléments du dispositif nous a confirmé le
caractere métallique de notre dispositif. Cependant, du fait du caractere ex-
ploratoire de cette étude, de nombreuses questions ont été soulevées par les
résultats obtenus. Dans cette section, nous allons dresser le bilan des ques-
tions ouvertes et tenter d’expliquer leur origine. Nous envisagerons ensuite
les différentes possibilités qui pourraient nous permettre de répondre a ces
interrogations.

VI.D.3.a Problémes

> Arrivées de courant/tension
Pour les arrivées de courant/tension, nous avons observé une MR négative &
basse température pour I’Au (<30 K) et une MR négative pour le Mo a 150 K
lorsque le champ appliqué était parallele a chaque structure alors que pour
toutes les autres mesures la MR était positive. Le fait que cette inversion de
MR ne soit observée que pour une mesure dans le cas du Mo laisse penser
que l'origne de ce phénomene est extrinseque aux matériaux. En effet, s’il
s’agissait d’'un phénomene intrinseque correspondant au changement de ré-
gime entre un état dominé par les impuretés (basse température) et un autre
dominé par les phonons, I’évolution attendue de la MR serait monotone ce qui
n’est pas le cas pour l'arrivée de courant/tension de Mo. L’origine possible
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des ces inversions de MR est 'influence de la MR des sondes de température.
En effet, les sondes ressentant le champ magnétique appliqué, leur résistance
change. Tout se passe alors, pour la régulation, comme si la température du
systeme changeait de sorte que la régulation de température modifie la puis-
sance de chauffage ce qui in fine modifie la température réelle du dispositif et
donc sa résistance. Les vitesses de balayages étant suffisamment lentes pour
que le cryostat soit constamment en équilibre, une composante artificielle de
MR liée aux sondes est probable. En particulier, concernant les sondes C en
couche mince utilisées dans le montage expérimental, des variations relatives
de température mesurée de l'ordre de 1072 dans un champ de 1T sont an-
noncées par le constructeur (Rivac Technology bv). La variation relative de
résistance de la sonde est probablement du méme ordre de grandeur de sorte
qu'une contribution significative par rapport au signal magnéto-résistif des
échantillons est attendue.

> Nanostructures de Fe(110)
Deux problemes majeurs ont été observés dans les courbes de magnéto-
résistance mesurées sur le plot de Fe(110) : d'une part la dépendance de la ré-
ponse du systeme en fonction de la configuration de branchement (Fig. VI1.9)
et d’autre part la non-reproductibilité des comportements a fort champ (Fig.
VI.10). 11 est connu que, dans les jonctions de type CPP de faibles dimen-
sions devant les arrivées de courant/tension, les équipotentielles entourent
la jonction créant une chute de potentiel a proximité de cette derniere. Les
lignes de courant s’engouffrant dans la jonction de toutes les directions, ce
phénomene est appelé en anglais current crowding[127]. Du fait de la chute
de potentiel a proximité de la jonction, une résistance supplémentaire due
aux arrivées de courant est attendue. D’apres Chen et coll., la résistance
supplémentaire en mesure 4 pointes pour chaque arrivée de courant/tension
est Roupp = 0.1 X pare/tarr X In(lar /Tjunct), OU Parrs tarr €6 Loy sSONt respecti-
vement la résistivité, 'épaisseur et la largeur de 'arrivée de tension/courant
considérée et rjunct est le rayon de la jonction. Dans notre cas la résistance
totale s’ajoutant, selon Chen et coll., a celle du plot de Fe(110) est de 1.4,
en utilisant les résistivités des matériaux massifs a température ambiante.
Ceci a par ailleurs été confirmé par nos simulations électrocinétiques avec
un tres bon accord. L’effet de current crowding augmentant artificiellement
la résistance mesurée, il tend a diminuer la MR observée. En modifiant les
propriétés de magnéto-résistance on pourrait s’attendre a ce que l'effet de
current crowding soit responsable des anomalies observées sur les mesures
de MR du plot de Fe. Cependant cet effet ne dépendant de la circulation du
courant dans le dispositif, il ne peut expliquer les différentes réponses mesu-
rées suivant les configurations de branchement du plot. De méme l'effet de
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current crowding ne peut expliquer les variations de comportement observées
a fort champ. L’origine de ces deux phénomenes reste donc a élucider.

VI.D.3.b Améliorations

Différentes approches sont envisageables pour essayer d’améliorer les ré-
sultats obtenus. Tout d’abord concernant les simulations électrocinétiques,
afin de prendre en compte la dépendance des propriétés de transport du Fe
en fonction de l'orientation relative du courant et de 'aimantation, un ten-
seur de résistivité au lieu de la résistivité du massif utilisé dans nos premieres
simulations peut étre implémenté. Ce tenseur ferait notamment intervenir les
résistivités pj et p, définies précédemment. Il semble en effet nécessaire de
coupler les simulations micromagnétiques et électrocinétiques afin de com-
prendre dans le détail les variations des réponses magnéto-résistives mesurées.

Des développements sur le banc de mesure peuvent étre considérés. En
particulier, il serait intéressant de quantifier, en travaillant a puissance de
chauffage constante, la magnéto-résistance des sondes de température afin de
pouvoir, le cas échéant, en tenir compte. D'une maniere générale, des mesures
de magnéto-transport sur un plot de Fe(110) en travaillant & puissance de
chauffage constante afin de s’affranchir des sondes de températures peuvent
étre facilement réalisées pour vérifier les changements éventuels. L’utilisation
de sonde de températures capacitives présentant des effets magnéto-résistifs
a priori plus faibles que les sondes habituelles de C ou Pt est également a
considérer.

Dans I’éventualité ou toutes les améliorations précédentes se trouvent in-
efficaces, des caractérisations sur des bandes de Mo et d’Au individuelles
non superposées semblent nécessaires. De nouvelles approches sont égale-
ment envisageables concernant 1’échantillon. En particulier, il serait possible
de réduire les contributions de Mo (estimées a 0.5 par les simulations élec-
trocinétiques) et Au dans la mesure de résistance 4 pointes (current crow-
ding) en réalisant des constrictions dans le dispositif par FIB notamment.
Cette approche développée par Gijs et coll.[128] dans le cas d'un dispo-
sitif de type CPP pour la mesure de faibles impédances permet en effet
de contraindre les lignes de courant et de s’affranchir des arrivées de cou-
rant/tension. Afin d’augmenter le signal magnétorésistif, la mise au point
d’un dispositif TMR constitue une approche prometteuse. Bien que consti-
tuant un travail conséquent, le développement d’une jonction magnétique
tunnel épitaxiale Fe/MgO /Fe telle que celle développée dans la référence [106]
dans le cas d'une surface (001) est a considérer. Des signaux magnéto-résistifs
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de 125-160 % a température ambiante ont en effet été mesurés. Dans notre
cas plusieurs changements majeurs modifieront probablement ces effets : le
retournement de seulement une partie du plot de Fe de 90°, la symmétrie
des bandes électroniques dans la direction (110), le couplage éventuel entre
I’électrode de référence et le plots de Fe. Enfin 1’établissement d’une colla-
boration a long terme avec des séjours prolongés avec une équipe maitrisant
la technique de sp-STM avec application de champ planaire significatif (100-
200mT) et fonctionnement a basse température, est également envisageable.
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Conclusion générale

L’objectif de cette these était la démonstration du controle des propriétés
internes d'une paroi de Bloch asymétrique par application d’'un champ ma-
gnétique. En particulier nous nous sommes intéressés au retournement par
application d’un champ d’une composante interne de la paroi de Bloch asy-
métrique : les domaines de fermeture de Néel qui terminent la paroi au niveau
des surfaces inférieures et supérieures d’une couche mince ou d’un plot plat.
Un autre aspect de notre étude concerne le controle de la longueur de paroi
et la transition entre les états présentant une longueur de paroi finie et un
vortex, objet magnétique quasi-ponctuel. Les plots de Fe(110) auto-assemblés
obtenus par épitaxie par dépot laser pulsé sous ultra-vide constituent notre
systeme modele : monocristallins et présentant une surface supérieure plane
a I’échelle atomique, ils laissent présager une minimisation des effets intrin-
seéques et une comparaison fiable avec les simulations micromagnétiques.

Le chapitre II détaille les résultats de simulations micromagnétiques réa-
lisées en collaboration avec Jean-Christophe Toussaint. Ces simulations re-
posent sur l'intégrations par la méthode des différences finies de I'équation
de Landau-Lifshitz-Gilbert. L’objectif de ces simulations était de prédire le
comportement des domaines de fermeture de Néel sous un champ transverse
(soit dans la méme direction que l'aimantation des domaines de fermeture
de Néel). En particulier une premiere étude sur des plots de longueur infinie
(c.a.d. des bandes) nous a permis d’étudier la limite énergétique entre la pa-
roi de Bloch asymétrique (ou les deux domaines de fermeture de Néel sont
antiparalleles) stable & champ nul et la paroi de Néel asymétrique (ou les
deux domaines de fermeture de Néel sont paralleles) favorable sous champ.
Pour une hauteur de plot croissante, le champ de transition décroit. Ce com-
portement est a priori contradictoire avec les résultats obtenus par Hubert[5]
dans des couches minces. En fait les résultats que nous avons obtenus cor-
respondent a la limite des hautes épaisseurs alors que les simulations de
Hubert décrivent le régime des faibles épaisseurs. Entre les deux régimes,
une courbe présentant un maximum ou un régime « plateau » est attendue.
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Il apparait néanmoins nécessaire de continuer cette étude par simulations
micromagnétiques pour obtenir un panorama complet. Nous avons ensuite
mené des simulations 3D sur des plots de dimensions finies. Ceci avait pour
but de révéler les détails de la transition sous champ de la paroi de Bloch
asymétrique a la paroi de Néel asymétrique et donc I’hystérésis éventuelle
associée. Il ressort de ces études que 'aimantation du domaine de fermeture
de Néel antiparallele a la direction du champ appliqué se retourne modifiant
ainsi la configuration de la paroi en une paroi de Néel asymétrique. Lors du
retour a la rémanence, le domaine de fermeture de Néel du dessus du plot
est celui qui systématiquement se retourne de sorte qu’a rémanence il est
antiparallele a la direction initiale du champ appliqué. De ce fait il est pos-
sible d’inverser, a rémanence, 1’orientation des deux domaines de fermeture
de Néel en appliquant un champ magnétique parallelement au domaine de
fermeture de Néel du dessus du plot. Apres retournement et quelque soit la
direction du champ appliqué, le domaine de fermeture de Néel du sommet
du plot est, a rémanence, systématiquement antiparallele a la direction du
champ appliqué. Les simulations prédisent que le retournement des domaines
de fermeture de Néel est caractérisé par un comportement hystérétique. Lors-
qu'un champ a forte composante perpendiculaire et a composante transverse
réduite (configuration proches des expériences de microscopie de Lorentz) est
appliqué, le comportement des domaines de fermeture de Néel sous champ
magnétique est similaire. Les valeurs de champ de transition sont néanmoins
plus faibles que dans la configuration ot le champ est purement planaire.

Le chapitre I1I présente les résultats d'une étude menée a rémanence par
microscopie magnétique XMCD-PEEM sur le retournement des domaines de
fermeture de Néel par application d’un champ transverse. Cette technique
basée sur l'absorption de rayons X polarisés circulairement ne permettant
pas 'application d’'un champ magnétique planaire de ’ordre de 100-200 mT
pendant 1’acquisition d’images, une étude statistique sur une assemblée de
plot a été menée a rémanence apres application ez situ d’'un champ d’ampli-
tude donnée. La microscopie XMCD-PEEM permet de visualiser a partir des
électrons secondaires photo-émis, I'orientation de 'aimantation de surface se-
lon la direction de propagation des rayons X. Pratiquement, les domaines de
fermeture de Néel du haut peuvent étre imagés et leur contraste magnétique
(blanc ou noir) reflete leur orientation relative par rapport a la direction de
propagation (antiparallele et parallele, respectivement). Il ressort de cette
étude que pour une valeur de champ appliqué croissante (jusqu'a 150mT)
parallelement a la direction de propagation du faisceau, la population des
domaines de fermeture de Néel présentant un contraste magnétique blanc
augmente jusqu’a ~95 % de la population totale. Inversement en appliquant
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un champ de -150mT (direction du champ appliqué antiparallele a celle des
rayons X), la population des domaines de fermeture de Néel noirs atteint
~95 % de la population totale. Nous avons ainsi mis en évidence de maniere
expérimentale le retournement, a rémanence, des domaines de fermeture de
Néel par application d’un champ. Dans une deuxieme étape nous avons tenté
de corréler la dispersion de valeurs de champ de retournement a des para-
metres géométriques tels que la hauteur et les rapports d’aspect vertical et
latéral. Du fait des incertitudes statistiques, aucune corrélation n’a cepen-
dant pu étre mise en évidence. Ceci est vraisemblablement lié au fait que
le maximum du champ de renversement en fonction de la hauteur des plots
semble se situer, d’apres les simulations réalisées sur des plots de longueur
infinie, autours de 100 nm. Les perspectives pour cet aspect de mon travail de
these sont de recommencer ce genre d’étude avec des plots significativement
plus petits puis plus grands.

Afin de mettre en évidence le retournement des domaines de fermeture de
Néel sous champ, une étude par microscopie électronique a transmission en
mode imagerie magnétique dite microscopie de Lorentz a été menée (Chap.
IV) en collaboration avec Aurélien Massebceuf, Pascale Bayle-Guillemaud et
Alain Marty du CEA \ DRMFC \ SP2M - Grenoble. Différents modes d’ima-
gerie ont été utilisés permettant d’imager les parois (contraste de Fresnel) et
de déterminer la cartographie de 'aimantation (Differential Phase Contrast,
Transport-of-Intensity Equation) pour tenter de visualiser le retournement
des domaines de fermeture de Néel sous champ magnétique. Dans ces expé-
riences, le champ appliqué possede une forte composante verticale. Une com-
posante planaire est obtenue en tournant 1’échantillon vers le champ vertical.
De faibles variations de contraste a l'intérieur des parois ainsi que des sauts
de paroi sont observées pour des valeurs de champ pertinentes. Néanmoins
le contraste observé n’est pas suffisant pour conclure de maniere indubitable.
Des améliorations de préparation (c.d.d. 'amincissement des substrats) et ex-
périmentales devraient permettre de confirmer le retournement des domaines
de fermeture de Néel. Au cours de cette étude, nous avons également pu
controler la longueur de la paroi asymétrique par des procédures de champ.
En particulier nous avons observé une transition entre des états vortex et
paroi. Dans certaines conditions de champ magnétique, des oscillations sto-
chastiques entre deux états micromagnétiques ont également été observées.

Une part importante de mon travail de these a consister a développer
un procédé de contactage par lithographie électronique de plots individuels
(Chap. V) en vue de leur caractérisation sous champ et en température par
magnéto-transport en mode 4 pointes (Chap. VI). La difficulté principale

151



Conclusion générale

du procédé de contactage résidait dans le fait que les plots sont organisés
aléatoirement sur la surface. Aussi, il était nécessaire de pouvoir imager les
plots avant de les contacter. Ce procédé a été développé avec succes en col-
laboration avec Helge Haas et Thierry Fournier au sein de la plateforme
Nanofab. Apres automatisation du banc de mesure, la caractérisation des ar-
rivées de courant/tension et de plots de Fe a été menée. Les dépendances en
température des différents éléments confirment leur caractere métallique, va-
lidant a posteriori le procédé de contactage. L’évolution en température des
faibles magnéto-résistances mesurées laisse penser que des causes extérieures
(sondes de température) influencent les mesures. Concernant les plots de Fe,
des minima de résistances ont été observés lorsque le champ était appliqué
de maniere transverse aux plots et pour des valeurs de champ appliqué com-
parable avec le champ de saturation transverse déterminé par des mesures
de magnétométrie VSM de sorte qu’ils soient possiblement reliés a la confi-
guration en aimantation des plots. De fait les sauts de résistance observés
uniquement dans cette configuration transverse et dans la gamme de champ
[0mT; 150-200 mT] pourraient étre attribués au retournement des domaines
de fermeture de Néel. Les mesures réalisées ne permettent cependant pas de
conclure quant a ’existence d'une hystérésis associée.
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Annexe A

Procédés de fabrication

Etalement résine UVIN2
— Primer : 2700 tr/min, 2000 tr/min/s pendant 30s
— Etalement de la résine : 6000 tr/min, 4000 tr/min/s pendant 30s pour
une épaisseur d’environ 300 nm
— Recuit de la résine : 1 min a 90°C

Révélation résine UVN2
— Recuit d’inversion : 1 min a 100°C
— Révélation al'aide d’une solution de LDD26W (305s) suivie d’un ringage
abondant (qgsmin) a ’eau desionisée.
— Séchage sous flux d’azote (soufflette).

Retrait résine UVN2 apres gravure IBE
— Immersion dans une solution de EKC(LE) a 60°C pendant ~90 min
avec agitation ultra-sons (60 % puissance maximale).
— Ringage abondant (qgsmin) a ’eau desionisée.
— Séchage sous flux d’azote (soufflette).

Etalement résine PMMA
~ Etalement de la résine : 4000 tr/min, 4000 tr/min/s pendant 30s pour
des épaisseurs d’environ 55nm (PMMA 2 %) et 240 nm (PMMA 4 %)
et 2500 tr/min, 2500 tr/min/s pendant 60s pour une couche d’environ
180 nm de (PMMA 3 %)
— Recuit de la résine : 5min a 180°C
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Révélation résine PMMA
— Immersion dans une solution de MIBK (1 : 3 Isopropanol : Méthyl-
isobutyl-cétone) pendant 30s.
— 1°" Bain rapide d’Isopropanol.
— 2° Bain d’Isopropanol (1 min).
— Séchage sous flux d’azote (soufliette).

Retrait de la couche d’Al du niveau Trous
— Immersion dans une solution de MF319 pendant 30s.
— Ringage abondant (qgsmin) a I’eau desionisée.
— Séchage sous flux d’azote (souffiette).

Gravure SiO, (procédé Nanofab SiO2.prg)
— Pression partielle : 0.02 Torr de CHF5
— Puissance RF : 50 W

Retrait de la résine PMMA apres gravure RIE
— Immersion dans un bain d’acétone pendant typiquement 1h (la durée
n’est pas critique) avec agitation ultra-sons (60 % puissance maximale)
en fin d’immersion.
— Bain d’Isopropanol (1 min).
— Séchage sous flux d’azote (soufflette).

Gravure résine (procédé Nanofab res.prg)
— Pression partielle : 0.2 Torr de O,
— Puissance RF : 50 W
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Glossaire

CIP
CPP

E ech
FEre

FIB

Ve
“Vint

Vs
GMR

Constante d’échange. A 300 K,
A=15x%x10""1Jm™! pour le Fe massif
Atomic Force Microscope

Anisotropic Magnetoresistance

Parametre de maille dans une direction du
plan de croissance de 1’élément a déposer
Parametre de maille du substrat dans une di-
rection du plan de croissance

Current-in-plane
Current-perpendicular-to-plane

Energie dipolaire
Energie d’échange
Energie magnétocristalline

Rapport d’aspect vertical des plots de
Fe(110) : n = h/I

Focused Ion Beam

Energie de surface de la couche déposée
Energie d’interface couche /substrat
Energie de surface du substrat

Giant Magnetoresistance

Champ appliqué

Champ dipolaire

Champ effectif

Hauteur d’un plot de Fe(110)
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18

10
127, 130
12

12

129
129

18
18
16

73, 99

12
12
12
128

16
19
22
16



IBE

Kq

LEEM
Lech

lBloch

MC

MEB
MR

PEEM
PLD

RHEED
RIBE
RIE

Pm

Om

Ion Beam Etching

Coeflicient d’anisotropie magnétocristalline

d’un systeme uniaxial

Densité d’énergie dipolaire maximum stockée
N _ 1 2

dans un systeme, Kq = 5o M;

Longueur d'un plot de Fe(110) mesurée a sa
base

Largeur d'un plot de Fe(110) mesurée a sa base
Low-Energy Electron Microscopy

) 2 _ A
Longueur d’échange, Lo, = 74 /W

Largueur de paroi de Bloch, lgjoen= 7

By

Aimantation

Aimantation spontanée. A 300 K,
M, =172x10Am™ pour le Fe mas-
sif

Vecteur unitaire colinéaire a I’aimantation
MonoCouche. Quantité d’atomes nécessaire a
la formation d’un plan atomique dans un ma-
tériau massif.

Microscope électronique a balayage
Magnéto-resistance

PhotoElectron Emission Microscopy
Pulsed Laser Deposition

_ K
1/2p0MZ

Facteur de qualité, Q= Kﬁd =
Reflection High-Energy Electron Diffraction
Reactive Ion Beam Etching

Reactive Ion Etching

Charges magnétiques de volume

Rapport d’aspect latéral des plots de Fe(110) :
r=1L/I

Charges magnétiques de surface
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21

20

16

106
32, 50

16, 18
21

100
126

7
21
6, 9
96
95

19
16
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)
TEM
TIE
TMR

UHV

X-PEEM
XMCD-PEEM

XMCD

Taux de couverture en nm
Transmission Electron Microscopy
Transport-of-Intensity Equation
Tunnel Magnetoresistance

Ultra-High Vacuum, Ultra-Haut Vide

X-ray PhotoElectron Emission Microscopy
X-ray Magnetic Circular Dichroism - Photok-
lectron Emission Microscopy

X-ray Magnetic Circular Dichroism
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Nanostructures auto-assemblées : des systemes modeles pour
le micromagnétisme de parois magnétiques

Résumé : L’objectif de cette these est le controle, par un champ magnétique, de la
structure interne d’une paroi de domaines. Nous avons sélectionné le cas d’une paroi de
Bloch asymétrique, que nous avons étudié dans un systeme modele : des plots épitaxiés auto-
assemblés de Fe(110). Nous avons mis en évidence la possibilité de procéder au retournement
accompagné d'un phénomene d’hystérésis magnétique d’un des degrés de liberté internes,
le sens des domaines de fermeture de Néel qui terminent la paroi a chaque surface. Ceci a
été observé a rémanence apres aimantation et de maniere statistique par microscopie ma-
gnétique XMCD-PEEM, en accord quantitatif avec des simulations micromagnétiques. Des
résultats préliminaires de la mise en évidence directe sous champ magnétique ont été obte-
nus par microscopie de Lorentz. Une étude sous champ et en température a été menée par
magnéto-transport sur des plots individuels. Pour ce faire, un procédé de contactage de plots
individuels par lithographie électronique a été développé. En complément mais sur le méme
systeme expérimental, nous avons étudié comment s’opere la transition entre une paroi ma-
gnétique (2D) et un vortex magnétique (1D), que nous avons montré étre de second ordre.
La transition et les fluctuations stochastiques entre une paroi et un vortex ont été mises en
évidence par microscopie de Lorentz.

Mots clefs : Micromagnétisme, Magnéto-transport, Microscopies magnétiques (XMCD-

PEEM, microscopie de Lorentz), Nanostructures, Auto-assemblage.

Self-assembled nanostructures : model systems for micromagnetism
of domain walls

Abstract : The aim of this work is to control, using an external magnetic field, the in-
ternal structure of a magnetic domain wall. We chose to work on the asymmetric Bloch wall
that has been studied in a model system : epitaxial self-assembled Fe(110) dots. We have
evidenced the reversal of an internal degree of freedom of the domain wall : the orientation
of the Néel caps that terminate the domain wall at both surfaces. This has been observed
statistically at remanence after applying an external magnetic field using XMCD-PEEM ma-
gnetic microscopy, in quantitative agreement with micromagnetic simulations. Preliminary
results of the direct observation of this phenomenon have been obtained using Lorentz mi-
croscopy. A magneto-transport study has been conducted on individual dots as a function
of temperature. To do so, a procedure based on electronic lithography technique to contact
individual dots has been developed. On the same experimental system, we have carried out
a complementary study of the transition between a domain wall (2D) and a magnetic vortex
(1D) that has been shown to be of second order kind. The transition and stochastic fluctua-
tions between a domain wall and a vortex have been evidenced using Lorentz microscopy.

Keywords : Micromagnetism, Magneto-transport, Magnétiques microscopies (XMCD-
PEEM, Lorentz microscopy), Nanostructures, Self-assembly.
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