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Préambule

L’Habilitation a Diriger des Recherches démarrelpadaction d’'un manuscrit qui est
en premier lieu l'occasion de faire le point epdésenter son activité scientifique. Dans mon
cas, elle ne constitue qu’une part de mon parcprgfessionnel, mais une part essentielle,
consacreée a la recherche appliquée en magnétisest.&’'interface du monde académique
et du secteur industriel, quelgu’en soit le sengremté, que se cristallise mon intérét. J'y
puise ma motivation depuis plus d’'une dizaine déammaintenant. La contre partie est un
parcours plutét non linéaire et constitué d’exp#rés multiples et pas toujours continues.
Cette diversité correspond aux différents projetmissions dont j'ai eu la charge ou auxquels
jai contribué dans des domaines d’application &ésari conversion d’énergie, enregistrement
magneétique, capteurs, composants passifs, spigtreni.. J'ai cependant choisi d’éviter une
description de mes activités basée sur une simpglagosition de réalisations qui aurait pu
paraitre hétéroclite au lecteur. A l'inverse, gaiuhaite rendre visible un fil conducteur qui a
toujours existé malgré ces ruptures d’activiteesCdonc avec un certain recul que je parlerai
ici des problématiques de I'élaboration et de €gration des couches minces magnétiques
dans les microsystémes. Je propose d’en restitueolet le plus scientifique sur le théeme
choisi des couches minces ferromagnétiques douces pguhyperfréquencesPour le
physicien, cela reste un terrain multidisciplingdatiellement défriché ou I'enjeu est grand
puisqu’il s’agit de faire cotoyer le ferromagnétesmet les microondes ; pour le technologue,
c’est une opportunité forte au regard des tendaacemlles de la microélectronique qui sort
de la route tracée par la « loi de Moore » caolemtiel d'innovation y est trés élevé.

Pour essayer de répondre a I'esprit de I'Habibttatij'ai donc rassemblé déaits marquants,

en revenant au préalable sur ce que jappellemfaielamentauxJe souhaiterai amener le
lecteur au-dela des difficultés inhérentes a I'étabion proprement dite de ces couches
minces et montrer que l'intégration technologiqui&éhelle des microsystemes confronte a
des difficultés récurrentes, qui ne sont pas tagj@bordées dans la littérature. Je dresserai
donc en premier lieu un tableau de demdamentauxautour duquel s’organiseront les
discussions a venir. Les routes poursuivies s'émamt parfois de I'état de I'art du moment et
je mettrai en avant l'originalité de certains traxaCe choix de rédaction offrira un document
synthétique du point de vue scientifique et pondiil&strations provenant des réalisations
technologiques qui relevent de la partie applieatie mon travail.

Mais les résultats sont bien sir le fruit d'un &iden équipe. Je ne congois pas la recherche
autrement, en particulier dans la recherche teoigigple ou le succes tient a la grande
diversité de ses acteurs. C'est pourquoi a laddi® de la synthése s’ajoute celle de
'honnéteté au sens de ne restituer que ma veéitabhtribution. Dés lors, je choisis de
centrer ce manuscrit sur les propriétés physigessmhtériaux, en laissant les problématiques
conceptuelles, technologiques et instrumentales pergonnes beaucoup plus compétentes
gue moi. Ce choix permet de donner une unité aamustrit et de dévoiler une stratégie de
développement qui m’est propre. Dans la recherohddmentale, ces ruptures donneraient
lieux a des articles dans des journaux scientiiquee la publication y est un acte essentiel.
Dans la recherche appliquée, ces ruptures m’orduwibplus naturellement vers des dépots de
brevets. Dans tous les cas, il s’agit d’abord dedpire de la connaissance et de la
transmettre.

Je terminerai ce préambule par une courte réflexdon I'Habilitation. Elle donne la
possibilité de diriger des théses et la concepiiom j'ai des théses est celle d’un acte majeur
pour la vie scientifique et celle des laboratolviss 'accompagnement humain du doctorant
est également fondamental. C’est I'accomplissentéime mission de formation qui fait
partie intégrante de notre métier et a laquelkje attachée.






Introduction

Dans ce manuscrit, je ne parlerai pas de mes txagauhése bien qu'il s’agisse de
I'étape décisive par ou tout a commenceé. Je neemdvai que tres ponctuellement sur la
période de mon post-doctorat au MINT de I'UniversitAlabama (1994-96). J'y ai fait mon
apprentissage des couches minces magnétiques dapgriode florissante du « Data
Storage ». Ce flt une expérience clé dont germamsbre d’idées quelques années plus tard
et qui jalonnent encore aujourd’hui ce manuscrs Gages rassemblent donc une grande part
de mon activité concentrée sur ces sept derniémesea au CEA-LETI (2001-08). Ainsi, les
éléments rassemblés permettent d’aborder les gtéprimagnétiques des couches minces
ferromagnétiques douces, du domaine quasi-statijueelui des hyperfréquences. J'y
discuterai plus particulierement des conséqueneds structuration a I'échelle spécifique des
microsystémes ou les hautes fréquences peuvenaimantr des particularités dans le
comportement dynamique des couches ferromagnétiqrieseraction des ondes avec la
matiere sera notre seconde préoccupation car mstens ici dans le domaine des couches
minces (voire trés minces). Ce choix élimine d’asitravaux qui ne figureront donc pas dans
ce manuscrit, mais la cohérence de ce derniersgemque renforcée.

Le premier est consacré a ce que jappelle fdesamentaux synthése des points clé du
développement des couches minces ferromagnétiquesesipour les hyperfréquences. lls
sont la conséquence de la présence des parois toagsé mais qui s’avere beaucoup plus
contraignante envers le caractére doux (ou permgdains les couches minces. Je passerai
tour a tour les problématiques du faible champ atkrqui est un préalable en soit, de
I'épaisseur critique et de la structuration a '€l des microsystemes. Cette échelle est
particuliere parce qu'elle est intermédiaire a exlldes composants discrets et des
nanostructures et peut solliciter des phénoménigiaux, comme la résonance de parois
dont nous verrons au chapitre 2 les conséquenégsgimiables sur de certains dispositifs.

Le deuxieme chapitre est consacré, dans une pmnpartie, aux couches minces
polycristallines de Permalloy (BdFey) : matériau doux par excellence et longtemps dat
I'art du domaine. C’est est a peu prés le seul @kemrobant d’'une transition réussie des
matériaux massifs vers les couches minces. Cetobaa@ra surtout I'occasion d'illustrer les
phénomenes physiques qui ont conduit domdamentauxet de proposer des solutions
originales comme le principe de '« Edge Curling IWaqui conduit a la suppression des
structures en domaines. Toute fois, nous quitteagasz vite ce matériau, qui n’occupe que la
partie basse de la bande spectrale d’'intérét, pbarder les couches minces amorphes de
CoZr : premiéres véritables couches ferromagnéiqdeuces pour les hyperfréquences.
L’émergence de ces films illustre un premier toatrdans I'état de I'art, mais la métastabilité
intrinseque dont ils souffrent conduira & se touxes les couches minces nanocristallines.

Le troisieme chapitre leur est consacré avec I'eptendes films Fe-N. lls sont un second
tournant dans I'état de I'art, en revenant a mnainedes couches polycristallines et amorphes
tout en restant toujours dans l'idée historiquel'ddiage unique. J'exposerai les bases
physiques de lincorporation de l'azote en solutenlide dans le fer, qui est la clé a
I'établissement de la microstructure nanocristellilouce dans ces films. Je m’arréterai
ensuite en détails sur la compréhension de laioalantime entre la microstructure et les
propriétés magnétiques, avant d’aborder une variamiginale qui combinera azote et
oxygene. Il s’agit des films granulaires de Fe-NEDfin, je proposerai au lecteur de toucher a
la finalité de notre travail avec un exemple d’'graion technologique complet pour des
inductances radiofréquences sur silicium. Cetteéegpce sera riche mais conduira aussi au
constat que la tendance a la complexité grandissdmtces matériaux constitue a terme un



véritable handicap. C’est ici que nous quitteroéat de I'art établi et la démarche historique
pour des couches ferromagnétiques douces fondé&ssrule notion d’alliage unique.

Le quatrieme chapitre est l'illustration de cettgture. Il préfigure une ouverture plus
générale aux hétérostructures magnétiques. L'idédes’affranchir totalement du préalable
au faible champ coercitif des films d’alliage urgggui cantonne aux démarches précédentes.
Je reprendrai I'image de la polarisation externeypachamp magnétique pour proposer une
solution originale fondée sur le couplage d’échaagec une couche antiferromagnétique.
Cette idée conduira a un état équivalent de sauarahais ici a champ nul, ce qui est
fondamental pour les applications visées. Toutoesttenu dans cette idée qui, de plus,
conduit a I'élimination desondamentauxdu chapitre 1. Dés lors, des résultats supériaurs
'état de l'art établi vont émergés rapidement camen témoigneront des résonances
ferromagnétiques trés « piguées » jusqu'a 10 GHx aes niveaux de perméabilité quasi-
ultimes. Je conclurai ce chapitre par d’autres @lesnd’intégration avec des topologies
inédites ici. On touchera alors aux limites phys&de la miniaturisation en hyperfréquences
par le magnétisme seul. Jirai plus loin a la fin chanuscrit en poussant l'idée d’une
fonctionnalisation plus grande avec des hétérastres multiferroiques.

Le manuscrit sera conclu par quelques phrasesrébiexercice imposé par I'Habilitation et
consacré aux perspectives qui permettront de tewiscertains aspects de la
magnétoélectricité historique, mais sous un nowgjle ici, et de rejoindre aussi les
disciplines connexes des métamatériaux et de fdrspique.



Chapitre 1 : « Fondamentaux »

. Introduction
« Fondamentaux » n°l : champ coercitif
« Fondamentaux » n?2 : épaisseur critique

« Fondamentaux » n3 : perméabilité dynamique

I N

. Conclusion






1. Introduction

Une image pour commencer. Bozorth recensera phssidizaines de matériaux
ferromagnétiques doux massifs a usage industrieéleatrotechnique [1]. Parallélement,
Bunshah et Thornton listeront trés t6t le nombmmareuable d’applications rapidement
rejointes par les couches minces dont bien sdri¢aoglectronique [2]. Paradoxalement, on
ne compte pour ainsi dire qu'une seule couche miegemagnétique douce dans I'état de
I'art industriel : c’est le Permalloy. Pourtants lprincipes métallurgiques des alliages de base
restent valables. Les techniques d’élaboration gnahdement gagné en performance et
versatilité. Les couches minces ferromagnétiquesemne sont donc pas une simple mise en
forme des alliages historiques dont une dimensieraits simplement réduite a travers
I'épaisseur. Alors, pourquoi ? Je reviens ici sugelques points théoriques clé. Le recul sur la
littérature m’incite a les appeler désndamentauxa cause de leur caractere récurant. Je
concentrerai cette réflexion sur trois préoccupatio I'élaboration, lintégration et les
hyperfréquences. Le retour a cé&mdamentauxpermettra une lecture synthétique des
principales tendances et ruptures dans I'état de, Isans rentrer dans stricte une revue

chronologique.

2. « Fondamentaux » n°L : le champ coercitif

Revenons sur la notion de champ coercitif Ee champ coercitif traduit la facilité
avec laquelle les domaines magnétiques vont poseciormer et les parois magnétiques se
déplacer pour assurer le renversement de laimiantatComprendre sa relation a la
microstructure est fondamental.

On dénombre habituellement trois contributions a Hc

- Hy: le champ de nucléation des domaines de renvergdi pour nucleation)
- Hg: le champ de croissance des ces domaines (Ggpowth)
- Hw: le champ de déplacement des parois magnétigvigeor wall)

Seul Hy trouve une formulation analytique accessible, mot@nt, au regard de la taille des
cristallites D. L'image est donc trés incomplete sens quantitatif. Mais, elle fixe les
tendances importantes.

2.1 Rappels

Considérons un cristal parfait et exempt de toutatrainte. Le blocage ou le
ralentissement des parois est intimement lié afstante d’anisotropie magnétocristalling K
(on négligera K) qui siege dans le cristal.; Kixe la longueur d’échange ferromagnétique L
et donc la largeur des parois magnétiques (de Bch

1

A )2
L, =|— Eq. 1
’ (Klj !

O =7Tx L, Eq. 2
A est la constante d’échange

La clé du magnétisme doux dans les polycristayvse ici dans le rapport entre largeur des
paroisdg et taille des cristallites D.



Si dg << D, les parois sont beaucoup plus fines queitaastructure. Elles s’alignent donc
spontanément a l'intérieur de chaque grain selodirkection imposée parKDeés lors, on
comprend aisément qu’elles pourront se déplacsragidement a I'intérieur des grains mais
gu’elles « buteront » principalement sur les joidis grains. L’'analogie est celle d'une
cinématique d’'encrage / désencrage sur défautdidésa Kersten [3] établira la relation
classique :

H, = VAXK, Eq. 3
w pc MSXD q

p. est un préfacteur sans dimension proche de I'wetigMs est I'aimantation volumique (emu/cc)

A l'opposeé, sidg >> D, on est dans I'image moins classique de pawettement plus larges
gue les cristallites. L'aimantation n’est plus aigée a se réaligner localement selon I'axe
facile de chaque cristallite a travers. Ha théorie des fluctuations d’aimantation prévoit
gu’elle se réaligne dans un volume beaucoup plaisth¥x ou siége une anisotropie effective
moyenne <K>. La mobilité des parois dépendra doindd cette constante <K>.

<K >

H, = Eqg. 4
W pc MS q

L’enjeu porte sur le calcul de <K>.

Herzer établit le « Random Anisotropy Model » [4l].s’applique aux matériaux doux
isotropes, c'est-a-dire dépourvu d’anisotropie xiala (K,). Il considére un polycristal parfait
constitué d’'un assemblage spatialement désordoengolimes unitaires  eux méme
constitués d’'un nombre fini de cristallites padaient couplées. Son modéle se résume aux
expressions suivantes.

v, oL’ Eq. 5
1
Lexz(<ﬁ\>j2 Eq. 6
et
K 4
<K >:A—13>< D° Eq. 7

Avec I'équation 4, on arrive a I'expression reclnér.c
4

K

M, xA®

Hy = P, xD°® Eq. 8
Hoffmann [5] reprendra les calculs d’'Herzer mais@ppuyant cette fois sur la trés compléte
« Ripple Theory » dont il est 'un des péres foedat. Ces travaux s’appliquent
spécifiguement aux couches minces et prennent mpteol’anisotropie uniaxiale K On

rappelle que Kest lié au champ d’anisotropie induit par
— 2KU

H
k MS

Ici, c’est K, qui définie grossierement la largeur des padpis
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1
A 2
58 = ﬂ(K—uj Eq. 9

Il traite au premier ordre la mobilité des paroisl80° dans un contexte hautement
inhomogeéne, c’est a dire perturbé localement parfldetuations spatiales de I'aimantation
(dans et hors plan de la couche mince).

De facon générale, il établit 'expression de <K>.
2 YK.D M (ZKU TS

\/ET \/ﬁ d1/4A3/8 Ms

avec: n=d/D pour les films d'épaisseur d et tiendiameétre des cristallites D est inférieur a d
n = 1 pour les films colonnaires.

<K >=

Eq. 11

qui réarrangée sous la forme de grandeurs expéateement mesurables conduit a
I'expression de k.

_ B V2 1 SVDYK,
L180° ﬂﬂ Ms

S est un préfacteur proche de I'unité gtd-est la longueur de couplage paralléle a la paroi.

H,, Eq. 12

Ici, Hoffmann introduit un terme particulier S paiécrire la relation a la microstructure.
S= K,xD
Jn

S est précisément ce qu'il appellera le factewstdecture (ou « ripple parameter »). C’est une
grandeur mesurable a part (voir chapitre 2) qurésgnte en quelque sorte le facteur de
mérite de la microstructure au regard de la ma&bi#s parois a 180°.

Eq. 13

2.2 Discussion

Les équations 3, 8 et 10 ne donnent donc pas laend@scription de Hc au regard de
la taille des cristallites D. Les tendances sosumg&es dans le tableau 1 et illustrées sur la
figure 1. On dégage les trois lignes directricegajonneront I'état de I'art.

Matériaux massifs Couches minces
O <<D 0g << D & ~D
D<d D=d
1 6 D? 3
HCDB H. UOD HCDﬁ H. OD?

Tab.1 : résumé des tendances théoriques entrealmgltoercitif Hc et la taille des cristallites D ypdes
matériaux massifs et les couches minces d'épaiskeur

- la premiére tendance est des plus classiques avecdépendance en’DElle figera
longtemps I'image associant caractére doux aves grains (D > 10 pm). On est dans la

11



logique des matériaux décrits par Bozorth. On cemgrdes lors pourquoi la trés grande
majorité n’est pas transférable en couche minda taille des grains est en général inférieure
au micron.

- la seconde tendance I'est beaucoup moins avedépendance en™D C’est un tournant
important puisqu’elle suggere d’aller dans la diet opposée a celle de I'état de I'art. Elle
conduira a l'idée d'une possible anisotropie magerittalline évanescente (« vanishing
anisotropy ») si la taille des cristallites estfisainment réduite (D < 50 nm). L'image change
donc radicalement en associant caractére douxdasearition du caractére cristallin.

- la troisiéme tendance va dans le méme sens maisume dépendance eff [ou 3/2). Elle
respecte donc le concept précédent mais de mameéies favorable comme illustrée (en
rouge) sur la figure 1. En clair, la réduction detaille des grains sera moins efficace au
regard de la réduction de Hc en présence d'unetanfe uniaxiale (). Cette derniére
tendance entérine I'image ou caractere doux etnabsge structure cristalline sont désormais
associés (D < 10 nm).

100 T
104 o
HC |
(Afem) 1
0.1+ B §
FecoN T nana-— SONiFe g. o
T ®¢" cryst. a a.
J ' erm— v
G-D t mwho“s " g"w ﬂaa \.\
L
DD":” T T T T T 3 T
Tnm Tum 1mm
Grain Size D

Fig.1 : illustration des tendances expérimentalesele champ coercitif Hc et la taille des cridtizs D pour
les matériaux massifs isotropes (en noir) d’apféset pour les couches minces
a anisotropie uniaxiale (en rouge) d'aprés nos/aax.

2.3 « Fondamentaux » N°L

Le concept de l'anisotropie évanescente est lidéedatrice du premier des
fondamentauxCependant, il faut I'étendre aux couches mint¢ésres préoccupations, c'est-
a-dire les fortes aimantations. L'idée d’Herzerlastondition nécessaire et suffisante pour les
matériaux ferromagnétiques doux isotropes, c'@Btea-sans structure en domaines
préférentielle. Nous venons de voir qu’elle ne pleue pas immeédiatement aux couches
minces. Or, l'intérét pour les couches minces guagvelopperai plus tard réside précisément
dans I'établissement d'une structure en domaingmmsée grace a la possibilité d'une
anisotropie uniaxiale. Mais ceci limite aussi latpe du « random anisotropy model » comme
illustré sur la figure 2. De plus, on constate Gudifficulté augmente considérablement avec
la course aux fortes aimantations ou I'on doitefaface a des constantes d’anisotropie
magnétocristalline plus grandes de un a deux srdeegrandeurs (voir tableau 2). Donc,
hormis une véritable structure amorphe, les camuitia I'anisotropie magnétocristalline
évanescente seront difficilement satisfaites satres contributions a la minimisation de. K
C’est ce que nous verrons dans les prochains chapit

12



Ni Co Fe

4TiMs (T) 0.6 17 2.2

Ky

5.510% 4.310° 4.810°
(erg/cc)

Tab.2 : valeurs de I'aimantation a saturatioms et de la constante d’anisotropie
magnétocristalline K(en valeur absolue) pour le nickel, le cobaltestdr.

1,0E+05
1,0E+04 |
1,0E+03 |
t Co-Hoffmann
§ 1.0E+02 Fe-Hoffmann
3 F Ni-Hoffmann
S 1,0E+01 |
Y F Co-Herzer
¥ 10E+00 F 7 7o Fe-Herzer
S Ni-Herzer
1,0E-01 [
1,0E-02 [
1,0E-03 L
0 1 10 100 1000

D (nm)

Fig.2 : illustration du principe d’anisotropie évaacente d'aprés Herzer et Hoffmann appliqué aurbliet Co
(représentatif des alliages riches en ces élémesizectifs). Note : pour les calculs, on utilise ¢nnées du
tableau 2 et on prend =5 Oe et d= 0.1um)

Le lecteur trouve ici les raisons au tres petit bon d’alliages historiques
ferromagnétiques doux qui ont trouvé un pendargoeiches minces. Ce sont principalement
ceux dont la composition chimique répond intringgant a une valeur de; Kaible, ce qui
conduit naturellement au Permalloy §iffie,) et a quelques variantes avec addition de Co
(NiFeCo). Ce sera l'objet de la premiére partiecHapitre 2. Suivront les films amorphes de
CoZr(Ta, Nb) qui seront le premier aboutissemenicoet du concept de l'anisotropie
évanescente (D < 1 nm). lls ne présenteront cepeiggiéune aimantation « diluée ». Ce sera
I'objet de la seconde partie du chapitre 2. Maisnenrépond ici qu'a une petite partie du
probleme car on a seulement acces a des aimaistatiodérées (0.5 a 1 T). Des valeurs plus
élevées vont de pair avec une anisotropie magnstane plus forte comme on I'a dit. Une
ingénierie plus subtile de la microstructure s'avétonc nécessaire. C'est ce que je
commenterai en détails dans le chapitre 3.

Ce que jappelle donc le premier desondamentauxest le préalable aux couches
ferromagnétiques que nous utiliserons par la suiten hyperfréquences. Il se résume a
rassembler d’abord les conditions a I'anisotropie ¥anescente. La conservation d’une
aimantation élevée (#iMs > 1 T) avec I'établissement du caractéere doux @< 1 Oe) en
dépend. D’un point de vue pratique, cela se traduipar affiner la taille des grains en
deca de 10 nm et réduire la constante d’anisotropimagnétocristalline K; d’au moins un
ordre de grandeur par une voie annexe.
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3. « Fondamentaux » n?2 : I'épaisseur critique

Etablir les conditions a I'établissement du canactdoux dans les couches minces
ferromagnétiques est une chose, le maintenir a éfesEsseurs compatibles avec les
applications en est une autre. Je reviens iciesucduses physiques a cette limitation que I'on
appelle I'épaisseur critique.

3.1 Rappels

On est souvent dans l'idée regcue que laimantatiams les couches minces
ferromagnétiques uniaxiales est parfaitement césfidans le plan. C’est justifié si 'on se
contente de regarder I'énergie magnétostatiqgueanagpique qu'il faudrait vaincre pour que
'aimantation se maintienne perpendiculairementacduche de maniere uniforme. Cette
derniére est donnée classiquement par
E,.. =2MS Eq. 14

macro

Sa valeur (~ 10erg/cc) dépasse d’au moins quatre ordres de gnateteautres valeurs mises
en jeux dans le plan (K~ 1¢ erg/cc ...). Les couches minces ferromagnétiquesetone
seraient donc qu’un probléme a deux dimensions.

Mais Hoffmann nous a rappelé qu’il existe en réaties fluctuations spatiales locales de
I'aimantation y compris hors du plan des couchéamplitude de ces dernieres restent
modérées (x 1 a 2 °) au regard de la « Ripple Hheajui ne prend pas en compte de
contributions spécifiques a une possible anisogrgerpendiculaire. Or, les contraintes et des
morphologies singulieres pour les grains sont péssentes dans les couches minces et
peuvent jouer un réle déterminant. On va voir gekiste des contributions énergétiques non
négligeables qui peuvent se soustrairer®® et autoriser une déviation hors du plan de
seulement quelques degrés supplémentaires. |lgppéraitre alors une autre configuration
énergétiquement stable pour la structure en domad®e sont les « stripe domains » ou
domaines en bande paralléle. Le critere sur lesleichamps coercitifs (Hs 1 Oe)
précédemment établi peut s’en trouver interrompuiatement.

L’épaisseur critique dmarque donc cette transition abrupte entre «egplau caractere
doux et « stripe domains » au caractere non doubesSremiéres sont pénalisantes envers
les faibles valeurs de Hc comme on I'a vu, les iéesnsont prohibitifs car il s’agit d’'une
configuration d’aimantation irréversible au sens tbles champs (Hc >> 10 Oe) ou siegent
des piégeages magnétostatiques de surface. Dudmointe théorique cette transition est mal
couverte mais le cas des « stripe domains » aaté par Saito et Fujiwara [6].

Fig.3 : modéle de la structure en domaine de tygtepe domains » d’apres Saito et Fujiwara [6] Btage
MFM obtenue sur un film de FeTaN d'épaisseur 1.5(d'apres nos travaux)
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Les calculs s’appliquent a un film d’épaisseur d laudistribution de l'aimantation est
parfaitement uniforme avec une alternance dg par rapport a la position horizontale (voir
figure 3). La déviation angulair, a pour origine I'existence d'une possible consant
d’anisotropie perpendiculaire « supplémentaire e lgous appelleronsslﬁ,'].

Saito et Fujiwara établiront les conditions d'édueé pour une telle configuration de
'aimantation en rapport avec I'épaisseur de lacbeu mince d. Il aboutit d’abord a
I'expression de la largeur d’'un domaine en bakgg(ou la ¥z période de la structure) en
fonction defo.

1

Axd |3 %
ASD:Z(MSZJ 0 Eq. 15
cosb, ! 1

5-a) (5+o)

On constate dans ces conditions que la largeur damaine en bande croit de maniere
monotone aveéy,. La minimisation de I'énergie pour un tel systeameéne a une condition
sur I'épaisseur : c’est la définition exacte dg#isseur critique d

8] Axm?
dC—Z{?j ﬁ Eq. 16

sup

N

4

L’expression peut ensuite se simplifier en cons;adlaque—sD2 =1 pour aboutir a
K

sup

1
8 Y[ A )
d =27 — Eg. 17
c {fj(KsupD} q

J'attire ici I'attention du lecteur sur la grandengitude de cette expression avec celle de la
largeur d’'une paroi de Bloch que nous avons vumendebut de ce chapitre (Eq. 2), ce qui
conduit a une définition plus pragmatique de d suffit de considérer que les domaines en
bandes ont grossierement une section carrée geoqgairamene a I'image plus classique d’'un
film qui possederait des pseudo parois de Blochs dépaisseur et dont la largeur serait
précisémendg ~ Asp. Il suffit alors de remplacer Kpar K;,up'] dans I'équation 2. L'épaisseur
critique devient alors celle d’'une telle paroi ded.

1 1
E 2
Og = A (Eq. 2) - 0s = AD Eq. 18 et d.=0d"
K, Ksup
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D’ou la définition simplifiée de d

1
A 2
dc"ﬂ[K DJ Eq. 19
sup

L’analogie avec nos premiéres discussions appal@ai immédiatement. Nous avons vu que
la clé du caractere doux au regard des& jouait dans le rappads << D, ou D est la taille
des cristallites D. Elle se joue ici au regard dgaptkdans le rappordg” << d, ou d est
I'épaisseur du film. L'épaisseur critique prendralain sens explicite en considérant qu'il
s’agit de I'épaisseur minimale pour laquelle peafarmer cette pseudo paroi de Bloch qui
conditionne la stabilité de la structure en « stdpmains ».

Il est difficile d’aller au-dela du point de vuegtirique et de prévoir I'évolution de la mobilité
des parois ou celle du champ coercitif Hc. Seulefolane tres singuliere des cycles
d’hystérésis (dans le plan des couches) peut étieipee comme illustrée sur la figure 4.
L’expérience montre que les valeurs représentatileedic sont un ordre de grandeur au
dessus de celles que 'on attend (> 10 Oe).

Ms

Hc | Hs

Fig.4 : cycle d’hystérésis théorique représentdéfla structure en «stripe domains »

La condition a la conservation du caractere douxéseime donc ici a rester en
dessous de I'épaisseur critique (d s d’enjeu est sur I'extension de cette limite,que va
constituer le deuxieme désndamentauxNous devons maintenant considérer les possibles
contributions & I, et évaluer les valeurs représentativesde d

3.2. Les contraintes

Si I'on considére maintenant que le cristal peut &oumis a une contrainte
isotropeo, nous devons introduire les constantes de magnétms Ajo0 €t A111 au coté de
Ki. Je précise que la suite n'est valable que poayh@étrie cubique, ce qui exclut le cobalt
des discussions sur les contraintes. Afin d’estiKya,;D, il faut au préalable calculer I'énergie
moyenne totale <g,> contenue dans le polycristal (supposé infiniya’ést pas utile d’en
développer les détails ici. Le calcul démarre emrsant les énergies au sein d’'une maille
élémentaire en tenant compte des orientationsattagtaphiques dans un premier repere
interne. Il se poursuit pour le polycristal en eftent une moyenne spatiale selon
I'orientation préférentielle (textures) de I'ensdmlules cristallites dans un second repere
associé cette fois a la couche mince (figure 5D souci de démonstration générale, on
considérera toutes les textures possibles, soft)(1210), (111) et le cas particulier (rdm)
d’absence de texture (rdm pour « random ») indéganeent de la vraie nature du film (cfc,
bcc ...).
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Fig.5 : définition des repéres associés au crigtataire et au film avec Kla constante d’anisotropie uniaxiale
(/1 Ox), Ksupg la constante d'anisotropie perpendiculaire (// @ty la contrainte isotrope dans le plan (Oxy)

On obtient les relations générales suivantes :

sans texture (rdm)< E,., >,.= K @, +(§Amo +%/1mjaa32 Eq. 20
— 2 3 2 1 4 3 2
avec texture (100)< E,, >,00= Kya;” + K, Zas —gag +E/11000a3 Eq. 21
avec texture (110)< E,., >,,0= K a,” + K, la;‘ —iasz + §/1100 +g/1111 oa,’ Eq.22
32 16 2 8
2 7 4 1 3 2
avec texture (111) € E,.,,, >,,= Kya;,” +K; 1—2a3 —Easz +§/1maa3 Eq. 23

ou a; 3 sont les cosinus directeur selon x,\pz ('apparait pas dans les équations car on a suppesé de
facile aimantation selon Ox)

Ces équations se simplifient en négligeaptdkii est faible devant les autres contributions
ainsi que les termes en" avec n > 2. En effet, on ne considére qu’une éaitdflection o)

de I'aimantation par rapport au plan de la couatrecdiz << 1.

Si I'on revient maintenant a notre préoccupatioarges couches minces, il faut tenir compte
de I'épaisseur finie, soit

<Epw >M=2MS° -K,, a,? Eq. 24

total

En identifiant les termes en’?, on en déduit les expressions d¢"Rpour une couche mince
en présence de la contraimte

sans texture (rdm)K3* = (g oo —% )Imja Eq. 25
sup _ 3 3

avec texture (100)K* = 2 K, + E)Ilooa Eq. 26

avec texture (110)K " = —l% K, + (g Ao + 2/1111)0 Eq. 27

avec texture (111)K " = —% K, +g/1ma Eq. 28
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Il est instructif de faire I'application numeériqumur le nickel et le fer avec les grandeurs
rappelées dans les tableaux 2 et 3, ce qui essigrement représentatif d’alliages constitués
en majorité de ces éléments respectifs. Nous veptus loin des cas concrets d’alliage.

-

)\100

A111

Tab.3 : valeurs des constantes de magnétostriétjggetA111 pour le nickel et le fer
(représentatif des alliages riches en ces élémestzectifs)

1,0

I Y
0,9 ! : R
. 8!
08 ! permalloy E i é’
I : R '
. \ Ni (rdm)
0,7 | . Vil (rdm)
: : i — — — —Ni (100)
0,6 -\ SHYOON Ni( 110)
'g \Fe(M) L T N IS Ni (111)
= 0,5 : o A
8 v bl Fe (rdm)
o \ ‘ N
0,4 | . ) — — — — Fe (100)
N
. RO M e T~ | e Fe (110)
03 \ e
. FeCoN,ZFmf¥™NN 00| T Fe (111)
~ T
0,2 I N
—d
0,1
0,0 i —
-1000 -500 0 500 1000

o (MPa)

Fig.6 : illustration des dépendances de I'épaissaitique d en fonction d’une contrainte isotrogeappliquée
dans le plan de la couche pour le nickel et lestars texture (rdm) et avec les textures (100),)(210L11),
respectivement. (Note : pour plus de lisibilité Bufigure o est exprimée en MPa et non en Dynéjcm

L’examen de la figure 6 suggere plusieurs commezdai

D’abord, contrairement a une idée regue, on s'aiteggie 'absence de contrainte £ 0) ne
serait pas une garantie envers le caractere doux.I€s textures (111) et (110), les épaisseurs
critigues théorigues a contrainte nulle sont maeEr@vec ~ 170 nm et 270 nm,
respectivement, pour le fer et ~ 380 nm et 620 mspectivement, pour le nickel. C'est le
poids de la constante magnétocristalling & travers de la texture concernée qui fige ici
I'épaisseur critique. A I'opposé, I'absence totdke texture (rdm) serait le cas idéal pour
lequel il N’y a pas de limitation sur I'épaissewigmue la moyenne spatiale de &st nulle.
Bien sdr, la texture (100) serait 'autre cas axiéou 75% de Kcontribue directement a
I'anisotropie perpendiculaire. Avec cette derniérag serait possible ni pour le fer ni pour le
nickel de posséder un caractéere doux dans un étatontraint. Notons que seul le cobalt
peut y satisfaire puisque; kst négatif dans ce cas.

Si I'on regarde maintenant I'effet @e on constate que les contraintes jouent un rofeuna
au regard de la formation des « stripe domainsowr e fer et le nickel, elles s’averent
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d’avantage pénalisant lorsqu’elles sont de plugles tensiles. En dépit de constantes de
magnétostriction trés différentes pour ces deumétds, les tendances envers le signe de la
contrainte sont similaires. Ceci s’explique par goatribution globale a la magnétostriction
qui reste négative dans les deux cas. Etablir dedraintes compressives est donc
déterminant pour repousser I'épaisseur critiqualea-du micron. Dans le cas du fer, on
remargue que les valeurs a atteindre demeureraigairtantes, jusqu’a ~ -800 MPa avec la
texture (111). Le nickel se préterait mieux a ur@madrche plus conventionnelle de
minimisation des contraintes puisque le comporténsoux peut étre plus facilement
conserve autour du zéro des contraintes.

Dans un souci de réalisme, on peut s’intéressex péuticulierement a la texture (110) pour
les films polycristallins a base de Fe qui sontariggirement (bcc) et a la texture (111) pour
ceux de nickel qui sont plutdt (cfc). Pour ces o la texture (111) serait la plus
défavorable des quatre, ce qui est a nuancer pul&gquplitude des requise pour pour.c: 1
pHm reste modérée, soit :

O'(111)Ni = — 65 MPa

Pour le fer, la texture naturelle n’est qu’au deuxe rang des difficultés mais les niveaux de
contraintes a atteindre sont beaucoup plus éleyésoit :

Ou10) °= — 450 MPa

On peut conclure ici partiellement que les contemndoivent étre une véritable variable

d’ajustement qui va de pair avec la taille destallites pour satisfaire au caractére doux a des
épaisseurs utiles voisines du micron. L'ingénig@s contraintes rejoint donc ici celle de la

microstructure au sens des deux premferslamentawqu’il sera nécessaire de satisfaire

pour accéder a la suite. Il existe de nombreusssilmbtés d’ajuster les contraintes (pression

partielle de dépodt, température du procédé, difites de coefficients de dilation avec le

substrat ou d’autres couches adjacentes ...). Mais tes parametres influencent aussi

grandement les morphologies des grains dont Thoffoa discuté la tres grande variété qui

peut exister dans les couches minces (figure Ot &oe complet, il faut nous intéresser a une
autre contribution a I'épaisseur critique provendatla transition possible (zone en rouge)

entre le caractere équiaxe des grains qui a éfgosagusqu’alors et un caractere beaucoup
plus colonnaire.

0.6
b L5 S RSTRATE

04 FEMPERATURE (T/Ty,
ARGON '
PRESSURE
ENICRONS)

Fig.7 : représentation schématique de la dépendaeck microstructure des couches minces avec la
température du substrat et la pression de dépbpplvérisation cathodique, d’aprés Thornton [7INdte : la
zone en rouge matérialise la transition entre métroctures de type équiaxe et de type colonnaire)
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3.3 La morphologie des grains

Malgré la finesse des cristallites qui est reqpiser satisfaire au caractére doux (D <
10 nm), il est important de prendre en considénatéo morphologie des grains. De fagon
générale, tout facteur de forme s’écartant de téumist source d’effets magnétostatiques
prononcés dés lors que le milieu est discontinuteCstuation est tres probable avec les
couches minces ferromagnétiques nanostructuréedrondiere entre les microstructures
équiaxe et colonnaire est étroite et doublée deoksibilité de zones intergranulaires tres
désordonnées. Ces dernieres peuvent étre facilepagamagnétiques (si amorphe) car la
température de Curie y est souvent plus faible dmes les cristallites, voire totalement
amagneétiques. Un schéma modele est donné suule &g

CX::::::::

|:> d

grains équiaxes (H/D = 1) grains colonnaires (H/D > 1)

Fig.8 : sections modéles d’'une couche mince fergppmatique d’épaisseur d avec une microstructureyges
équiaxe (a gauche) et colonnaire (a droite). Dlestiameétre des cristallites, H est la hauteur destallites, C
est I'épaisseur d’'une phase intergranulaire supgaseén magnétique ou paramagnétique

On comprend de suite que la microstructure équiesie neutre du point de vue de
'accumulation de charges magnétostatiques auxsjala grains alors que la microstructure
colonnaire ne I'est pas. Le bilan magnétostatiquieeecharges accumulées dans le plan et
perpendiculairement au film décidera d’'une autressfide contribution a I'anisotropie
perpendiculaire K.

Le probleme est apparence simple mais sa résolasbaomplexe du fait de la distribution
périodique (supposée sinusoidale) des chargestaiansidérer dans les deux directions de
I'espace (Ox et Oz) et sur de grandes distancgisvdfa a étudié cette situation au regard de
la formation des « stripe domains » [8] et étdhlitelation suivante :

20101
KoP=2Mg (5 —EJC Eqg. 29
en toute rigueur, Mgst I'aimantation volumique diluée par la présededa phase intercristalline
Ici encore, I'application numérique est indispetsaour évaluer I'impact sur I'épaisseur
critique d. La figure 9 revient sur le principe de réductdmla taille des grains dans le plan
de la couche en faisant varier D de 100 nm a 10Rancontre, on suppose ici que les grains
conservent une hauteur constante (H) fixée a 1aeplus, on considére I'existence d’'une
possible phase intercristalline amagnétique d’'&eais C comprise entre 1 et 3 nm. Ces
valeurs représentatives s’appuient sur I'expériehes estimations sont faites pour les trois
éléments Ni, Co et Fe (valables pour leurs allipgesregard du besoin que nous avons
exprimé pour une aimantation croissante. Or, celgeniere intervient au carré dans
I'expression de KP ce qui signifie que I'épaisseur critique (Eg. 1&Bra directement
impactée par cette augmentation puisquig ts™.
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Fig.9 : illustration de I'epaisseur critique.ghour une couche terromagnetique a base de nideetobalt et de
fer en fonction de la taille des cristallites Doyy une hauteur de cristallite H = 100 nm et unagh
intercristalline amagnétique d'épaisseur C = 1 nthvarie de 1 nm a 3 nm dans l'insert pour le casatii Les
zones hachurées correspondent a nos observatigesisentales de stripe domains dans des conditiens
dépbt dégradées* (voir chapitre 2 et 3)

La figue 9 montre clairement que réduire la tailés cristallites dans le plan conformément
au premier desondamentauxD < 10 nm) peut impacter trés vite I'épaisseur utilend
couche mince ferromagnétique dont la microstructoegurelle est préférentiellement
colonnaire. Pondéré par le poids de l'aimantatiorregard des effets magnétostatiques, les
épaisseurs critiques peuvent devenir facilemerdrigfires 100 nm. Cette limitation tient a
I'existence supposée d’'une fine épaisseur intaatiiise amagnétique C. On peut voir sur
I'insert de la figure 9 que le poids de C est prejgant devant le facteur de forme des grains
D/H. On doit bien sdr rester ici dans la limite leiccouplage d’échange intergranulaire reste
fort sans quoi le caractére ferromagnétique digparatotalement. La formation d’'une telle
phase est relativement récurrente lors de la mis@ant des procédés de dépbt et le
mécanisme le plus fréquemment évoqué dans |aalitiér est I'oxydation des joins de grains.
D’autres mécanismes sont possibles dont la formatione matrice intercristalline amorphe
dont la température de Curie serait plus faible cplee de la phase cristalline, c’est ce que
nous verrons au chapitre 2.

On voit donc gu’ici la préservation du caracteregneique de la phase intergranulaire est
primordiale. Dans la pratique, ceci pourrait seluiee par éviter toute oxydation ou formation
de précipités et autre phase non magnétique aumsjale grains. Nous verrons qu’une
alternative peut consister a supprimer ou rompreacactére colonnaire en ayant recours a la
lamination des couches par un matériau tiers.

3.4 « Fondamentaux » N?2

bY

A lissue des ces discussions, force est de carstpie le prix a payer pour la
conservation du caractere doux a des épaisselgs dé I'ordre du micron est élevé. Ce prix
est double. Il concerne, d’'une part, la nécessité&ahtrbler les contraintes subies par les
couches (en signe et en amplitude) et, d’'autre, parnécessité de préserver la qualité
magnétique des joints de grains. Ceci est parfimiient vrai lorsque le mécanisme de
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croissance des couches est propice au caracténenadie et c’est le cas le plus fréquent en
pulvérisation cathodique.

Le deuxiéme dedondamentauxse traduit par la condition : Kg*® < K. Il regroupe les
conditions subsidiaires a la conservation du caraete doux (Hc < 1 Oe) combiné a une
forte aimantation (4mMs > 1 T) tout en cherchant & augmenter I'épaisseuutile des
couches minces ferromagnétiques (d > 0.1 um). Cesnditions portent sur la contrainte
o, la texture des grains, leur morphologie D/H et laature des joints de grains C.

- 0 doit devenir un paramétre d’ajustement a partemtau regard des constantes de
magnétostrictionA o €tA111 qui dépendront du choix de la composition deitigk et
aussi de la texture du film.

- DI/H doit étre maintenu le plus proche de l'unitéegta-dire tendre vers une
microstructure équiaxe).

- C doit étre maintenu le plus proche de zéro (éedite tendre vers une microstructure
homogene ou la nature des joints de grains neréiffas de celle de I'alliage).

C'est la difficulté la plus grande a laquelle sontconfrontés ceux qui cherchent a
répondre aux exigences d’applications utilisant desouches minces ferromagnétiques
douces. Les modeéles de I'épaisseur critique dévepms ici peuvent servir de support a
I'ingénierie de ces couches minces et permettre diiciper les bons choix technologiques
(choix du substrat, de la technique de dép6t, desnpilements technologiques ...).

4. « Fondamentaux » n3 : perméabilité dynamique

Les fondamentawn® 1 et 2 sont les préalables a la finalité d’aeapes couches
minces ferromagnétiques douces aux hyperfréqueritesposent les conditions a Hc
nécessairement faible et a son prolongement apdesséurs utiles. Mais, ils reposent sur des
considérations statiques. Je propose donc au tedeeterminer ce chapitre en traitant des
aspects dynamiques. Le troisieme fimglamentauxoncerne donc la notion de perméabilité
dynamique complexe p(f). C’est une grandeur trasgvandispensable au lien entre science
des matériaux et électromagnétisme. L’originalibétgici sur le recours au ferromagnétisme
pour les hyperfréquences alors que I'état de teste établi avec les oxydes ferrimagnétiques
(ferrites, grenats ...). Nous attendons un gaindigsificatif sur la partie réelle de u(f). La se
trouve la justification a la course aux hautes aitagons (> 1T). Une plus grande latitude
dans l'ajustement de la partie imaginaire de péf) également possible. C'est un autre
avantage du ferromagnétisme en couches minceéirdl plus de degrés de liberté face au
probléeme d’autopolarisation des ferrites qui deraéncomplétement résolu. Une partie de la
réponse est ici. L'établissement du lien entre heacminces ferromagnétiques et ondes
électromagnétiques en est le point clé. En clailg consiste & pouvoir injecter les équations
qui décrivent la dynamique de I'aimantation directet dans les relations fondamentales des
hyperfréquences (a travers des outils numériquekifart du temps). Je pousse l'idée que les
couches minces ferromagnétiques peuvent aujourd&ing partie intégrante de la boucle de
conception des dispositifs hyperfréquences. Eraoffta possibilité & la communauté des
hyperfréquences de manipuler p(f) a des amplitutiggalées, il devient possible de reporter
une part de la fonction hyperfréquence du composamt le substrat (on parle de
fonctionnalisation des matériaux). L'acces a unengabilité élevée, a I'autopolarisation et a
une grande modularité dans cette gamme de fréquemoeet d’envisager de lever les verrous
a la miniaturisation des inductances, a la rédaoctle la longueur d’onde guidée pour les
filtres et les antennes, a I'adaptation d’absorbalgctromagnétiques en bandes sélectives ....
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4.1 Rappels

Mais pour cela, il faut avant tout une descriptifitele de p(f) doublée d'un
formalisme simple pour en permettre I'exploitatiandes fins prédictives. On s’appuiera
naturellement sur la forme linéarisée de I'équationdamentale de Landau, Lifchitz et
Gilbert (LLG) [9], ce que I'on développe communémpour les faibles excitations et dans
I'hypothese dumacro spin C’est sur cette hypothése que nous allons nonsecdrer. Les
limites a sa validité seront trés étroites en téalktlles concernent tout ce qui va a I'encontre
de l'uniformité de laimantation dans le plan desuches dont les «ripples » et les
contributions a K™ bien slOr, mais pas seulement. Le respect des geamiers
fondamentauxest suffisant a cet égard. Par contre, ils nepdigyent gu'aux couches
continues sans autre précaution. Je montrerai ggiecdnséquences de lintégration a des
échelles microniques ici peuvent effectivement nemigcarter trés vite. D’autres conditions
restrictives vont donc rentrer en jeu. La véradé&la modélisation du comportement des
microdispositifs a venir en dépendra. Plusieuratgmis seront abordées dans ce manuscrit

Revenons sur I'équation de la dynamique de l'aimi#on qui est une équation vectorielle
différentielle fortement non linéaire (Eq. 30). peemier terme traduit la relation entre les
moments cinétique et magnétique qui conduit a é&cgssion libre de I'aimantation. Il fait
interveniry (en rad/s/Oe)la constante gyromagnétique, G (gfc@r I'enthalpie libre du
systéme qui regroupe toutes les contributions magres non dépendantes du temps et H (en
Oe) le champ magnétique appliqué variable darentgs$. Le second terme introduit la notion
d’amortissement a travers le terme phénoménologmu@ans dimension et << 1). La
linéarisation de cette équation consiste a considgre H est constitué d’'une partie constante
Hpc et d’'une partie variable h(t) dont 'amplitude estiniment petite. On y associe la
définition de la susceptibilité magnétiqueous sa forme tensorielle générale (Eq. 34).

dM __ o (= 1)+ [ i pM

— =M Ol-0,G+H)+—| M O0— Eqg. 30
” w ( M ) Ms( dtJ

. Eq. 31
H =H,. +h avech(t) =h, expjat) -

b

On trouve maintenant la justification aux deux pes fondamentaux Minimiser les
fluctuations spatiales de I'aimantation au sensoffidann (S < 13 erg/cnf) et éviter toute
contribution annexe a R"™ (d < d) est le prix a payer pour se ramener au cas iléak
couche mince uniaxiale et uniformément aimantées [D&s, on peut traiter le cas simple
d’'une excitation h(t) dont la direction (Ox) estgendiculaire a celle de KOy). Dans ces
conditions, on peut considérer que les contribgtianG sont principalement I'anisotropie
induite K, et I'anisotropie de forme Kdans la limite de K> Kg. Le tenseur de susceptibilité
X ou plus communément le tenseur de perméabiligngduit &

1

[W=[+am]=| [ Eq. 34
1

ou I'expression complexe deq)(prend la forme
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(a‘k+a‘d +a‘m+ Jw)
A

_ «
=1+ Eq. 35

_ 2K s _ _ PN R 22
aveca)k—yMS L@, =y2iM (N, - N, ), @, = y4rMs etA = w2+(a)m+jau)

N et N, sont les coefficients démagnétisant qui peuvemtoaés par I'expression proposee par Aharoni [10]
En décomposant les parties réelle et imaginair@rone aux expressions utiles

DAwm(Cq( + +wd + wm)+ |]Aa)man,

=1+ Eq. 36
H 02+ q
O -0 (e +a, +a
P-":_ A™"m Az m( 2k d m) Eq. 37
O, + 0,
avec, = o (l+0%)+w,(w +w,) et 0, = wo(a, + o, +a,) Eq. 38

a celle de la pulsation a la résonanxe

w =.Jw (o +w,) Eq. 39

a celle de la perméabilité quasi-statiqug pt du maximum de pertes a la résonancgaud”

] a) 1 —_ 3 a‘
udc—lzfm et W ax =X W — Eq. 40
W + Wy w,

On est devant la description mathématique la pluple de la perméabilité dynamique qui
peut étre reproduite par des fonctions de Lordmazfigure 10 en donne une représentation
pour des couches minces idéales de nickel, de tcahalde fer, dans la logique des
illustrations précédentes.

Au regard de ces courbes, le lecteur trouve lamamemiere a la motivation qui anime ce
manuscrit pour les tres fortes aimantations. Igit’a’étendre simultanément le caractére
perméable des couches minces dans les deux direajig sont respectivement 'amplitude
de la partie réelle de la perméabilité et la vatiuta fréquence de résonance gyromagnétique
propre (en champ nul).

C’est encore plus explicite sur la figure 11 quraescrit la relation qui lie la partie réelle de
la perméabilité et la fréquence de résonance (Ej.c& qui est a rapprocher de la classique
loi de Snoek pour les ferrites.

_Ara,
3 w

r

2
W —1= (%j Eq. 41 > Wy -1 (loi de Snoek)

r
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Fig.10 : illustration des dépendances théoriques pizrties réelle p’ et imaginaire p” de la permddb a
champ nul (H. = 0) pour une couche mince ferromagnétique uniax@éabase de nickel, de cobalt et de fer.
Note : pour les calculs on prend,&10 Oe, y=2.210" rad/s/Oe et a = 102
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Fig.11 : illustration de la dépendance théoriquela@erméabilité quasi-statiqueygavec la fréquence de
résonance gyromagnétique (foi de Snoek étendue) pour une couche mincerfergmétique uniaxiale a base
de nickel, de cobalt et de fer. Note : pour comjsma on a également tracé la loi de Snoek d’uritéeen
couche mince (hexaferrite de baryum)
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On pose donc l'idée que les tres fortes aimantatipopres au ferromagnétisme doivent
permettre d’étendre d’'un & plusieurs ordres dedganles niveaux de perméabilité connus
aujourd’hui en hyperfréquences. Un second enjedepsur les moyens de décaler tres
largement la fréquence de résonance Fr vers le diawpectre (20 GHz) par des moyens
annexes. Nous proscrirons le recours q dii n’est pas compatible avec nos prérogatives
d’intégration et de consommation modérée (< qqg. mi\}Jechnologie silicium. Les solutions
s’orienteront donc sur des contributions intringgga I'enthalpie G de la couche mince dont
I'énergie démagnétisant (chapitre 2) et I'énergiecduplage d’échange a l'interface avec une
couche antiferromagnétique (chapitre 3).

A ce stade, nous avons répondu au besoin d’'unéseptation robuste et flexible de la
perméabilité et fixé les conditions a son extensinramplitude et en fréquence. Nous devons
voir maintenant ou sont les limites a cette desorip

4.2 Structure en domaines

Nous devons garder a l'esprit qu'en pratique unacke mince ferromagnétique
uniaxiale aura des dimensions forcément finies, twus devons nous intéresser a la
conséquence d'une dimension finie W selon I'axend@tropie K. En effet, réduire la
dimension dans la direction de I'axe facile conduo#évitablement & I'établissement d’'une
structure en domaines pour assurer la fermetufeudumagnétique. Cette derniére prendra le
plus souvent la forme communément observée d'upartifon réguliere de domaines
principaux allongés selon I'axe facile et de lamgBy. lls sont terminés par des domaines
secondaires triangulaires dits domaines de fermedér hauteur {J2. Les premiers sont
sépareés par des parois a 180° et les dernierepgratois a 90°.

Paroi a 90°

b- /__\

A

L Paroi & 180°

Fig.12 : modéle de la structure en domaines d'umgécbe mince ferromagnétique uniaxiale d’épaisseuted
largeur W et de longueur L, avec axe d'anisotrqmealléle a L. Qy correspond a la largeur des domaines
principaux et y/2 a la hauteur des domaines de fermeture

De facgon tres classique, on établit les conditdigguilibre de cette structure en sommant les
énergies des parois a 180° et a 90° et I'énergiaisbtropie uniaxiale ce qui, en annulant la
dérivée, donne

D, = /ZU”W Eq. 42
KU

On constate que Jone dépend que de la densité d’énergie des parois a G8@°< 2.4

erg/cnf), de la largeur du motif W et de la constante d’anisotropieRéduire W entraine
une réduction de la taille des domaines principaux et aussi desnd@mde fermeture. Le
nombre de domaines augmente. Les tendances sont tracées sur la3figawe [k nickel, le
cobalt et le fer (ou leurs alliages) en supposant une couche d’épdigseuet dont le champ
d’'anisotropie Hk vaut 10 Oe. Le rapport des surfaces occupées respesttvpar les
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domaines principaux et les domaines de fermeture peut s’inverser arsskeple, il est
révélateur d’'évaluer ces surfaces pour un motif de fer. On trouve unpation a 75 % par
les domaines principaux pour W = 100 pum mais seulement 40u¥%\Vpc= 20 um. Je ferai
remarquer que pour P> W, la condition d’équilibre n’est plus remplie et I'aimantatimn
renverse spontanément selon la plus grande dimension (Ox ici). ReuMD on atteint en
théorie une structure en domaine ultime dite en losange (ligne dill@eisur la figure 13)
mais trés peu stable dans la réalité.

La conséquence a I'établissement de cette structure en domaine pour saotiidestmits est
donc double : la densité de parois augmente tres vite et lagmadgene de I'aimantation se
réduit considérablement. On comprend alors que la dynamique s’epraiaffectée puisque
la contribution liée au déplacement des parois peut I'emporter devaatassibciée a la
rotation de moments. L’hypothése ohacro spinpeut donc devenir minoritaire a I'échelle du
micromotif et la représentation Lorentzienne de [ (f) tres partielle. Qatardinent, elle n’est
plus représentative que du volume cumulé des domaines principade ket résonance
ferromagnétique qui y siege. Mais, d'autres phénomenes résonants peutaxtier le
comportement en fréquence et le plus souvent de facon prématuré.

100 E m
% \

80 f \
0 renversement de \
70 ¢ l'axe facile dans la 4 7

60 f grande longueur

v

Fe
Co
Ni

50 |
40 |

Dy (um)

30
20 |

10
0

0 20 40 60 80 100
W (um)

Fig.13 : illustration de la dépendance théoriqueladargeur des domaines principauy, Pour une couche
mince ferromagnétique uniaxiale a base de niclekabalt et de fer. Note : la ligne en pointillégigue la
limite de stabilité de la structure avec domainesermeture (R = W).

4.3 Résonance de domaines

En présence des domaines de fermeture, la simplicité du cas dynamifqumein
s’estompe en partie. En effet, si la direction de h(t) n'est pas parfaitewlaréaire a celle
d’'une paroi, il se crée un couple qui tend a déplacer cette dernierepdtieléatre le cas si
'angle entre I'axe facile (Oy) et I'axe d’excitation n’est pas exactement 90°u@nécen
pratigue mais aux conséquences modérées). Mais, le probléeme vienpgbheiment des
parois des domaines a 90° qui font un angle naturel de 45°ladection d’excitation.
Dans ces conditions, I'alternance de h(t) selon Ox entraine urcdémat significatif\y des
parois des domaines a 90° qui grossissent et diminuent altemativ fonction du sens de
I'excitation (figue 14).
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Fig.14 : illustration du déplacemenly selon des parois d’'un domaine de fermeture esgmeée d'une
excitation h(t) appliquée selon Ox (rappel : laettion d’anisotropie Kest selon Qy).

Dans l'absolu, il serait nécessaire de résoudre les équations difféesnteliplées de ce
systeme mais il n'existe pas de solution analytique simple. PRarecde calcul de la
résonance des domaines a 90° peut étre traité séparément comme uewskdlamonique

de masse équivalentg,nfen supposant les parois de type Bloch), de raideur k et de denstan
d’amortissemen.

L’équation prend la forme classique suivante

m, ¥y + B,y +ky=2h.M Eq. 43
et admet pour fréquence de résonance propre
1
2
F, = itlj Eq. 44
2\ m,

et pour fréquence de relaxation

1( k
F.=—| — Eq. 45
2\ B,
En toute rigueur, la fréquence de résonance effedii systéme correspond a
1
2|2
F
F =F|1-| =% Eq. 46
r 0 LZFCJ q

Si iy << R, cette expression se réduit a&Hy et on est bien face a un comportement résonant
des parois. A 'opposé si.K R/V2, on est dans le cas d’'un amortissement critiquées
parois relaxent toute leur énergie avant de poueaitrer en résonance.

Il convient maintenant d’évaluer ces deux termés d& les comparer a la fréquence de
résonance gyromagnétique du mode uniforme. Pow, delfaut avoir au préalable les
expressions de ynPw et k.

Smith [10] a calculé les expressions pous @3, qui sous leur forme simplifiée peuvent
s'écrire

28



1 E180°
~ - __ 180 Eq. 47
™= A q

B, = 1aMsEe Eq. 48
2 2)A

ol Eigo- est I'énergie des parois & 180° (~ 0.25 erg/cm)laAconstante d’échange (~%Cerg/cm) ety la
constante gyromagnétique (~ 1.8 Hx/Oe)

La vraie difficulté repose sur le calcul de k dentéfinition reste phénoménologique. Smith
en propose une expression approchée d’apres urlatiés numeérique que je reprends ici

k=4M N, Eq. 49
ou Ny est le coefficient de champ démagnétisanhd€lque I'on peut calculer d’aprés Aharoni [9]

Les résultats de l'application numérique sont pré&e sur la figure 15, a rapprocher des
hypothéses de la figure 13. Au préalable, on dig¢égue k (qg. 106"*°de GHz) est bien
plus grand que Jdonc on est bien devant un comportement résorenparois des domaines
de fermeture. Si I'on reprend un motif représehtiilargeur 100 um, cette résonance a lieu
typiqguement entre 30 et 100 MHz. Elle augmentedepient en réduisant W.
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Fig.15 : illustrauon ae 1a aepenaance theoriquelaeargeur aes aomaines principauy, lpour une couche
mince ferromagnétique uniaxiale a base de niclkekabalt et de fer. Note : la ligne en pointillégligue la
limite de stabilité de la structure avec domainedermeture () = W).

Reprenons ici I'exemple précédent du fer, pour V08 um la perméabilité effective sera
pondérée du rapport de la surface occupée paroesides principaux, soit 75 % des 100
MHz et 40 % au-dela de 200 MHz pour W = 20 pum.
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Fig.16 : illustration de principe de la réductiore da perméabilité effective aprés la résonancediasaines de
fermetures (on suppose ici que les domaines deefarenoccupent 50 % de la surface du motif)

L'illustration précédente est révélatrice d’'une deaséquences la plus importante liée
a la réduction des dimensions avec les microsystaah@ermet de conclure cette partie. Si
I'on est amené a réduire la dimension dans la timeale I'axe d’anisotropie (W << L), les
domaines de fermeture deviennent fortement pémaltha point de vue de la dynamique. lls
introduisent une « coupure » a basse fréquencd@mwmde pertes en exces trés élevées dans la
pratique, rendant le modeéle uniforme inadéquat dansartie basse du spectre. Au-dela, le
comportement dynamique se raccorde avec le modéfierme mais au prorata de la surface
homogéne de l'aimantation uniquement. Donc, sarécaution particuliere, le spectre
dynamique d’'un micro motif établi selon le modékgforme (champ démagnétisant inclus)
peut voir en réalité la partie réelle de sa perifié@l@amputée jusqu’a plus de 50 % et de
facon tres prématurément, c’'est a dire dés quelgeetines de MHz. Bien souvent, nous
n'aurons pas le choix quant a un facteur de forine favorable W >> L (voir figure 17) et
I'enjeu portera alors sur I'élimination des domairtee fermeture dont I'aimantation sera par
défaut colinéaire au champ d’excitation.

|4 LT

<+—>
L

Fig.17 : facteur de forme W/L et direction d’extite magnétique h(t) pour un micromotif avec ahizpie
uniaxiale longitudinale (a gauche) et transverseal(aite)

4.4 Fondamentaux n°3 : perméabilité dynamique des microstructures

Le troisieme desfondamentaux concerne donc I'éradication des domaines de
fermeture dans les microsystémes magnétiques pouwgsl hautes fréquences. En effet, ils
constituent une source de limitation bien trop impaante au caractére perméable
comme nous venons de le démontrer. lls sont égalemida cause de pertes en exces
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préjudiciables au comportement dynamique que I'on auhaite faiblement dissipatif. Le

choix d’'un facteur de forme contraignant (W >> L) peut étre une alternative, mais de
portée limitée. Dans le chapitre 3, je conduirai léecteur vers une solution beaucoup plus
générique pour éliminer la formation de ces domaire en jouant sur le couplage
dipolaire entre plusieurs couches ferromagnétiquesCeci nous écartera de la notion de
couche ferromagnétique unique au sens ou nous l'av® considérée jusqu’a présent.
Nous irons vers des systémes multicouches plus cdeyes ou alterneront couches
ferromagnétiques douces et couches amagnétiques. €&ra un prix supplémentaire a
payer pour conserver, a I'échelle des micromotifsle comportement optimal a haute

fréquence. Ce dernier s'appuie sur une descriptiorLorentzienne de la perméabilité

complexe, établie sur les bases d’un principe detadion cohérente de I'aimantation. Le

lien que nous nous sommes proposé d'établir entreepméabilité et hyperfréquences a
des fins d’intégration est a ce niveau de difficui.

5. Conclusion

En ayant a I'esprit ces trofendamentauxon peut maintenant batir une stratégie de
développement. Elle vise a faire se rejoindre l®mmunautés historiquement séparées du
ferromagnétisme et des hyperfréequences. |l s’agit @air d’amener les couches
ferromagnétiques douces au caractere potentielleharnement perméable, au-dela de leur
état de l'art, c'est-a-dire de les hisser maintemanrang de véritables matériaux pour les
hyperfréquences (et cela malgré leur caractére umedr). De plus, I'enjeu porte sur la
possibilité de faire entrer I'étape d’élaboratimmine partie intégrante du flux de conception
pour les composants et systéemes radiofréquencest Itlonc nécessaire de disposer d'un
modele le plus universel possible pour la perméébiynamique et qui reste valable aux
échelles de l'intégration. Les grandes régles suiasdevront étre respectées :

1. Condition a l'anisotropie évanescente : <k> # 0
- affiner la taille des grains sous 10 nm
- réduire la constante d’anisotropie magnétocristal; par un moyen annexe
- pour assurer au préalable le caractere doux (HO€)1

2. Condition a I'épaisseur critique : Kg°"P < K,
- manipuler les contraintes
- maitriser le facteur de forme des grains (évitartassance colonnaire)
- eviter 'oxydation des joints de grains (ou toutenfiation de phase & € Tamp

3. Conditions a la perméabilité dynamique des micromadifs :
- éliminer les domaines de fermeture
- assurer une rotation cohérente de I'aimantation

La stratégie de développement est maintenantrilesi-dessous. C’est une feuille de
route qui indique les deux directions a suivre paure le potentiel des couches
ferromagnétiques douces pour les hyperfréquendesirs® réalité. L’'axe vertical reprend la
notion déja posée de « course aux aimantationsmante du caractére perméable a haute
fréquence ; I'axe horizontal pose une autre comtieagui est celle de la résistivité. En effet, le
ferromagnétisme oppose les fortes aimantations faiptes résistivités (contrairement au
ferrimagnétisme), du fait du caractere métalliges dlliages correspondants. Sans y revenir,
il est évident que c’est une contrainte au regardiaffet de peau. La tendance générale sera
donc a 'augmentation des résistivités sans cometiwenles valeurs d’aimantation élevées.
Des compromis seront possibles comme nous le \&rrda reprendrai ce graphe en
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introduction aux chapitres qui vont suivre afinllds$trer a chaque fois le positionnement du
travail décrit sur cette feuille de route. Biendarmment, cette derniére n'a de sens que dans
le respect des trois fondamentaux rappelés ici.

m
x
o
>
D
=]
Q
@
Q
o]
c
=2
®
a

FeCb(B) °

20 F-----------< S S L LRSI - - o ------=--

Nanocristalline
FeX-(N, O)

S ) S

-

N
o
=
Ok~
o
=
o
o
o

Fig.18 : feuille de route pour le développementdeches ferromagnésiennes douces pour les hypeenégs,
d’aprés nos travaux
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1. Introduction

Le Permalloy ou NpFey fait partie des rares exceptions pour lesquellgsa eu
continuité entre état de I'art historique des matér ferromagnétiques doux massifs et celui
des couches minces. De plus, cet alliage bénéficie couche mince de techniques
d’élaboration doubles : par voie chimique (élegtse) et par voie physique (dépdt en phase
vapeur), ce qui en fait la couche mince ferromagnétde loin le plus utilisée aujourd’hui
dans les laboratoires et dans I'industrie. Je relri@ sur ses propriétés mais il est important
de le positionner tout de suite sur la feuille dete que nous avons établie.

4nMis (T)
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15
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Fig.1: feuille de route pour les couches ferromagnées douces pour la RF, d’aprés nos travaux

Le permalloy ne fait pas partie intégrante des nai® que nous destinons aux
hyperfréquences. Il n'occupe que la partie bassenatee feuille de route du fait d'une
aimantation a saturation modérée (1T) et d'unestiggté faible (20 pOhm.cm). Néanmoins,
c’est la couche mince qui bénéficie du meilleurutezn termes d’intégration en particulier
dans les microsystemes inductifs (tétes de lectumaictances, microfluxgates ...) et y
compris dans nos propres travaux. C’est la raismur paquelle je reviendrai dessus dans la
premiére partie de ce chapitre. J'illustrerai nateant deux points : I'épaisseur critique, pour
laquelle on n’attend pas a priori de limitation téordu fait d’'un comportement
intrinsequement non magnétostrictif, et la résorattes domaines de fermeture qui a été
particulierement bien démontrée dans ce contexts tésultats que j'exploiterai sont
principalement issus des travaux de thése de Radiud (2006) et de Bastien Orlando
(2007), agrementés de résultats complémentairésvpeeau fil de mes différentes activités.

2. Doux par nature

Le Permalloy en couches minces déroge aux congsaohi premier defendamentaux
car il est doux par nature (Hc < 1 Oe). C’est da anétallurgie spécifique des alliages de
NiFe dont les grandes tendances sont rappeléeslastdigure 2. L’ajustement de la
composition permet sur une plage étendue de rédaionstante magnétocristalling K
jusqu’a une valeur quasi nulle (AWrexs). Dans la pratique on décale trés Iégerement la
composition vers NiFe ol K; reste modérée (~ -3 16rg/cc) afin d’annuler en plus,i; et
de minimiserAige. Le Permalloy en couches minces posséde égalenagmtellement une
anisotropie induite (kl~ 3 & 6 Oe) lorsqu’il est déposé sous champ magreestatique, ce
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qui correspond a la tres grande majorité des cagédDt juste faire remarquer que du fait de
la présence de K le champ coercitif descend rarement en dessous0OdeDe au mieux
contrairement au Permalloy massif ol les valeuts/get étre beaucoup plus basses?(10
Oe). Ce commentaire est rapproché de la figure éhdpitre 1. Dans ces conditions, on voit
tres vite que les conditions théoriques au caractiyux selon Hoffmann (<¥>) sont
remplies dés D = 1000 nm pour la taille des ciigtal (or dans la réalité D n’excede pas qqg.
100""*°*en couches minces).

< ag
o, Te, °C
Eé SO

§ 400

< i

% 300

B 20
@ 100

=

5

"]

x

&

s | | L I

= 30 40 s 60 W BO 90 100

=3 %, SeNi

Fig. 2: Propriétés magnétiques des alliages NiFdarttion de la composition [1]
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Fig. 3 : Cycles d’hystérésis suivant les axes éaetldifficile pour une couche deglffie,, d’épaisseur
0,3 um déposée par PVD en présence d'un champ migquaétatique (Thése R. Hida)

Le caractére doux du Permalloy en couches mincegrsie donc assez facilement quelle que soietanique
de dépdt (électrochimique ou en phase vapeur)etlé a priori peu tributaire des conditions de
d’élaboration, du moins a épaisseur modérée (< ).\l figure 2 montre un exemple typique de courbes
d’hystérésis pour un film d’épaisseur 300nm réafiaé PVD sous champ.

3. Epaisseur critique

Il 'y a donc aucune difficulté au regard du prendesfondamentauX<Kes>) et il

devrait en étre de méme concernant le deuxieém&fkqui décide de I'épaisseur critique d

En effet, les couches minces dedNiep sont également remarquables dans le sens ou elles
sont parfaitement insensibles aux contraintesapes qu’elles pourraient subir. Revenons sur
I'explication : cela est du au fait que;; est nul pour cette composition comme on le vait su
la figure 2. De plus, la croissance naturelle emcbe mince (phase cfc) conduit a la texture
préférentiellement <111>. Or, au regard de I'équraq.28 du chapitre 1, le lecteur constate
que dans ces conditionssK” est une constante indépendantecdeConcernant les autres
textures dont seul le cas <rdm> est probable, seidefortes compressions (> 100 MPa)
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pourraient s’avérer pénalisantes pour@eci est néanmoins tres peu courant en réaligst C
donc la le trés grand avantage du Permalloy. Lredaigces sont illustrées sur la figure 4.

10

0,9

0,8

07 NBOFe20 (rdim)
— — — — NBOFe20 (100)
06
----- NBOFe20 (111)
———— N45Fe55 (rdm)
— — — — N45Fe55 (100)
------- N45Fe55 (110)

— - — - — N45Fe55 (111)

05

04

épaisseur critique (M)

03|

0,2

o1 s

0,0
-1000 -500 (0] 500 1000

contrainte (MPa)

Fig.4 : épaisseur critique théorique dn fonction de la contrainte plane isotrogepour NjoFey et NijsFess
pour différentes textures. Note : les calculs 25eR8) utilisent les constanteg,Kl100 €t A111de la Fig. 2.

Cela nous améne a nous intéresser un instant éonmgosition voisine avec 'alliagé ssFess,

qui a pu étre avancé dans la littérature commealteenative a une valeur dgis plus
élevée (~ 1.6 T) précisément pour les couches mir€est donc un remplacant possible du
Permalloy. Ici, c’estigpqui S’annule donnant I'avantage théorique a ldulex<100> cette
fois, mais qui est tres difficilement réalisablenglda pratique. Par contre, ce changement de
composition affecte significativemelti; comme on le voit sur la figure 2. La conséquence
est immédiate et en particulier avec la texturel&lld, chute & moins de 0.2 um pour des
valeurs deo tout a fait raisonnables. C’est la I'explicatiomxagrandes difficultés que nous
avons rencontrées en travaillant sur cette compasiC’est I'exemple méme d’un transfert
tres difficile du « massif » aux couches mincesfsfort particulier sur I'obtention d’'une
texture <100>). Le Permalloy conserve donc sonctara d’exception a ce niveau.

Il est cependant nécessaire de considérer le pnebtie I'épaisseur critique plus en
détails. La figure 5 est une compilation de réssilexpérimentaux issus d’origines diverses
(d’aprés nos travaux). Les valeurs que je repaiecorrespondent aux €épaisseurs pour
lesquelles des structures en « stripe domains »étgneffectivement observées. Il ne s’agit
donc pas exactement de I'épaisseur critiqutelle que nous I'avons définie (surestimée ici)
mais les tendances en sont statistiquement repadises. Les résultats montrent de fagon
surprenante une tres grande dispersion qui s’éthndmicron a quelques centaines de
nanometres. Pourquoi ?
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Fig. 5 : Valeurs expérimentales des épaisseurs fEaguelles des structures en « stripe domainst» on
été observées dans des films de Permalloy. Résidtats de différentes techniques et machinespfgdé
(en insert, sont inclus les films élaborés paewliectrochimique ECD).
Note, tous les dépdts sont faits sous champ miggeét

Les séries correspondent a l'utilisation de techesqyde croissance différentes : plasma
(PVD), évaporation par faisceau d’électrons (e-beatmélectrolyse (ECD). Les nuages de
points présentés sur la figure 5 correspondent s vdeiations (non systématiques) des
parameétres dépobts qui influent principalement awitesse de croissance et la température de
dépot. Il s’agit principalement de la puissance RFDC) et de la pression partielle d’Argon
pour la PVD. Le vide résiduel rentre également emmte, notamment, pour I'évaporation.
Pour la PVD qui est de loin la plus utilisée, gamisayé de collecter des résultats trés dispersés
provenant de différents équipements* mais foncttonndans deux gammes de pressions
partielles bien spécifiques : Tambar pour « low pressure » conttel0? mbar pour « high
pressure ».Nordiko, Alcatel, Plassys (low P) - MRC, Endyhagh P) - Balzers (Evap)

Je commencerai par commenter les tendances extrgmiesoncernent |'électrolyse (a
gauche) et I'évaporation (a droite). Les écartd’'épaisseur critique sont trés importants avec
plus de 1 um pour I'électrolyse et moins de 200pwur I'évaporation. Ceci est a mettre en
lien direct avec I'analyse théorique degdie nous avons faite au chapitre 1, d’aprés lesteod
de Fujiwara. En effet, I'électrolyse du NiFe cortdaiune croissance équiaxe de grains qui
peuvent atteindre des diameétres trés importants @0 a 400 nm). Il n'y a donc pas de
raison a la formation prématurée de « stripe domainCes derniers apparaissent au final
lorsque I'épaisseur est suffisamment important& @ pm) et les dimensions latérales des
micromotifs favorables & une réduction de I'énengiagnétostatique de surfacends®. A
I'opposeé, I'évaporation conduit & une microstruetquasi-fibreuse (mais dense), c'est-a-dire
constituée de grains irréguliers de petits diamséfile~ 20 nm) et trés fortement colonnaires,
le rapport d/H pouvant facilement atteindre l'unité De plus, le vide résiduel est parmi le
plus mauvais (~ ID mbar) conduisant & une oxydation plus rapide ecales autres
techniques. D’apres le modéle étudié, ce sont lesditons les plus favorables a
Ilaugmentation de K'P. Il est difficile d’étre quantitatif car nous nesposons pas d’analyses
précises de la microstructure par microscopie aiue a transmission (TEM) par exemple.
Néanmoins, I'estimation de H (et non de D comméeoconfond souvent) par diffraction de
rayon X (XRD) permet de se positionner correctengelat vue des tendances théoriques qui
sont reprises sur la figure 6.
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Il en va de méme pour les résultats issus de la BMBont intermédiaires au sens de la taille
moyenne des cristallites (D ~ 50 a 100 nm) et daatare colonnaire plus ou moins présent
selon les conditions expérimentales (d/H ~ 4). agdur déterminant sur I'épaisseur critique
est ici la pression partielle d’Argon. Les résudtabnvergent sur le fait qu'une pression
partielle supérieure ou égale &*Mbar est propice & une oxydation partielle du Réay
que l'on suppose préférentielle aux joints de gralan général, ceci s’accompagne d'une
augmentation de seulement quelque¥ t@le % de la résistivité du film. A noter également
qu’une mauvaise qualité du vide résiduell(0° mbar) contribue aussi & I'oxydation partielle
et donc a réduire drastiquemenpt des observations expérimentales de la figurert eo ce
sens en accord qualitatif avec les tendances pgadit chapitre 1. L'estimation des tendances
en adaptant grossiérement les grandeurs du modeld €t C) aux trois cas principaux est
réduite ici a une portée illustrative.
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Fig. 6 : Combinaison des tendances théoriques mtraxentales de I'épaisseur critiqug gklon le modeéle de
Fujiwara pour le Permalloy. Note : les calculs igdnt Eq.29 avec ajustement grossier des grandeukset D
pour chaque cas. Les parties grisées sont reptasees des nuages de points de la figure 4.

Nous faisons donc ici le constat que si le Permgallontourne les difficultés du
premier desondamentauxil ne satisfait pas pour autant facilement awsdcJe montre par
la qu’augmenter son épaisseur a des fins utilesjigment de I'ordre du micron n’est pas
sans difficulté. Nous retiendrons que les procédesant la croissance colonnaire et
I'oxydation partielle sont déterminants en ce sddans la pratique, cela se traduira par le
recours & la PVD basse pressignl(® mbar) avec un vide résiduel poussé (< htbar) de
préférence. Nous allons nous intéresser maintenanpropriétés dynamiques du Permalloy.

4. Dynamique et intégration

Le Permalloy reste a priori un cas d’école du pdavue de la dynamique, aussi. Son
comportement est en principe régit par la seulsaardpie induite K Rappelons, que le
Permalloy est peu sujet aux fluctuations spatial@mantation comme en témoigne son
facteur de structure au sens d’Hoffmann qui faficefde la valeur référence pour les films
ferromagnétique doux : S 10° erg.cn. La raison tient a la valeur déja modérée de
I'anisotropie magnétocristalline;Ku’un couplage d’échange ferromagnétique intengeare
tres fort associé a une structure polycristallime fet homogeéene (« single phase ») suffit a
moyenner a zéro (ceci bien sdr dans la limite deyliation des joints de grains).
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Un spectre expérimental typique de la perméahbilj@amique en champ nul d’une couche
d’épaisseur 300 nm est présenté sur la figure Gmbdelemacrospin(LLG) est confronté
aux mesures. L'accord est ici excellent sur toatgdmme de fréquence et met en exergue le
trés faible coefficient d’amortissement & la résonance de l'ordre de®0Ceci est a
rapprocher du facteur de structure S et fait égateroffice de référence pour la dynamique.
Sans surprise, on constate que la fréquence dearése ferromagnétique Faut 660 MHz
conformément a I'équation Eqg. 39 du chapitre 1r€xte ici encore devant un cas d’école.
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Fig. 6 : Spectres en fréquence de la perméabilii@eimonocouche de Permalloy d’épaisseur de 0,3 um non
structurée (4mmd0 mm). Note : courbes théoriques macrospin etstfais (Thése R. Hida)

Intéressons-nous immédiatement au comportemerat ak€ine de couche mais en micromotif
cette fois. Ici, c’est la dimension W dans la di@t de I'anisotropie K que nous avons
réduite. On est donc dans la logique des facteaif®mne W/L << 1 que nous avons décrits
au chapitre 1. Le spectre expérimental est présemtia figure 7.

Premier constat : la différence de comportementsaiissante. Elle se manifeste par une
coupure parfaitement visible autour de 30 MHz deshpas présente dans le cas précédent.
Au-dela, les comportements se raccordent jusqufgétpuence de résonance ferromagnétique
qui demeure inchangée avec une nuance toutefoteotant I'amplitude de la partie réelle.
On est ici devant l'illustration parfaite de la eéance des domaines de fermeture, ce que
nous allons démontrer. Mais j'invite le lecteur asuarer d’abord la difficulté a rester dans le
cadre du troisieme defndamentauxau sens du modelmacro spinici pour un simple
micromotif de Permalloy de largeur 100 pum.
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Fig. 7 : Spectres en fréquence de la perméabilit@@ microstructure de Permalloy d’épaisseur de |53, de
largeur W=200 um (// Ku) et longueur 1 mikote : courbes théoriques macrospin entraits fiiikése R. Hida)

L'imagerie Kerr révéle la structure en domaine décau chapitre 1 comme montré sur la
figure 8. La dimension caractéristique D de cetreicture est parfaitement prédite par
I'équation Eq. 42 comme reporté dans le tableal’dpplication numérique de la formule
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approchée de la résonancg des parois a 90° d'aprés I'équation Eq. 44 esteégent en
parfait accord avec la valeur expérimental€ (daximum sur la partie imaginaire de p)
comme on peut le constater dans le tableau 1.teoumer ces observations, remarquons que
la partie réelle de la perméabilité a 200 MHz, igfiiete uniquement la rotation cohérente de
I'aimantation, chute de 35 % par rapport & |[Ce chiffre correspond précisément a la
proportion de la surface résiduelle occupée paddesaines de fermeture qui ne contribuent
plus a p et que I'on évalue a ~ 33 % sur la figure

Fig. 8 : observation au microscope a effet Kerd@structure en domaines d’une microstructure deniReloy
de largeur 100 um (// Ku) et de longueur 1 mm. §EHR. Hida)

D (um) | Fo(MH2z)

expérimental 45 30

théorique 49 35

Tab.1 : valeurs expérimentales et théoriques dargeur des domaines principaux D et de la fréqeenc

de résonance fdes domaines de fermeture. (Thése R. Hida)

Les modéles présentés au chapitre 1 dans le cadreidieme desondamentauyermettent
de généraliser ce comportement avec domaines ohetigre a d’autres géométries (50 gm
W < 500 um) et également a d’autres compositions. &€él& largement documenté du point
de vue expérimental dans le travail de these ddid [3] auquel je renverrai le lecteur. Mais
ici, dans un but de bénéficier pleinement de lgnédité du spectre prédit par le modaiacro
spin et de tout le potentiel en termes d’amplitude depérméabilité, nous allons nous
focaliser sur I'élimination des domaines de fermetu

5. Principe de I'Edge Curling Wall (ECW)

Je vais repartir d’'un article important de Slonegld [2] qui fait suite aux constats
expérimentaux de Lazzari et Melnick [1] selon lesdgue bruit de Barkhausen dans les tétes
inductives est plus faible a la lecture lorsquedékes sont laminés. Je rappelle au préalable
ce que sont les laminations. Il s’agit au dépampdement d’intercaler des couches de
diélectriques entre les couches de Permalloy deémaa se prémunir de I'effet de peau au
regard de 'augmentation tres rapide des fréquedeefonctionnement des tétes inductives
qui étaient alors I'état de l'art ddata storage Ceci s’avére rapidement probant envers la
fréquence mais de maniere inattendue montrent ridgalieune réduction trés significative du
bruit a la lecture. La cause de ce brpib corn noisgest connue et liée au décrochement
intempestif des parois magnétiques non parfaiterpardlleles a la direction d’anisotropie
induite dont les domaines de fermeture. La disjparitle ce bruit avec les laminations, qui
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n'est constaté que pour des cas tres particukstscorrélée avec I'imagerie magnétique qui
indique clairement une absence de domaines de fiereneC’est ici que Slonczewski établit
un modele énergétique tres complet rendant comaterds possibilités de fermeture du flux
magnétique dans la direction de [l'anisotropie iteluavec les laminations: c'est la
configuration erEdge Curling Wall (ou ECW)J’en rappelle maintenant les grandes lignes.

L’idée repose que dans une bicouche (plus tarddété@nune multicouche) ferromagnétique
séparé par un espaceur amagnétique la fermetufendaux extrémités d’'un micromotif
puisse se faire a travers la formation d'une pateibord (ECW) de largeund/2 ou
'aimantation se retourne jusqu’'a étre perpendioeill@au plan des couches. Les couches
ferromagnétiques adoptent alors une configuratiotiparalléle tres stable. Slonczewski a
résolu le probléeme aux énergies d’'un tel systénsedtblit les conditions de stabilité. Nous
allons les comparer a celles de la configuratiassibue avec domaines de fermeture.
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Fig. 9 : Schéma de principe de la fermeture de dluxebicouche ferromagnétique d’épaisseur D sépare
une couche amagnétique d avec formation d’'une gidiord verticale dit « edge curling wall » d’apri2]
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(a) état d’axe facile : ECW **
/A
Axe difficile 2
«—>
- O
O] . > O
O . G,

(a) état d’axe difficile : ECW ™

Fig. 10 : Représentations des structures en dornsaimé&oriques avec parois ECW pour une bicouche
ferromagnétique séparée par un espaceur amagnétipe état d’axe facile (ECH) et (b) état d’axe difficile
(ECW™). Note : & rapprocher de Fig.12 Chap.1 pour la figaration avec domaines de fermeture (DF).

Les énergies (par unité de longueur) respectivasigent sous la forme
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Ecew = 7KDA Eq. 50
E.w = KDW Eq. 51

et la largeur d’une paroi ECW a I'équilibre est déa par

p = ms, | 7D Eq. 52
2 K

La frontiére entre ces deux états est déterminegVpam.

L’énergie (par unité de longueur) pour la confidima avec domaines de fermeture vue au
chapitre 1 est également rappelée ici

Eor” =Dy (Ko W) Eq. 53
A
et op = 2143 1) + 0581KD Eq. 54

avec D : I'épaisseur de matériau magnétique, dEpdisseur de I'espaceur amagnétique,: Ha constante

d’'anisotropie induite, W : la largeur du motif dahs direction de K, A: la constante d'échange ek :
I'énergie d'une paroi de Bloch.

Pour déterminer la configuration d’équilibre dutgsyse, il suffit de comparer les énergies des
trois structures. La structure la plus stable seie qui aura la plus faible énergie. A titre
d’exemple, on considére un motif de largeur W = 18 gonstitué d'une bicouche de
Permalloy d’épaisseur D variable et séparée paspaceur d’épaisseur fixée a d = 30 nm ici.

.1 B — 7 P2l I —
£ b =300 A 7
o . / : s : P
> Hk =30e 3 ! I e !
S 08 [ R B o e -
® 3 / L T :
S) VA S |
o 06 - boregfenees ya e SAERREREEEREE e P =
E ' /// & / ! 3 i
% /) | |
?04 /"/ —————————— e s o 2
2 74 1 f ‘
2 f ‘ E-A (W=8um)
202 g o P i| -®— D-F (W =8um) |
2 : : ~&— H-A (W =8um)

0

02 . 04 0,6, 0,8
Epaisseur de matériau magnétique (um).

Fig. 11 : évolution des énergies pour une bicouth&ermalloy de 8 um de largeur en fonction dediggeur
de matériau magnétique et pour une épaisseur daspaamagnétique fixée a 30 nm. (Thése R. Hida)

Cette figure appelle plusieurs commentaires. D’dpon constate que pour une épaisseur de
couche magnétique D relativement importante (~a01pm), c’est la structure classique avec
domaines de fermeture qui persiste. Mais, la réoliate D conduit en dessous de 0.2 um a
une compétition rapide entre les structures.dg& Curling Walldevient alors possible. En
réduisant encore D sous 0.1 um, c’est I'état dfacde ECW qui est favorisé. Mais, on voit
que les énergiesgen™" et Ecw™ sont proches, ce qui n'est pas un gage de séabilit
s’avererait nécessaire dans le cas présent dereédtl@paisseur de l'espaceur d pour
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augmenter le couplage magnétostatique dans la densurling pour que la configuration
ECWF soit définitivement stable. Ceci est illustré kufigure 12 ol I'on voit clairement que
la largeur de la paroi ECW diminue si I'espacewsbplus fin. Enfin, une derniére remarque
pour indiquer qu’'une constante d’anisotropie inelld, plus élevée que celle du Permalloy
retardera le basculement de I'aimantation en éEaW®* d’aprés I'équation 52.

30
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» c . e
5- o —° : 7
P ! !
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0 0,5 1 15

Epaissedr de matériau magnétique (um)

Fig. 12: évolution de I'épaisseur d’'une paroi ECWfenction de I'épaisseur de matériau magnétiquer pme
bicouche de Permalloy séparée par différentes épais d’espaceur (b). (Thése R. Hida)

Le modele est généralisable et paramétrable cduguionfere une potentialité prédictive.
Ainsi, pour un micromotif de largeur W donnée, arupétablir un diagramme de phase en
fonction des épaisseurs respectives des couchesétqges D et d’espaceurs amagnétiques
d. Un exemple est montré sur la figure 13 ou digéta 50 nm dont les points ont été validés
expérimentalement (exemple sur la figure 4). lgspaceur est constitué d’'une couche de
silice (PVD).
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Fig. 13: diagramme de phase des états de fermelifeix pour une bicouche de Permalloy en fonatien
I'épaisseur de la couche magnétique et de largewted/motifs. L'épaisseur de I'espaceur d est fx86 nm
(These R. Hida)
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100 pm

Fig. 14 : images Kerr de la structure en domainemd microstructure de Permalloy de largeur 100 ((hiKu)
et de longueur 1 mm constituée d’une bicouche de&oy 2 x 200 nm séparée par un espaceur (icp)SiO
d’épaisseur 50 nm (a droite) et comparaison avez monocouche d’'épaisseur équivalent (a gauche).

La figure 14 est explicite au sens de I'éradicatjpresque compléte ici) des domaines de
fermeture tout en conservant la configuration sdébade I'aimantation. C’est [l'illustration
méme de la solution (générique) que jinscriraigiEncadre du troisieme dEsidamentauz
travers le concept de lamination avec ECW sousrvésque le spectre de perméabilité
correspondant soit maintenant en adéquation aveodtlemacro spin

C’est exactement ce que nous voyons sur la figbrgul est a rapprochée de la figure 7. La
coupure spécifique a 35 MHz due aux domaines dadere a disparu et le spectre de
perméabilité est maintenant complet en amplitudérésfuence. L'accord avec le modéle
macrospinde la perméabilité est maintenant restauré.

4500

—e—p(e=02um/50um) | |
—®—p"(e=02um/50 pm) |: :
—&— ' (théorique) L
—&— " (théorique)

3000

1500 | ) o [

Perméabilité

-1500

10 100 1000
Fréquence (MHz)

Fig. 15 : spectres en fréquence de la perméatilitée microstructure de Permalloy d’épaisseur d& |0m, de
largeur W = 50 um (// Ku) et de longueur 1 niNpte : courbes théoriques macrospin en traits éhsnage de
la structure en domaines en insert. (These R. Hida)

La solution au troisieme defondamentauxest donc le recours systématique au
principe d’Edge Curling Wall pour préserver a hauteéquences les microstructures de la
formation de domaines dont les parois ne sont pgsepdiculaires a la direction d’excitation.
De plus, cette solution est parfaitement compatibdec la lamination des films
ferromagnétiques par un diélectrique qui demeudéespensable dans la grande majorité des
cas au regard de l'effet de peau. Je propose mainteau lecteur d’en montrer la portée a
travers plusieurs exemples de réalisation techmgpleg utilisant ici des microcircuits
magnétiques en Permalloy qui s’averent tres pedatm pour la partie basse du spectre
hyperfréquence (typiqguement, jusqu’a 100 MHz).
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6. Réalisations technologiques

Le concepECWtrouve sa pleine justification pour les microdisiifs qui véhiculent
le flux magnétique dynamiquement selon la longyeincipale du circuit magnétique. C’est
le cas théorique précédent ou I'axe facile eststrarse au barreau. Les figures suivantes
illustrent différentes applications dont les peniances ont été augmentées grac&E@W Je
reviens sur I'idée que ce principe d’optimisaticst général et déclinable d'un « barreau »
unitaire a un assemblage de « barreaux » pouralssa@éon d’'un circuit semi-fermé (avec
entrefer) ou totalement fermé. C’est précisément lauperformance des microcircuits
magnétiques fermés que nos travaux se sont avétésrinants et occupent encore I'avant
scéne de I'état de 'art. Cing brevets déposée&i05-2006 en témoignent [5, 7-11].

Fig. 15 : principe du circuit magnétique fermé aatpe « barreaux » avec fermeture de flux en Edgeiri2u
Wall. Note : les fleches indiquent les directioed’dxe facile de chaque branche.

Téte inductive planaire Téte magnétorésistive planaire Vue en coupe des poles laminés

Fig. 16 : exemples d’application du principe ECWkdétes de lecture planaires pour I'enregistremuegitcoidal
sur bandes développées conjointement avec la géokiditech avec circuits en Permalloy (ECD) lamj@gél]

Topologie générique toroidale [3] Avec DF (en haut) et ECW (en bas)

Composants intégrés
LETI

Capteur pfluxgate [5, 6] Inductance pour convertisseur DC-DC [7, 12, 13] Vue en coupe d’'un noyau épais [13]

Fig. 17 : autres exemples de dispositifs inductfémisés via ECW avec noyaux en Permalloy (PVD)rié
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Du point de vue technologique, nous avons acquesgnande maitrise du principe dECW

sur la base de multicouches alternant Permall@jliee. L'originalité est d’avoir couvert une
gamme d’épaisseur trés large avec des couchesrdaalRg de 30 nm a 3 um et d’avoir
réalisé des noyaux laminés aveCW jusqu’'a 20 um d’épaisseur cumulée. On peut résumer
ces travaux par deux constats communs quant ans daiperformance globaux observés sur
chaque microdispositif. L'amélioration est en mayede 20 a 30 %par rapport aux cas sans
ECW grace a une perméabilité effective trés pratdsevaleurs théoriquesacrospin(moins

de 10 % d’écart). L’autre constat porte sur 'augtagon trés significative des fréquences de
travail que l'on peut pousser aisément jusqu'a 1Bz toujours aux échelles des
micromotifs. Bien sdr, il n'est pas possible d'alleu-dela en raison de la fréquence de
résonance ferromagnétique du Permalloy limitée(ANdBlz et de 'augmentation rapide de la
partie imaginaire. Ces améliorations sont notablesegard de I'état de I'art (limité au mieux
a qq. MHz) et ont hissé Permalloy (en version l@&eiBECW) dans le bas du spectre des
hyperfréquences pour les applications intégrées.

Ceci va conduire a un résultat d'importance cormetrhes inductances pour la conversion
d’énergie qui se heurtent a un probleme d’intégratde terminerai donc sur cette application
en renvoyant le lecteur vers le manuscrit de tlesB. Orlando qui décrit I'intégralité de ce
travail qui a été effectué en collaboration avecsdaiété STMicroelectronics. Partons du
constat général que les circuits de gestion despnce qui utilisent principalement des
convertisseurs de tension DC-DC restent les semisposants non intégrés a ce jour y
compris dans les téléphones portables. Si desteffonsidérables sont faits depuis plusieurs
dizaines d’années, l'intégration des inductancespuissance est un échec car le rapport
spécifiqgue L/R¢c ne peut étre réalisé. Typiquement, on cherchendkkgtances d’'une valeur
de 1 a 5 uH pour undg de 50 nf. Seuls les composants discrets y répondent. luaefity9
offre une vue d’ensemble de I'état de I'art étalele2006. Elle montre en quoi il est difficile
de répondre a ce rapport malgré les avancées dasotegies microsystémes, notamment,
dans l'intégration de couches conductrices épaisse8 pm).
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Fig. 18 : état de I'art en 2006 des inductancesidawconversion d’énergie vs .le rapport spécifiqueRyc.
(Thése B. Orlando)

Grace a la performance des microcircuits magnéiciecrits plus haut, le travail de B.
Orlando a permis d’optimiser la densité d’'inducetioéique pour les principales selfs de
I'état de I'art. La figure 19 confrontent les ré&siis de calculs analytiques et numériques pour
différentes topologies d’inductances (spiralesyidales, méandres, lignes encapsulées ...).
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Fig. 19 : exemple d’'un diagramme de phase en fonaes épaisseurs des couches conductrices et hags
pour un rapport spécifique LzH / Roc =100m@ pour différentes topologies d'inductance. (ThBs®rlando)

En pratique, cela permet de minimiser la longueaiffid(ou le nombre de tours) pour une
valeur d'inductance donnée. Les rapports record3i¢H / 50 nQ et de 0.7 pH / 100 nf

ont ainsi été établis par nos soins. lls reste@gates aujourd’hui pour des selfs intégrées.
Mais la fabrication de ce type d’inductance qui alendes épaisseurs hors normes tant pour
les conducteurs (de 10 a 30 um) que pour le noyagngtique (de 10 a 20 um) s’averera peu
compatible avec les contraintes d’'une producticlugtrielle.

C’est de I'exceptionnelle tenue en fréquence desedfs (> 30 MHz avec ECD contrg 2
MHz pour I'état de I'art)que viendra une solution possible. Elle sera @ture avec l'idée
classique d’'une gestion de I'énergie en un seultpadul circuit, ce qui impose un niveau de
puissance élevé donc des selfs de fortes valeulssdréquences de conversion lentes. L'idée
consiste a distribuer la puissance en des point8ptes et d’effecteur les conversions a plus
haute fréquence; ce que permettent nos selfs. dwecge alors sur des spécifications
relachées, par exemples : 100 nH a 10 MHz, 20 BBINIHz et 10 nH a100 MHz, avec Rc

< 50 mQ. Les modéles développés par B. Orlando montrerdg s microcircuits
magnétiques toroidaux restent les plus avantadeu. épaisseur se réduit considérablement
(1 a 2 um) aussi. Ceci facilite I'optimisation agard de la fréquence (possible jusqu’a 200
MHz) en s’affranchissant des limites imposées peffet de peau avec des noyaux de
Permalloy plus finement laminés. Cela rend beauqaup crédible aussi la possibilité de
fabrication en série car les temps de cycle rédtite fiabilité améliorée. La valorisation
industrielle auprés de grands acteurs (STM, NXR;oEpreste en cours mais se heurte a
I'absence de véritablfondeurorienté microsystémes en Europe. A la suite deasail, de
nombreuses variantes ont été protégées par destH(&ig. 20).

Inductance & enroulement solénoide sur cadre Inductance de type « tressée » sur

Inductance toroidale a spires recouvrantes [8] fermé multibranches [9] cadre fermé multibranches [10]

Fig. 20 : variantes optimisées de l'inductance gné& pour la conversion d’énergie basées [13]
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Ce chapitre aurait pu se terminer ici sur le cdngtee le Permalloy, candidat par
excellence au ferromagnétisme doux a basse fréqueect I'étre également du moins dans
la premiere partie du spectre des hyper fréque(@ds GHz). Mais cela est soumis a des
contraintes qui découlent desndamentauxjue j'ai rappelés. Dans la pratique, le Permalloy
ne peut étre utilisé que sous la forme de strustlamminées par un diélectrique et couplées
magnétostatiquement par les borB€\). Cependant, il reste pénalisé pour les plus Baute
fréquences par sa faible résistivig £ 20 2.cm) au regard de l'effet de peau et par sa
fréequence de résonance; (F 660 MHz) trop basse pour aborder les applicatiGsM et
UMTS, par exemple. Nous devons donc chercher ueenative au Permalloy. C’est ce que
je vais décrire brievement ici.

7. Alternative au Permalloy

Si I'on suit chronologiquement I'état de l'art, Ifarnative au Permalloy reste d’abord
cantonnée a celui des matériaux « massifs ». @est vers les alliages amorphes que la
communauté scientifique se tournera. Si I'on retvaem les idées d’Herzer, un tel matériau en
couche mince devrait cumuler : caractére doux atsépur critique illimitée, doublée d’'une
faible conduction électrique, du fait 'absencerdseau cristallin. C’est le succés des verres
de spin ultra doux en FeSiB et CoFeSiB (ou « Mstglaqui imposera la direction a suivre
[14]. Le principe repose sur I'existence d'un etitpee profond dans leur diagramme de
phase qui autorise la surfusion naturelle du complkais le passage aux couches minces ne
sera jamais avéré. D’une part, il y a une trop deawolatilité du bore en évaporation ou
pulvérisation cathodique ne permettant pas de ceasies compositions adéquates. D’autre
part, il est tres difficle de reproduire les cammhiis de vitrification des méthodes de
solidification rapide (vitesse du front de solidiftion élevée > 2 mi’$ avec les techniques de
dépdt sous vide, du fait de cinétiques différentegamment, en présence d’'un plasma. Au
final, les candidats potentiels sont peu nombrecause de températures de Curie trop faibles
ou d’'un caractére exclusivement paramagnétiquest@éecas des alliages de fer ou de la
grande majorité des alliages de cobalt avec médauxansition comme Zr, Hf, Ta, Nb [15].
Finalement, I'alternative viendra d’'un seul compo$é CoZr. Parmi les compositions les
plus abouties on trouvera : §@Zr Tay 5 [16], CasZrsNby, [17] et CegZraNbg [18].

Je vais donc m’arréter quelques lignes sur ce eerhia premiere série de résultats de la
figure 20 concerne des dépobts effectués par PVDnétean « classique » (réalisés a PHS-
MEMS sur Nordiko) et la seconde des dépodts pardthate dite « au défilé » mise au point
par le CEA Le Ripault. Ces derniers sont considéodsme I'état de 'art dans le domaine de
la furtivité pour les absorbants radars hyperfréges sur substrats souples, ce que nous
avons essaye de transférer au silicium dans uaitr@anjoint.

A la lecture des cycles d’hystérésis, on se rermdédiatement compte qu’il s’agit de couches
ultra douces (H' ~ 0.05 Oe), comme prédit par Herzer. Elles présgmaturellement une
anisotropie uniaxiale induite, beaucoup plus praéendans le cas du dép6t au « défilé ». Les
spectres de perméabilité confirment le bon compuwete dynamique qui en résulte et qui
répond au modele théoriqumacrospin(en rouge sur spectres de la Fig. 20). On note
cependant des anomalies apres la résonance femétiag F
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Fig. 20 : principales caractéristiques du CoZrNbaphe en couches mince élaborés par PVD magnét(ah :
procédé « conventionnel » (0.25 pm d’épaisseu))ainéthode « au défilé » (0.12 um d'épaisseur)
propriété du CEA Le Ripault

A ce stade les avantages par rapport au Permailatyiiscontestables avec, notamment;
100 |Q.cm et F = 1.5 et 2.5 GHz, respectivement, pour le dépdtventionnel et pour le
dépodt au « défilé ». On note que les constanté&siltdert restent néanmoins similaires a celles
du Permalloy bien que le caractére quasi-stati(aeese beaucoup plus doux. Le CoZrNb
justifie donc a priori sa place intermédiaire satra feuille de route (Fig. 21).
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Fig.21 : feuille de route pour les couches ferrométifjues douces pour la RF, d’aprés nos travaux

Cependant, et ce malgré le caractére amorpheilcessouffrent de deux handicaps majeurs.
En premier lieu, I'épaisseur critique, dontre toute attente, est tres basse (0.5 um lgour

dépobt conventionnel et 0.2 um pour le dép6t aufidédd alors que des valeurs beaucoup
plus importantes peuvent étre accessibles [16}eGgis grande disparité n’est pas comprise
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et ne peut pas se référer aux modeles relatifsd&jd décrits. En effet, ce sont des films aux

constantes de magnétostriction nulle par définigbisans effet magnétostatique possible au
niveau des grains puisqu’ils en sont dépourvusutpés types de défauts sont a considérer, ce
qui est fondé sur l'idée de probables fluctuatipdsodiques de la densité a longue distance,
mais les preuves expérimentales manquent.

En second lieu, I'anisotropie uniaxiale induitev&ee mal définie (faible caractére biaxial
perceptible) et surtout trés peu stable au regardcahtraintes thermomagnétiques. Des
modifications sont observées des 100°C (Fig. 20once de droite) et deviennent trés
significatives des le lors qu'un champ magnétiguaicue (méme faible) est appliqué hors
direction d'anisotropie initiale. A noter que seu& version déposée par la méthode du
« défilé » ne subit pas d’inversion d’axes apr&sitesous champ magnétique transverse, ce
qui demeure inexpliqué.

Cette limitation au regard de la température vaé&wer rédhibitoire pour les applications.
Nous n’arriverons a stabiliser une structure lamig§uivalente a celle du Permalloy en
intercalant un diélectrique fin dont les techniqdesdépdbt ne sont pas compatibles avec une
telle contrainte(pour information : les meilleurs compromis que s@yons établis avec la
silice sont: 130°C par PVD RF-diode et 220°C pd&@¥/D) De plus, toute perturbation
magnétique, dont les champs de fuite radiaux degnéteons par exemple, vient
immanquablement dégrader I'anisotropie induitaafeétment. Dans le cas particulier du déepot
au « défilé », qui peut remédier a certaines delioggations, c’est la technique de dépét
(chambre monocathode spécifique) qui ne permelgpaalisation de structures laminées. En
somme, on reste cantonné a l'utilisation de monokees plutét fines et gouvernées par la
présence des domaines de fermeture. Nous somréasesi@lhnmoins jusqu’a I'intégration dans
une filiere expérimentale d’inductance RF en tetbgie compatible Above IC’'s en
collaboration une nouvelle fois avec STMicroeleoics. La figure 23 résume les principaux
résultats extraits de [19].
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Fig. 23 : principales caractéristiques des induatas spirales avec 4 écrans magnétiques supérieu@o&rNb (0.1 um
d’épaisseur) réalisé par la méthode au «défil@aiEA Le Ripault [19]. Note : pour une orientatioarrecte des axes
faciles des 4 écrans, 2 dépdts sont nécessairesuaesrotation a 90°.

Cette toute premiére réalisation pour les hypetfedges a d’abord été prometteuse au sens
d’avoir validé la conception de selfs RF a écramsoimagnétiques. C’est une premiére.
Cependant, les tests électriques ont montré queslécarte aussi de 30 a 40 % des prévisions
fondées sur le modelmacrospinde la perméabilité de la couche originale. La @pale
raison tient a la dégradation des propriétés magred de la couche au regard du bilan
thermique de fabrication qui reste trop él€lbien qu’aucun procédé ne dépasse 1501@).
gain observé sur les selfs de référence (air-aest modéré ~ 10 % a cause principalement
du manque d’épaisseur du film (0.1 um ici). Legddacs de qualité a 1 GHz sont acceptables
mais pénalisés par une dégradation trop rapida gartie imaginaire de la perméabilité. Ceci
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s’explique par la réduction de, Bous l'effet du cumul thermique, qui passe deG-& a 1.8
GHz (facteur de forme inclus). Enfin, la résonades domaines de fermeture perceptible
autour de 100 MHz reste pénalisante méme si leslitoms d’excitation sont ici plus
favorables avec la géométrie spécifique des écmmgui plus tard sera également confirmé
par d’autres [20]. Au terme de cette étude, nowms\conclu que les couches amorphes de
CoZrNb(Ta) restent une référence en termes de npeafoces pures pour les hyperfréguences
mais la métastabilité intrinseque dont elles seuwtfies relegue au second plan des que I'on
aborde les problémes concrets de I'intégrationrteldyique. On est ici dans lillustration des
conséquences du nom respect préalable des fondameque jai reprécisé en début de
manuscrit. De plus, nombre d’aspects spécifiquessacouches restent encore incompris dont
I'origine de [I'anisotropie induite et les causeslapparition prématurée des « stripe
domains ». Une hypothese a été discutée avec @nPortant sur la possible germination de
clusters de cobalt de symétrie trigonale localigeess des éléments de transition [21]. Ces
derniers conduiraient & I'existence d’anisotropiéaxiale dans le plan et perpendiculaire
(K™ lorsque ces clusters possédent un axe « ¢ »renéidlement hors du plan. L'ordre de
grandeur de K“*~ 4 & 5 1®erg/cc pourrait justifier la valeur expérimentdte I'épaisseur
critigue d ~ 100 nm d’aprés I'équation 19 du chapitre 1, ndaiss certains cas seulement.

8. Conclusion

Dans les pas de I'état de I'art établi, nous avoassé en revue les avantages et les
inconvénients du Permalloy et des alliages amorplee€oZr, deux matériaux répondant a
priori @ une évolution naturelle des « massifs ss\es couches minces. Les difficultés sont
cependant nombreuses et réelles et les contoushéndispensable a I'intégration dans les
microdispositifs que nous visons. En ce sensfdedamentauxtablis a posteriori sont d’'une
grande utilité pour I'optimisation des propriétés ces matériaux. Cependant, ce deuxieme
chapitre se conclue sur le constat que les effmd ailleurs pour adresser véritablement le
probleme des hautes perméabilités au-dela du GH=t G raison pour laquelle, je vais
orienter la suite de notre travail vers les couan@ses nanocristallisées issues du domaine
du « data storage » que je connais bien. Ces ceunbevelles pour les hyperfréquences au
moment ou on les aborde, ont le potentiel d'unes girande stabilité (avérée pour les tétes
d’écriture) et celui d’'une aimantation a saturat@evée (~ 2 T) puisque les alliages de fer
sont cette fois accessibles, ce que ne permettai@ntles alliages amorphes en couches
minces. C’est I'objet du troisieme chapitre.
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Chapitre 3 : Les films nanocristallins de Fe-N
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1. Introduction

Remédier aux carences du NiFe polycristallin et @GoZr amorphe impose un
changement de stratégie. C'est dans I'étude deshesuminces nanocristallines de Fe-N,
effectuée au cours de mon post doctorat, que garhite. Je précise qu’elles ne sont pas, a
ce moment-la, utilisables en I'état pour les hygefiences. Leur domaine de prédilection est
de celui des tétes pour disque dur (HDD) dont lraegtation drastique des densités (10
GB/in®) a rapidement imposé la nécessité de poles diéeri trés forte aimantation (~ 2 T).
Les fréquences de fonctionnement restent centiétesiradu MHz. Les couches de Fe-N ont
été introduites pour cela mais leur propriété deelf@Ms etp) les situent déja au centre de
notre de notre de feuille de route. Je revienssiiti la métallurgie des composés Fe-N qui
offre de nouveaux leviers d’ajustement en termesal® ingénierie de la structure qui vont
nous conduire dans le domaine des hyperfréquededsrminerai par une variante originale
avec les couches « granulaires » Fe-N-O qui préstnes résistivités hors normes (~ 1000
puQ.cm). Je reviendrai alors sur la définition de angdaire ».
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Fig.1: feuille de route pour les couches ferromagnées douces pour la RF, d’aprés nos travaux

2. Vers la nano-ingénierie des films

Il existe aujourd’hui une littérature abondanterapes des films a base de Fe-N sur
laguelle je ne reviendrai pas. Je redirige simplanteelecteur sur les noms qui ont marqué les
principaux développements historiques : M. Krydeedgate), J.A. Barnard et W.D. Doyle
(MINT Alabama) et J.D. Roozemboom (Philips). Pantce, je souhaite ici redonner une
visibilité quant aux phénomeénes physiques de baseégissent les propriétés de ces films
via la « nitruration » du fer. Je continuerai al@ade « nitruration » par commaodité bien que
ce soit un abus de langage puisqu’il s’agit d’ipaver les atomes d’azote en solution solide
uniguement. La clé du développement de ces filmtegarécisément sur I'extension de la
limite de solubilité de I'azote dans le fer, ceuige me suis particulierement intéresse.

2.1 Loi de Sieverts
Une partie de mon post doctorat a consisté a éthdi conditions optimales a la

« nitruration » du fer en couches minces. L'objedatitial était de se recentrer sur les
compositions les mieux adaptées a partir des travyaéliminaires divulgués dans la
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littérature (FeSIiN [1], FeAIN [2], FeTaN [3]...).eJreprends donc ici principalement les
travaux de J.F. Elliott du MIT [4] qui revient lmi€me sur la loi de Sieverts datant de 1935.
Ceci permet d’avoir les bases thermodynamiquesna@&sanismes de solubilité de I'azote
dans le fer liquide en présence d’éléments d'adliag

La loi de Sieverts prédit que la concentration noass d'azote (%N) dissout dans le fer
dépend de la racine carrée de la pression partielgaz (R,) a laquelle le bain est exposée.

% N O pr'“ Eq. 55

N

L’expression fait apparaitre le coefficient d’adtévde I'azote (f) qui est défini de la maniere
suivante ou « j » représente I'élément d’additianslle fer.

_ %N(Fe- pur)
N %N(Fe-j)
Dans la pratique, on se sert d'un coefficient ndisggar rapport au pourcentage massique de

«j». C'est le coefficient d’ interactiony® qui a été tabulé dans la littérature pour un trés
grand nombre d’alliages binaires de fer.

o () = 0log(fy)
N - .
0(%)
ex? traduit simplement la propension & former ou noéférentiellement des nitrures de «j »
dans l'alliage Fe-j. Si la valeur est positive,st’au profit de précipités de j-N et au détriment

de la solution solide et inversement si la valestr mégative I'élément d’addition a peu
d’affinité pour I'azote et donc favorise 'incordion en solution solide dans le fer.

Eq. 56

Eq. 57

A partir de ces expressions, on est en mesure ldel@ale taux d’azote en solution solide
dans presque n'importe quel alliage de fer sousrvésde connaitren®. Ceci conduira &
valider pour la premiéere fois la loi de Sieverts das couches minces avec I'exemple des
films de FeTaN de l'université d’Alabama. Ces filsmnt élaborés par PVD-magnétron sous
faible pression partielle de,NOn définira ici R, comme le rapport du débit volumique dg N
sur le débit total de gaz Ar +N

Je démarrerai par la figure 1 qui montre I'excabeadéquation entre expériences et calculs
avec ici ™ = -0.055, d’aprés [4].

Ta (wio)

N content (wiho)

Fig.2: concentration en azote interstitiel dans fid’ms nanocristallins de FeTaN (0.5 um d’épais$edr
tendances théoriques d’apres la loi de Sievertsd@xde [5])
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Pour conserver I'analogie le fer en phase liquideis devrons considérer que le dép6t a lieu
dans des conditions d’activation thermique (100°@58°C) suffisante avec combinaison
d’absorption a la surface et de diffusion des lesrperes couches monoatomiques formées
sur le substrat. L'expérience confirmera que $etapérature du substrat est inférieure a 80°C
I'efficacité de la nitruration chute considérablemhelLa suite des résultats présentés ici
concerne donc exclusivement des procédés pour dbsgles températures ont été
expérimentalement vérifiées et se concentrent aufone valeur moyenne de 130°C.

Suite a la validation de la loi de Sieverts auxatms minces d'alliage de fer réalisées sous
faible pression partielle d’azote, je proposera démarche prédictive originale au regard de
la sélection de I'élément d’addition «j». La figu3 montre les principales tendances
théoriques que I'on peut obtenir pour des élémerjts dont l'affinité avec I'azote differe
radicalement (voir tableau 1).

Si Al Ta Zr

L +0.047 | +0.0025 | -0.034 - 0.67

Tab.1 : valeurs du coefficient d'interactiop’&pour les alliages binaires de fer avec « j » =&, Ta et Zr [4].
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Fig.3: prévision de la concentration en azote istiiel dans les films de Fe-j d'aprés la loi de&rts avec
«j» = Si, Al, Ta et Zr, respectivement. (extdet[5])

L’intérét de ce calcul est de montrer immédiatenwrd les candidats de choix ne sont pas
forcément ceux hérités de I'état de I'art des «sifias dont principalement FeSi et FeAl. En
ce sens, le choix de FeTa est d’avantage justifis miest sans conteste le groupe Fe-(Zr, Hf)
qui présente le meilleur potentiel. Bien sir, cesctusions pourront étre nuancées au regard
des constantes magnétocristallines et de magnétmstrpropres a chaque alliage binaire
comme nous le verrons dans la suite.

Ces considérations cachent une autre loi fondaneerille de Vegard (1921), qui établit que
le parametre de maille (a) des alliages binairei® ymoportionnellement avec la composition.

a=a, +Vgxat.%(y) Eq. 58
(on parle habituellement de « pente de Vegard e jgunoterai ici Vg et qui s'exprime énx 10/ at.%)

En présence d'un élément d'alliage, on comprendzasstuitivement que la limite de
solubilité de I'azote dans le fer puisse aussi ddpe de son parametre de maille initial. On
peut donc ajouter au critére fondé sur le coefficitaffinité e, celui sur le paramétre de
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maille d’origine qui dépend principalement du diareeatomique de I'élément «j », ce que
traduit la dite « pente de Vegard ». Pour résuroerpeut considérer que les éléments de
transition a gauche du fer (soit Ta, Hf et Zr) tdifg la maille du fer par pur effet de taille
alors que les éléments de droite (soit Al et Siysent par effets de répulsion électronique.
Les effets sur la maille du fer sont nettement phasiérés dans le dernier cas. Les tendances
d’aprés Sievert et Vegard convergent donc vers @dmenchoix pour «j» confirmant celui
pour Ta (Fig. 4) et désignant Hf comme un candidalus fort potentiel encore (Tab. 2).

Vg Ta Zr Hf

(A.10".at%™) 56.28 104.87 112.98

Tab.2 : valeurs de la pente de Vegardur les alliages binaires de fer avec Ta, Zr etidépectivement [6].
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Fig.4 : dépendances expérimentale et théoriqued@goVegard) du paramétre de maille des couchesexide
FeTa en fonction de la teneur en Ta (at.%). (ektlai[5])

Les conditions a lincorporation d’azote en solatitnterstitiel dans le fer et a
I'extension de sa limite de solubilité (~ 25 % abnt maintenant clairement établies. La suite
de nos travaux consistera en I'exploitation deecé&nétre de procédé théoriquement trés
large. Dés lors, cette démarche nous différengfstativement de celle de I'état de I'art.

2.2 Contrdle de l'anisotropie magnétocristalline

L’incorporation en quantité suffisante de N damsnlaille Fe (bcc) offre maintenant le
moyen supplémentaire recherché pour diminugiai coté de la réduction nécessaire de la
taille des cristallites D premier des fondamentauxEn effet, le paramétre de maillg du
réseau cristallin Fe-j devient une grandeur ajustabec la dissolution de I'azote a{N) en
résulte une dilatation controlable de la maifBly ou de maniére équivalente une contrainte
s’exercant sur le réseau cristaltitN), ces deux grandeurs étant des fonctions monottunes
pourcentage massique de N d’apres la loi de Severt

g(NY =a(Nj-a Eq. 59

o(N)' = - (Ci1— Gi2) x (N) Eq.60
avec G, et G, les constantes d’élasticité de Fe-j.

En toute rigueur, il convient de préciser que cessidérations reposent sur I'hypothése d'une déftion
tétragonale du réseau), c'est-a-dire que la maiflest dilatée que dans le plan xy et non seloraagguoi la
moyenne spatiale serait nulle). A noter égalemeiatig contrainte que subit le réseau est compredsitou le
signe « - ») car le film est solidaire d’un substsapposé rigide et sans possibilité de relaxaéidiinterface.
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En tenant compte des constantes monocristallinesadmétostrictiorh 100 €t A 111 de I'alliage
Fe-j - négligées dans le chapitre 1on peut calculer la constante d'anisotropie locale
moyenne Ko dans le plan xy du cristal en fonction @)’ ou deg(N). Il suffit ensuite de
substituer ko @ Ki dans les équations que nous avons déja vuesistegxour cela deux
expressions classiques dans la littérature, cellbayle et Finnegan [7] et celle de Takahashi
[2] que je ne redéveloppe pas ici par soucis deisam.

Par contre, je tiens a montrer au lecteur le céééliptif de la démarche avec les figures qui
suivent (extraites de [moi]). Elles montrent quenlpeut parfaitement anticipgiN) ou g(N)

a partir de la loi de Sieverts et calculer la délagrwe qui en découle dey a partir des
modéles cités ci-dessus. L'intérét est de voir daredle mesure les deux tendances peuvent
ou non coincider. L’application porte ici sur FeSitNFeAIN, concurrents affichés du FeTaN.

as (a) fESiN !:ilrns | a5 (e} FeAlN Films
g o // i g
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Fig.5 : dépendances théoriques de la dilatatiorréheaus d’aprées la loi de Sieverts et de la constante
d’anisotropie locale moyenngg;, en fonction de pour FeSIN et FeAIN. Note : les calculs sont fosdae les
constantes monocristallines de la littérature demassifs [Boz]. (extrait de [5])

Les figures (b-d) montrent clairement I'existencandminimum de Kycq pour une valeur
critique que jappelle..

— K,
E. =
6/]100 (Cu - ClZ)

On peut alors vérifier tres simplement pour tounposé Fe-j si le minimum ded& est dans

la fenétre de procédé de nitruration ou non. Dansak du FeSiN, le lecteur peut constater
que ce minimum est rapidement hors d’atteinte momnade la faible limite de solubilité de N.
A l'inverse, dans le cas du FeAlN les valeurssgdeviennent rapidement trés faibles si bien
gu’elles seront difficilement maitrisables dangfatique et la plupart des couches étudiées
seront largement « sur-nitrurées ». On tient la padie des explications aux difficultés
observées par nombre d’expérimentateurs sur cepaitions au regard du caractére doux.

Je reviens maintenant sur le cas de FeTa(Hf)N dinéficie de confrontations avec
I'expérience, notamment, au travers de la mesuriackeur de structure d’Hoffmann (S) qui

Eq. 61

61



est une traduction directe de dgck Il suffit de reprendre I'équation 11 du chapitret de
substituer a Kles expressions précédentes @g.K

K. xD
S=_local  —~ Eq. 11-bis

Jn
Les figures qui suivent confirment que le choix @a - similaire pour Hf - conduit

effectivement & une plage nettement plus étendue pdjusqu’a 107 que dans les cas
précédents. Ceci permet de couvrir ici I'intégealite la dépendance de S ou dgKen

fonction dec et d’observer expérimentalement I'existence demgemum. De plus, on fera le
constat que les valeurs correspondanteg dent en accord avec I'équation 61.
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Fig.6 : dépendances expérimentales de la dilatatioméseawr avec la pression partielle d’azote PNoi de
Sieverts) et du facteur de structure S en fona®a pour FeTaN. Note : S est extrait de mesures de
« transverse biased permeability » [Hoffmann]. (axtde [5])

L’intérét de mesurer S est d’en extraire une valguantitative de K. (sous réserve de
connaitre la taille des grains) qui peut étre daeent confrontée aux modeles de Doyle
Finnegan ou deTakahashi. C’est que montre la figueec un accord la aussi satisfaisant.
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Fig.6 : comparaison des dépendances expérimentdliggoriques de la constante d’anisotropie moyenne
locale Kqcq €n fonction de la dilatation du réseaupour FeN (a) et FeTa5wt.%N (b). Note : les laketh.1-
3 » correspondent a différentes estimations detl;q, qui incluent I'estimation sur des couches
monocristallines de référence [Var]. (extrait dg)[5
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La manipulation du parametre de maille est dondewuier additionnel au regard du
premier desfondamentauxet une illustration de ce que j'ai appelé la nargenierie des
couches minces ferromagnétiques. Je reviens maimtexu premier levier, celui sur de la
taille des grains, dont I'évolution sous l'effet ldenitruration est également trés singuliére.

2.3 Controle de la taille des cristallites

La figure 7 résume I'évolution de la microstruet@n fonction de la pression partielle
de N, pour les films de FeTa(10wt.%)N et FeHf(10wt.%)Bktte figure est image d’un
suivi systématique de la microstructure et qui cemdes analyses par XRD, RBS et
TEM/EELS effectuées au cours de la thése de S. &oud].

W grain size o N at.% ¢ d110

25 | : 2,17
Fcolumnar FetaN o ___i 515
_ nanocrystalline g JUPELS S
B < o . ) 1 2,13
o .-~%  amorphous o
NE | oS P 211 3
(%] r -
c £ F 9" 3
= ; S x 1 2,09
(@] 5 - ’,/’ E
0 0 \¥ E 2,07
0 —=—=" : : : L il 2,05
25 2,12
Fcolumnar $ ”11
~ 20m nanocrystalline 1
e E amorphous
[ | — Fa 2,10
~ O\O S
O I S
N ®© =
n = ©
C Z
©
o

0 1 2 3 4 5 6 7
No/(Ar+N,) flow rate (%)

Fig.7 : effets de la nitruration sur la microstruces des films de FeTa(10wt.%)N et FeHf(10wt.%)N.
(extrait de [8])

Les tendances établies sont éloquentes. On metkgement en évidence ici les effets
antagonistes mais fortement corrélés qui touchémttaille des cristallites et au parametre de
maille. A 'augmentation du parametre de maillerespond une réduction graduelle de la
taille des grains. De plus, on distingue clairemenis régimes de croissance : polycristallin,
nanocristallin et pseudo-amorphe avec une fortdaiece colonnaire pour les deux premiers.
On confirme par ailleurs que la dilatation de lalladici on suit la distance inter-réticulaire
d110) est bien proportionnelle a la concentration atpraien N (ici mesurées par RBS).

On a donc a travers I'enrichissement en azotestitiet un moyen d’action direct sur la taille

des cristallites, ce qui est unique a notre cosaaise. Sous réserve d’une limite de solubilité
suffisamment grande (ce que nous avons résolu geéudent), la plage d’ajustement peut
étre tres large, ici de 25 nm a qq. nm seulemertisMe moyen n’'est pas décorrélé du
précédent. Il n'y a pas de véritable explicatioygue a cela. La seule hypothese plausible
est d’étre en face d’un mécanisme de nucléatios ane tension de surface négative pour
laguelle une augmentation du paramétre de mailhelwiv théoriguement a une contraction
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des nucléites au moment de la croissance. Pou&sérame, on arrive a 'amorphisation du
matériau. Avant d’'aborder les propriétés physigdesces couches dont on pressent une
grande modularité au regard des ajustements pessild la microstructure, je propose de
terminer par une sélection de clichés TEM extrddt$a thése de S. Couderc [9].

Polycristallin - Nanocristallin -+ matrice amorphe - Pseudo-amorphe + nitrures

Phase a
faible Tcurie

0at.% 10 at.% 20 at.%

- N

Fig.8 : clichés TEM de coupes transverses de filmBeHf(10wt.%)N pour différentes teneurs en N
(Thése S. Couderc)

Sans azote, on est en présence d'un polycristalogéne (pas de halo de diffraction), de type bcc et
majoritairement texturé (110) avec un axe de zdiel]. Le parameétre de maille est estimé entre 2,904
croissance est de type colonnaire avec une taitlganne de cristallite de 25 nm et un facteur dméode ~ 5.

Avec incorporation de N, I'observation d’'un halo défraction indique la présence d’'une phase amerph
présente majoritairement en début de croissance. Hdlo secondaire de faible intensité est également
perceptible autour des taches de diffraction (lib@)quant le début de la formation d’'une phaserarstalline
également amorphe. Le film reste néanmoins priheipant cristallin et texturé (110). Le paramétrerdaille
atteint ~ 3.0 A. La taille de grain se réduit arif mais le facteur de forme reste similaire.

En limite de solubilité (~ 25 at. %), les films somajoritairement constitués d’'une phase pseudorph®wavec
des cristallites équiaxes de moins de 1 nm. Lematee de maille n’évolue plus. Une texture résikdusdste
décelable indiquant une croissance préférentietls glans (200) au détriment de (110) qui peut &rsigne
d’'une déformation tétragonale du réseau. Des piig&spconiques de grandes dimensions font leur a@pparde
maniére dispersée. L'analyse chimique locale pat&hdique clairement qu'il s’agit de nitrures dafhium
qui confirme la limite de solubilité interstitiellde I'azote.

3. Ajustement des propriétés physiques

Dans la série de figures qui vient, jillustreM@ution des principales grandeurs, que
sont l'aimantation a saturation, le champ coercigf champ d’anisotropie induite et la
résistivité en fonction de la pression partiellazte, que I'on mettra en regard de la figure 7.
On a de la sorte une image directe de la relatibme entre propriétés et microstructure sur
une plage rarement observée.

Le choix pour Ta ou Hf (et plus généralement Iésnénts a gauche de Fe) en tant qu’élément
d’addition sont doublement avantageux au regaregtension de la limite de solubilité de N
comme on I'a vu et de l'aimantation a saturatiompote on le voit ici car ils participent peu a
la dilution du moment du fer pour les mémes rais@ea permet de partir d’'une valeur de
41iMs tres élevée (~ 1.97T) et, ce qui est exceptignella maintenir dans une limite a la
baisse de 20 a 25 % sur la plage de nitrurationin@@rprete cette diminution non pas par un
effet d’interaction électronique orbitale mais slempent par 'augmentation de la fraction
volumique de la phase intercristalline amorphe domta montré qu’elle possédait une
température de Curie inférieure a la températurkbiame (Tc ~ -100 a -50°C) [9-11]. Cette
diminution peut encore s’accentuer a trés fortg thunitruration en raison d’une contribution
a l'anisotropie perpendiculaire qui devient domieaftf. épaisseur critique).
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Fig.9 : évolutions de I'aimantation a saturatioms, du champ coercitif Hc, du champ d’anisotropieét de
la résistivitép en fonction de la pression partielle d’azote pdes films de FeTa(10wt.%)N et FeHf(10wt%)N
d’ épaisseur 0.1 um. (extrait de [8])

La deuxiéme tendance trés importante concernedmptcoercitif sur lequel on observe en
moyenne une réduction par un facteur 10. C’estalduiction directe de I'évolution du facteur
de structure S que I'on vient de décrire. En desitermes, il s’agit de la matérialisation des
effets combinés de la dilatation de la maille etadeéduction de la taille des grains en vertu
du principe de l'anisotropie magnétocristalline mescente, ce qui reste tout a fait
exceptionnel. En revanche, I'ajustement du caract@ux a ses limites. C’est la formation
progressive de la phase intergranulaire a faiblglien est responsable. Elle tend a relacher
le couplage d’échange intergranulaire, ce que percoit pour le FeTaN a forte pression
partielle d'azote en raison d’une limite de solitéitle la phase cristalline plus faible que pour
FeHfN ou cette limitation n’est pas atteinte exp@mtalement. Les différences observées sur
les deux compositions sont principalement imputableelles sur les constantes magnétiques
monocristallines (K A100 €t A111). On pense, notamment, gugo est nettement plus élevée
avec Hf que Ta, ce qui permet d'atteindre le mimmade Koo pour des valeurs plus faibles
de&. Mais, ces constantes ne sont connues avec [ecisi
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La troisieme tendance concerne l'anisotropie iredgiti n’est pas présente initialement. Elle a
pour origine la distorsion tétragonale de la maillefer et I'occupation préférentielle de sites
interstitiels octaédriques comme I'a décrit Rozeorhd12]. On observe une tendance quasi-
monotone envers la concentration atomique en gmoseune chute graduelle qui démarre a la
transition nanocristallin (100) / pseudo amorph@0j2 Les valeurs maximales de Hk sont ici
remarquables au sens de dépasser largement cefles/ées dans la littérature, ce qui nous
conduira plus tard aux fréquences de résonanaanfegnétiques recherchées.

Nous justifierons ce comportement atypique au régdes I'état de I'art des tétes magnétiques parxdeu

parameétres de procédé que nous avons optimiségignément :

- la température de dépét (~ 150°C) par thermalisatimturelle du substrat qui augmente considérabigme
le rendement de nitruration vis-a-vis de la presspartielle d’azote qui doit rester faible

- l'amplitude du champ magnétique statique applige@dant le dépbt qui grace a un systéme modulable
(entrefer) avec aimants en FeNdB a permis d’expldes valeurs inhabituelles jusqu’a 200 Oe (comjee
10°""**habituellement). Nous pensons que la déformatiagn@tostrictive de la maille bce du fer au cours de
la croissance du film est maximale et que la praliiéld’occupation des sites octaédriques le detvaarssi.

La derniere tendance concerne la résistivité quiuesdes facteurs limitant propres aux
alliages ferromagnétiques pour les hautes fréqeenCemme attendu, la réduction de la
taille des grains- et également la formation de la phase intergrairel amorphe et
intrinséquement plus résistive conduit a une dispersion importante des électrdas
conduction (plutt qu'a des interactions électroeis). Il en résulte une résistivité modulable
de 50 a environ 150CQucm, ce qui constitue un progrés tres significdéiant celle du
Permalloy, par exemple.

Au final, nous retiendrons deux compositions optasaffrant le meilleur compromis sur les
propriétés de base comme résumé dans le tableawitjuCes compositions sont proches des
minima locaux de Kcal.

41mMis (T) Hc (Oe) Hk (Oe) | p (UQ.cm)

(FeTa)gsN17 1.5 4 37 130

(FeHf)goN1o 1.9 2 20 75

Tab.3 : compositions optimales (en % atomiquelfittes d’alliages FeTa(10wt.%)N et FeHf (10wt.%)N
et propriétés magnétiques et électriques associées

Je conclurai partiellement cette partie en relelanalidité de la nano-ingénierie des
couches minces de fer au travers de la « nitruratiqui permet de faire rentrer les alliages
de Fe-j dans le périmetre du premier ttasdamentawmalgré les difficultés annoncées au
chapitre 1. Je formule une remarque a propos desirgade champs coercitifs annoncés
comme optima dans le tableau précédent alors guealeurs peuvent ne pas paraitre faibles
au lecteur. En effet, on peut relever, notammeautsd10] des valeurs jusqu’a 0.3 Oe. Mais
cette comparaison doit étre nuancée au regardedadtion 12 je rappelle ici sous une forme
simplifiée. Elle indique trés clairement qu'il gdus difficile de satisfaire au caractere doux
en présence d’'une plus forte anisotropie uniaxiale.
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La différence est donc imputable aux valeurs deii sont dix fois plus élevées ici que dans
[10], par exemple. La combinaison des propriétésgmtées dans le tableau 2 est donc tout a
fait exceptionnelle au regard de la littératures Epaisseurs utiles seront limitées a 0.3 pm.

4. Epaisseur critique

Aborder le probleme de I'épaisseur critique rdest pas simple ici du fait d’'une
microstructure qui évolue grandement avec le taaxade ainsi que les principales constantes
magnétocristallines, ce qui a notamment été regapdé[13-15]. Je me conterai de donner au
lecteur les grandes lignes au travers de la figreBien qu’il est une inversion tendance
flagrante avec et sans incorporation d'azote, kgignce se résume par I'observation d’'une
épaisseur critique générale de 'ordre de 0.3 peti €st du au fait que les signesXde, et
o s'inversent tous les deux sous l'effet de la natiom. En effet, il a été établi gue;; suit
une variation monotone en fonction de %N et pagsigiement de — 20 10a + 20 10 alors
que deAigo change peu, soit ~ + 20 10De facon similaireg qui est principalement
gouvernée par les contraintes internes dues datation de la maille passe de tensde>(0)

a compressifd < 0) dans les limites représentées en hachuréda figure 10. La limite est
donc fixée entre 0.2 et 0.3 um.

phase intercristalline

FeTaN 08y faible Tc FeTaN

d, (um)

— !

0,0 0,0
-1000 -500 0 500 1000 0 5 10 15 20 2 0

o (MPa) D(nm)

Fig.10 : épaisseur critique théorique pour un film de FeTa(N) avec texture (110) en fioncde la contrainte
plane isotropes ou de la tailles des cristallites D selon le mied&ructural. Note : pour le premier modéle, on

utilise les constantesiKA1go €t A111 extraites de [varga] qui tiennent compie de N.

Etant donné le caractere naturellement colonrdgrees films, on est en droit de se
demander si cela n’influe pas aussi sud'dpres le modele structural. Par contre, le pécé
est ici optimisé en termes de risque d’oxydatiddgwésiduek 5 10° et pression partielle
3 10° mbar) donc seule la phase intercristalline amogpFable Tc peut étre mise en cause.
Toute fois, les signes probants de son existenapparaissent qu’apres la transition ou le
film ne présente plus qu’une fine distribution distallites équiaxes dans cette matrice. Il est
clair que lesstripe domaing/ sont bel et bien présents a 'ambiante et d&psent au profit
de cycles carré dés que I'on abaisse la tempérfauid]. On peut schématiser I'évolution de
d. comme indiqué sur la figure 10 (a droite) ou sdalg@remiére partie est effectivement
calculée d’apres les équations 19 et 27 du chapit@n confirme I'existence systématique de
«weak » stripe domairgans cette zone.

En somme, la limitation en terme d’épaisseur argig@st imposée principalement par
la valeur positive de\1;; et part I'état résiduel en compression des filees,qui clarifie
certaines condratictions dans la littérature.
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5. Dynamique et intégration

Bien que trés éloigné du Permalloy, la nano-ingémige la structure des films de Fe-
N conduit & des facteurs de structure d’Hoffmarnut éfait semblables : $102 erg.cni. On
peut donc s’attendre a un comportement dynamiqofoone au modelenacrospinalors que
les premiers résultats tirés de la littérature qndient une prédominance des fluctuations
locales de I'anisotropie qui conduisait a des gpsck non-conformes » [10]. Je montre ici un
choix de spectres qui confirment cette attenter @ossi these de S. Couderc [9]).
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Fig. 11 : Spectres en fréquence de la perméalibi@onocouches de (FeTEa)l;; et(FeHfyNyo d'épaisseur de
0,1 pm non structurées (4 mm). Note : courbes théoriques « macrospin trats fins. (extrait de [8])

La nano-ingénierie des ces films est un succés tonbignent les valeurs de €t de |4c
nettement supérieures a celle du Permalloy (et alzr)C Cet excellent résultat se double de
valeurs dea particulierement modérées (0.009 avec Ta et 0.0dgt &if) qui sont a
rapprocher des facteurs de structures S eux-méaréisyierement faibles pour ce type de
films (voir discussion sugc). De plus, la résistivité élevées de couches @ [19Q.cm) en
permet I'exploitation jusqu’'a 5 GHz sans limitaticur I'effet de peau dans la limite
d’épaisseurs utiles de ~ 0.1 um. Bien entenduptdre partie sera d’utiliser ces films sous
forme laminées pour satisfaire a des épaisseursilées plus grandes. C’est ce que nous
vérifierons mais je souléve auparavant des résarwntraignantes sur les figures qui suivent
quant a la compatibilité thermique avec le dép@&tdiélectriques.
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Fig. 12 : illustrations de la tenue thermique deff)N;o avec recuit sous champ //[ét(Thése S. Couderc)

En effet, force est de constater que la limite dwnte envers la température (de recuit ici)
concerne le champ d’anisotropie qui diminue de plei5 % a 200°C et s’annule & 300°C -
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voire méme change de signe dées 150°C en présemceldamp déiastransverse. Ceci nous
ramene donc dans des limites similaires a cellssroBes sur les films amorphes de CoZr. Je
vais y revenir. Si ce résultat n’est pas bon, tileesuancer car il n’affecte pas la compatibilité
requise avec le dépbt d’'un diélectrique comme liaesen couche mince qui requiert des
températures minimales de I'ordre de 230°C en PECWE&ite technique est privilégiée car
elle permet jusqu’a 50 nm de conserver une bortégrité de la couche isolante

La mise en pratique du principe d&dige Curling Wall condition nécessaire au deuxieme
des fondamentauxpour l'intégration, reste donc possible et serpligpé de maniere
systématique comme illustré sur la figure 13. @e@meéne a ouvrir une parenthése quant au
passage du « pleine tranche » aux microstructuressq a priori affecté par la résonance des
parois des domaines de fermeture dont la fréequestcévaluée ici a 110 MHz. Toutefois, |l
est difficile d’en avoir une observation probante tes films de Fe-N ont une structure en
domaines trés particuliere (voir insert Fig.13)lesi domaines de fermetures sont eux méme
subdivisés. €e qui peut s'apparenter & des domaines de bosletit« épingles » dont I'origine est le plus
souvent magnétostrictive Par contre, le principe deHCW reste parfaitement exploitable et
permet de restituer pleinement le comportement mhjopde macrospinaux microstructures.

—_— | . b pour EA=HA
10000 ] e------- b pour EA=DF
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Fig. 13 : digramme de phase des états de la stracn domaines pour une microstructure de largeups (//
Ku) constituée par une multicouche [(Feddfio(1oonm / SiOs(100nm]X5-10 avec et sans couplage ECW. Note : en
inserts, images Kerr et illustration de la configtion avec « splited closure domains ». (Thésedsiderc)

Le spectre de la figure 14 en est lillustratione@avune multicouche cumulant 0.5 pum
d’épaisseur et qui sera exploitée dans la fili@e idductances RF.
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Figure 14 : spectres en fréquence pour une micuastire de largeur 50 um (// Ku) constituée par une
multicouche [(FeHBN1o(100nm / SiOx(100nm)]X5-10 avec couplage ECW. (Thése S. Couderc)
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Je reviens maintenant sur la limite observée gardede la température qui marque
une contrainte trées importante quant a l'utilisatide ces films. Cette carence n’est pas
surprenante et rejoint un premier constat étabdilgues années plus tot. En effet, a toute
solution solide on peut reprocher un caractere stefbée car la probabilité de diffusion d’'un
site a l'autre est d’autant plus grande que l'oetigm est partielle. Or, on a pensa tord ? -
gu'en augmentant grandement et en atteignant léelinbe solubilité avec les éléments
d’addition appropriés ce probléme serait résoluisM&est sans penser que I'occupation des
sites octaédriques de la maille du fer reste t@¥tigle dans notre cas et c’est la méme le
fondement de I'existence de I'anisotropie induit2][ On comprend donc que sous l'effet
d’'une activation thermique méme modérée les atomegmissent facilement diffuser pour
occuper ces sites de facon beaucoup plus aléateirgyi peut conduire a la disparition pure
et simple de l'anisotropie induite ou a son «ratement » si soumis a un champ de
polarisation a 90° de la direction d’origine, paemple. Ce constat est frustrant au regard des
efforts et des performances hyperfréquences égalglienous a conduit a regarder plus
largement d’'autres compositions. Je résume cetideéici a un choix de figures qui
correspondent a des mesures originales de perméabit fonction de la température

effectuées au CEA Le Ripault.

1.0E+08 10E408
Fréquence (H2)

(a) Parties réelles de la perméabilité en fonction de la température pour la
composition (FeHf)goN1o

25 o FeTaN opt
o FeHfN opt
20 o mn e =} n
o 15] oo © g Q B
<
@
2 10
<
5
0
[ 50 100 150 200 250 300 350

Température de mesure (T)

(c) Aimantations en fonction de la température
pour (FeTa}sN;7 et (FeHf)goN1o

47Ms (kG)

10 o 3% at. N A
o 6% at. N

a 14% at. N

0 50 100 150 200 250 300 350 400

Température mesure (T)

(f) Aimantations en fonction de la température
pour FeHfN avec différents % at. N

= 20°C 200 = 20°C
—e—100%C —y ——100%C
a0 2600 FASRY —— 150°C
-~ 200°C 2000 % s 200°C
——250°C —— 250°C
—e300%C 1500 ——300°C
+20°C apres 'lmm +- 20°C aprés

10E-10 1.0EHEs

—
40 © FeTaN opt
351 @ o FeHfN opt

o
30
o

~ 25

8

S 2] v 4 >

X n
15 w

5
10 o
5
0
0 50 100 150 200 250 300 350

Température de mesure ()

(d) Champs d’anisotropie en fonction de la
température pour (FeTapsN7 et (FeHf)goN1o

25 o 3%at. N
o 6% at. N
o 7% at. N
0] 8.7, o 10% at. N
A 14% at. N

15

Hk (Oe)

10

0 50 100 15 200 250 300 350
Température de mesure (C)

(g) Champs d’anisotropie en fonction de la
température pour FeHfN avec différents % at. N

1 0E+00 10E+10
Fréguence Hz)

(b) Parties imaginaires de la perméabilité en fonction de la température pour la

composition (FeHf)goN1o

0,035

0,03
0,025 B | o FeTaN opt
0,02 ? o FeHfN opt

a

- g o
[ =
o

Coefficient d'amortissement o

0 50 100 150 200 250 300 350

Température de mesure (C)

(e) Coefficients d’'amortissement en fonction de la
température pour (FeTapsN17 et (FeHf)goN1o

0,07 o 3% at. N
o o 6% at. N
€ 006 o 7% at. N
g o 10% at. N
£ 005 » 14% at. N
8 g
S om
s A
S o0
- &
2
2 0,02 A r'y
ke
T oo
g o
S
0
0 5 100 150 200 250 300 350

Température de mesure (T)

(h) Coefficients d’amortissements de Gilbert en
fonction de la température pour FeHfN avec
différents % at. N

Fig. 15 : comportements des couches de (RgNig)et (FeHf}Nio en fonction de la température de mesure. Note :
mesures dynamiques effectuées au CEA Le Ripauts€TS. Couderc)
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Pour les deux compositions initialement retenugsg tlénitruration » croissante sous I'effet
de la température est responsable d’'une diminufic@asi-monotone au départ dedcause
principalement de la diminution de Hk. On constate marge de cet effet négatif que
I'aimantation a saturation et le coefficient d’atiesement ne varient pratiguement pas. C'est
seulement a partir de 200°C que la dégradatiorcélae touchant cette foisils eta. Des
analyses chimiques locales par EELS détecterontdébut d’oxydation du fer que l'on
supposera responsable des ces phénomenes. Onesotendances systématiquement plus
défavorables avec Ta comme élément d’addition. fdeterons donc préférentiellement sur
les composés FeHfN en élargissant le champ d’ilgag&in a d’autres compositions en azote.
Du tri des résultats ressort une composition siegellavec N = 6 % at. qui se démarque par
une plus grande stabilité de I'ensemble de sescEaistiques jusqu’ a 300°C. Je ne
proposerai pas d’explication a cette améliorationrfant significative parce que cela aurait
nécessité des analyses physico-chimiques trés fjnesi'entraient pas dans le cadre de
I'étude que nous avons menée. C’est néanmoins lout d& preuve- mais qui arrivera trop
tard dans la chronologie des applications que nggtrons en ceuvregque les films de Fe-N
peuvent remplir les conditions requises.

Je propose d’illustrer maintenant la partie cor&m@ux réalisations technologiques
centrées sur les selfs radiofréquences intégréé&génmla caractere non pleinement optimisé
des couches utilisées. A ce stade, ceci n'affeatel’qspect lié principalement a la fiabilité et
a la compatibilité CMOS au sens d'un procédé viéletment industriel. Mais, tous les
éléments sont désormais rassemblés pour y répondre.

6. Réalisations technologiques

J'ai montré en fin de chapitre 2 une validatiomtiple de l'idée d’'inductances RF
spirales a écrans magnétiques avec la version &modu CoZrNb. Le gain sur les
performances était modéré du fait d'une épaisseiitéle (0.1 um). De plus, deux dépbts avec
des directions d’anisotropie respectives a 90°d’ule 'autre s’avéraient nécessaires pour
satisfaire a la particularité de la distributiodiede du champ magnétique planaire propre aux
inductances spirales. Je montre ici, outre de ooefi I'intérét du design des écrans qui nous
est spécifique, que ces difficultés sont levéeseayeil’utilisation de la version lamell&CW
[(FeHgoN10(100nm / SiOx(100nm]x10 qui est. On bénéficie d’une épaisseur 10 fois plaesée,
d’'un caractere 50 % plus perméable, du fait divigl élevé, et de I'absence de structure en
domaines. Mais, c’est surtout I'obtention d’écranagnétiques « bi-directionnels » a partir
d’'un dép6t unique que je souhaiterai mettre entaeanl s’agit d’'une avancée déterminante
qui concilie possibilité d’augmenter tres signifizament les performances avec un codt de
fabrication réduit, tout en évitant les risquesitéractions néfastes avec le premier déudt -
contourne de fait indirectement le manque de Btalihermomagnétique de la phase Fe-N
Ce résultat a été remarqué dans I'état de I'ad @it I'objet d’une présentation invitée a
INTERMAG Nagoya 2005 dans la session «RF inductof8]. Les faits marquants sont
condensés ci-dessous regroupant résultats expésameret résultats de simulation par
éléments finis sur Ansoft HFSS. A ce propos, nalglons pleinement I'idée inscrite dans le
troisieme dedondamentauxen relevant I'accord trés satisfaisant entre messsur micro-
inductances et simulations numériques utilisantniedéle macro spinde la perméabilité.
Cette validation est d'importance et autorise uémakrche prédictive que nous exploiterons
pour évaluer l'intérét de configurations plus coexgs (topologie « sandwitch », par
exemple) en évitant colts et délais de réalisatiotiles.
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On tirera de ces réalisations les conclusions stmga:

- 1: ce travail est parmi les premiers a démontrpdssibilité de gains sur la valeur
d’'inductance de selfs spirales compris entre 36t%3& %, ce qui est remarquable
étant donné la nature trés défavorable du coupégetromagnétique spécifique a
cette topologie d’inductance.

- 2 :pour la premiére fois aussi, on observe clagmndes résonances ferromagnétiques
effectives (c'est-a-dire incluant la contributioa keffet de forme) a des fréquences
tres élevées, ici ~ 6 GHz avec des niveamgeptionnelgant pour les parties réelle
quimaginaire (& 1 GHz: p’ = 120 et p” = 3 oudtg 2.510° ) qui sont dus
respectivement a la maitrise des fortes aimantatfdmVis = 1.9 T) et des largeurs de
raie faibles ¢ = 0.012), doublées de la maitrise de la structardomainesgCW).

- 3 : pour la premiere fois également, nous mettonévidence I'inadéquation entre les
facteurs de qualités Q sur lesquels aucun gainfisigtif (sauf a basse fréequence)
n'est observé et les conclusions précédentes. Etcydaer, il est saisissant de
constater que la fréquence pour laquelle on obsemvemaximum sur Q est
anormalement basse (~ 1 GHz) au regard de celle @sonance ferromagnétique (~
6 GHz), ce qui disculpe a priori la contributionldeartie imaginaire de .

- 4: en termes applicatifs, les gains observés spermettent un redimensionnement
des selfs avec un nombre de tours réduit (par ebeeBp contre 5 .5) pour la méme
valeur d’inductance qu’au départ. La simulation tn@mque la compacité globale
(écrans magnétiques compris) peut ainsi étre andéélide 25 a 50 % sans dégradation
des performances initiales. Nous mettrons eégalenamntavant ['efficacité du
confinement des champs électromagnétiques avécitaas magnétiques vis-a-vis des
interactions a grande distance, ce qui réduitdss talkentre 2 spirales (Fig. 17) dans
une proportion de 3 a 6 dB. A l'inverse, on peuduiée par deux la distance de
séparation pour le ménoeoss talk A terme, la compacité globale des circuits RR peu
donc étre améliorée de 50 % a 60 % avec un dépgueiade FeHfN ici ou équivalent.
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Fig. 17 : exemple de structures utilisées pour &suare du « cross talk » entre deux selfs

Dans [16-18], nous proposons une explication antétdtion du facteur de qualité avec les
spirales. Reprenant la méthode de « segmentatit@s x¢crans magnétiques (Fig. 17) initiées
par M. Yamaguchi [19]au sacrifice du gain sur I'inductance janous étendrons I'analyse
jusqu’a des fréquences de résonance ferromagnstiges élevées (5.5, 7.7 et 9.5 GHz,
respectivement). On constate que L varie bien éangme proportion que la partie réelle de
M (+ 34% pour p' = 130, + 19% pour 1' = 65 et + r p' = 40, respectivement) mais que
Q ne suit pas du tout celle de la partie imaginaimetranscrite ici a travers le facteur de
gualité intrinseque du matériau Q= p'/u”) . Ce sera la preuve de I'existence de pertes en
exces (zones grisées sur la figure 18). Nous mamtsedans [17, 18] qu'il s'agit de pertes
joules localisées au niveau des conducteurs dorigihe est purement électromagnétique.
Elles sont liées aux effets gwoximité (dont I'origine est brievement rappelée sur laifieg
19) qui sont propres aux enroulements multi-bribsg@ conduisent a une répartition
inhomogéne du courant dans la section des condsctl, I'effet est exacerbé a cause du
confinement trés important des champs du a la peés€du matériau magnétique dans le
voisinage immédiat des conducteurs. La dépendaméede ces pertes est alors responsable
de la limitation prématurée de Q indépendammentpee®rmances du matériau magnétique
lui méme. Les solutions a terme porteront donc gorife sur l'optimisation du ruban
conducteur pour limiter la répartition inhomogéne aburant a haute fréquence ou sur un
changement plus radical de topologie pour une gardtion monobrin (ce que nous verrons
au chapitre 3).
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Fig. 18 : illustration des effets de segmentaties dcrans magnétiques sur les dépendances erefrégde
I'inductance série et du facteur de qualité d'wed spirale. Note : la partie réelle de la perméiad
correspondante est tracée en superposition aliatdnce ainsi que le facteur de qualité intrinseédue
matériau qui tient compte de la partie imaginairg,3r u'/u”. (extrait de [18])
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Malgré des résultats de tout premier plan au redartiétat de I'art, une contribution
significative a la compréhension des phénomenes emsjeux, des démonstrateurs
prometteurs fondés sur un procédé de fabricatigoré<ndustriel » et un potentiel
d’optimisation établi (matériau, modélisation, dggi le pas vers lindustrie ne sera pas
amorceé et les activités menées conjointement a¥édtic®oelectronics s’arréteront la. C’est
révélateur du caractére traditionnellement consewale l'industrie de la microélectronique,
au-dela de difficultés techniques ou financieresl'iatroduction d’'un nouveau matériau dans
une ligne de production reste tres difficile. Stagnt des exigences de maturité, notamment,
envers la fiabilité auxquelles nous ne répondons mes partiellement. Seul INTEL Corp.
Santa Clara se démarquera en prenant le risquierdjabqu’a une ligne pilote avec une
version lamellée de CoZrTa [20], c’est la seulee@tion a ce jour.

7. Alternative aux Fe-N

7.1 Variantes avec FeCo-N

Dans la logique de la course aux fortes aimamntatinous étendrons le principe de
« nitruration » du fer aux alliages de FeCo (rieimefer) qui présentent intrinséquement des
valeurs jusqu’'a ~ 25 % plus élevées. En effet, nmelsvons au préalable des valeurs tres
encourageantes comprises entre 1.8 et 2.35 T $&elmapport Fe/Co. Mais, nous montrons
aussi que ce pré requis ne reste pas significatifoaction de I'enrichissement en azote
nécessaire a I'établissement du caractere douffiddeité de lanitruration est trés différente
selon la composition de l'alliage en raison dedédiénces de structure cristalline. La
dissolution de N n’est donc possible que dans®, et FesCoss dont la maille est bcc avec
une texture (110) contrairement aggFae o qui est du type fcc avec une orientation (111).
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Fig. 19 : dépendances de I'aimantation a saturatide la résistivité et du champ coercitif en fomctdu taux
de nitruration pour les films de Ggre;o, F&50Coso et FesCoss, respectivement. A droite, effets de recuits a
200°C et 260°C pour les films degs@0ossN.
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La fenétre de procédé pour les faibles valeurs da’eiiste donc véritablement que pour les
deux compositions riches en Fe avec un avantagsoatieso. On peut trouver un compromis
intéressant a partir d’'un taux volumique de 2 %\Nemais I'aimantation & saturation se réduit
vite a compter de 1.6 T. En ce sens, l'alternativeFeHfN n’est plus valable. La raison
principale est la formation prématurée de phags/N complexes. Nous montrerons
également que la stabilité thermique est tres fissufte. C’est pourquoi, je limite cette
parenthése a ces quelques commentaires qui au carhaioccultent pas la pertinence de ces
observations au regard de la littérature [21, 24. point de différenciation reste le
mécanisme daitruration et I'obtention de minima sur i qui restent valables ici.

La seconde série de résultats qui suit concemdillas de (FesCozs)o0Hf10N pour
lesquels I'ajout de I'élément Hf s’inspire totalemhales films de FgHf1oN. Le bénéfice de
I'élément d’addition se voit immédiatement sur Hd qtteint des valeurs significativement
plus faibles que précédemment et dans le maintiestfavorable de I'aimantation a fort taux
de Nbo. On note aussi des valeurs élevées pour la rgtstiyne augmentation significative du
parameétre de maille et la disparition des phggesN seront la confirmation d’une limite de
solubilité d’azote étendue. Le bénéfice porte égeld sur la stabilité thermique qui est
grandement améliorée. Mais, je souligne avantleouéduction remarquable de Hc qui passe
sous la barre des 1 Oe apres recuit. Nous établansasi que les caractéristiques dynamiques
vont de pair avec ce résultats avec une valeur &o@it exceptionnelle du coefficient
d’amortissement qui descend sous le¥ {@bleau 4 et Fig. 21). L'explication tient & un
changement de texture <110> au profit de <111> éoutonservant la maille bcc d’origine,
ce qui est théoriquement plus favorable car la tamts d’anisotropie moyenne ne dépend
plus du terme K[23].
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Fig. 20 : dépendances de I'aimantation a saturatide la résistivité et du champ coercitif en fooctdu taux
de nitruration pour les films RgCoss avec et sans addition de Hf (10% en pds). A dreifets de recuits a
200°C et 260°C.

75



4nMs (T) | Hc (Oe) Hk (Oe) | p(uQ.cm) | F (GHz) a
FegoHf1o-N 1.9 2 20 75 1.8 0012
(FeesCOss)eoHfoN | 1.6 0.2 47 170 26 0.007

Tab.4 : propriétés magnétiques et électriques agdémpour les films de bgif-N et de (FgCoss)goHf1-N

2500

=
a1
o
o

500

Permeability

-500

\\\\A\\\\}\\\\\\\\\\\\

-1500

frequency (MHz)

Fig. 21 : Spectres en fréquence de la perméalult@onocouches de (F€£0s5)90Hf10-N d’épaisseur de 50 nm.
Note : courbes théoriques « macrospin » en traits. f

Nous sommes ici devant un candidat qui n’est f@ieinative souhaitée au Fe-N si
I'on réduit le critere de décision a I'aimantatiarsaturation dont la valeur est effectivement
en retrait. En ce sens, aller vers un composéiterdant la maitrise est plus délicate n'est pas
justifié. En revanche, ce matériau présente indiddement des propriétés magnétiques
douces exceptionnelles qui en font a ce jour urendeilleures démonstrations du principe
d’anisotropie évanescente pour les couches minaescnistallines. Une étude plus poussée
permettrait d’en confirmer I'intérét sous réseneerdpondre aussi aux autfeadamentaux.

7.2 Variantes « granulaires » avec Fe-N-O

Jusqu’a présent, la résistivité des films a é& smmme une contrainte modérée avec
p ~ 50 a 100 @.cm puisque dans les conditions d'utilisation désri’'effet de peau a haute
fréequence est tres minoritaire. Cela n’est pas senkever l'intérét pour les films
ferromagnétiques dits « granulaires » trés préseaits la littérature japonaise [24, 25]. Je
rappelle que par «granulaire », on entend ici desériaux qui cumulent caracteres
ferromagnétique et isolant (ou tres faiblement catelr). Il ne s’agit en rien d’'oxydes de
fer, ce qui pourrait créer une confusion avec ksités, puisque I'enjeu est précisément
I'obtention d’aimantations a saturation élevéess @atériaux appartiennent a une classe plus
large de matériaux hétérogenes au sens ou ilsceastitués le plus souvent de deux phases.
Ici, on retrouve systématiquement la présence dpmese nanocristalline ferromagnétique
(donc dense) mais finement dispersée dans unedepbase ou matrice qui a la particularité
d’étre non conductrice ici. J'invite le lecteurevisiter la littérature mentionnée dans la thése
de S. Couderc [9] qui permet de cerner les enjaudifecultés de cette approche. Ici, je
reviens sur l'intérét de ces films et propose wrglgese des résultats [26, 27].
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Nous extrapolerons par simulation numérique un gaibsidiaire de quelques %° de
pourcents sur la valeur de I'inductance des segliles(ou sur la compacité a performance
égale) lorsque les écrans ferromagnétiques somEpla proximité voire au contact de
I'élément inductif lui-méme. Ceci n’était pas pesmusqu’alors- les distances d’isolation
requises étaient de l'ordre de 5 a 10 una cause du caractére métallique de la couche
ferromagnétique qui engendre des capacités pagasifgortantes en paralléle avec la self.
Cela se traduit par une coupure « LC » prématurées pertes d’insertion supplémentaires.
C’est en général ce que I'on observe dans la gramgjerité des travaux dévoilés dans la
littérature et c’'est d’autant plus vrai pour lesrales ou les surfaces en regard peuvent étre
tres grandes. Ainsi, placer des écrans perméabiies @istances faibles de la self nécessite
une résistivité pour la couche ferromagnétique’ateldle de 500 a 1000L.cm, sans quoi le
déplacement de charges dans les écrans magnétagtepréjudiciable.

Nous avons exploré cette possibilité en partantraermatériau support des films de FeHfN.
Ces derniers se prédisposent a cette évolutiofepamicrostructure qui consiste déja en une
phase nanocristalline ferromagnétique immergée daasnatrice amorphe, mais qui reste ici
faiblement résistive (~ 100ucm). C’est de la ségrégation de Hf dans cette ioceaimue
nous observerons par analyse STEM/EELS et quifipistiussi la diminution de la
température de Curie [11l]gue viendra l'idée d’'une oxydation préférentialle la matrice
grace a la tres grande affinité de cet élément poxygene. On s’orientera donc vers un
procédé doublement réactif s’apparentant a’abeydlo-nitruration sélective qui fera I'objet
d’'un dépbt de brevet [28].

Il s’agit de maintenir le procédé aéruration de la phase bcc du fer sous flux dilué dae\l
qgu'on l'a décrit tout en superposant un flux de €galement dilué afin d’oxyder
préférentiellement les atomes de Hf présents dangtrice et non ceux de Fe qui constituent
la phase ferromagnétique. C’est ce que restituestfigures qui suivent ou les séries
correspondent a un balayage classique en fonctola goression partielle de,Nour une
valeur constante de la pression partielle dg@ augmente graduellement.
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Fig. 22 : dépendances de I'aimantation a saturagbmle la résistivité des films granulaires nanstailins de
FeHfNO en fonction du taux de nitruration et poifféents taux constants d’oxydation. (Thése S.déoe)
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Ce procédé doublement réactif est pertinent aatalrde efficacement I'oxydation massive du
fer et permet de s’approcher du compromis recheestige forte aimantation et résistivité
élevée, ce qui constitue le verrou principal auettgypement de ces matériaux. Par exemple,
il est possible de concilier i ~ 1000 2.cm avec #iMs ~ 1 T, ce qui est parmi tout
meilleurs résultats de la littérature dganulaires Mais sans propriétés magnétiques douces,
cela n’a pas beaucoup d’intérét. C’est ce quevansur les figures qui suivent.
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Fig. 23 : dépendances de la taille des grains asdion et du champ coercitif des films granulaires
nanocristallins de FeHfNO en fonction du taux deunation et pour différents taux constants d’oxida.
(These S. Couderc)

Les tendances se lisent facilement car le prindgéanitruration domine tant que le taux
d’oxygene reste modéré (< 1.3 %). La réductionadtille de grains mais aussi I'effet sur le
paramétre de maille (non montré ici) ont lieu atdwgisent a la diminution du champ coercitif
dans des proportions acceptables. La difféerence aee que nous avons vu tient a la
modération de ces effets au fur et a mesure quaube d’oxygéne est augmenté, ce qui se
traduit par une fenétre de procédé qui se réduitepaaut. C’est tout simplement la traduction
d'une diminution de la limite de solubilité des m@s de N en présence d’oxygene.
L’'oxygene atomique se dissous également dans ldlemdu bcc du fer mais de facon
minoritaire vis-a-vis de I'oxydation de la matrice'extension de la loi de Sieverts a la
dissolution de I'oxygéne dans le fer liquide expégparfaitement cette évolution. Une fois, la
limite de solubilité de I'azote franchie, I'oxyges&pparie aux atomes de fer et c’est alors
I'oxydation massive qui est totalement préjudicgapbur I'aimantation et le caractére doux.
L’augmentation tres importante de la résistivité quous observons dans le premier régime
n'est liée qu'a l'oxydation préférentielle de la gsie intergranulaire riche en élément
fortement oxydant dont Hf est représentatif. Ompstgoit qu'’il est nécessaire de relacher
sensiblement le compromis précédent get 4riMs si I'on veut conserver aussi une valeur
adéquate de Hc. C’est le signe d’'un début de ditis mais la plus grande est a venir et
concerne le champ d’anisotropie dont I'évolutionidet totalement singuliere, ce que montre
la figure qui suit. Nous devons revenir sur lee&sflantagonistes de la dissolution de N et O
sur la maille bcc du fer pour en comprendre le sens
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Fig. 23 : dépendances du champ d’anisotropie desfgranulaires nanocristallins de FeHfNO en foaotdu
taux de nitruration et pour différents taux condtad’oxydation. (Thése S. Couderc)

L'incorporation de N conduit a une dilatation dugaétre de maille et & une réduction de la
taille des cristallites ; celle de O conduit aumdances inverses. C’est tres exactement ce que
I'on voit sur les figures précédentes pour la peamisérie de points correspondantz=ND.

La conséquence la plus visible concerne le chamapisbtropie Hk qui démarre dans une
gamme de valeurs fortement négatives pour augmemsuite de facon monotone avec
I'incorporation de N en sites octaédriques confarmast a ce que nous avons vu. Les valeurs
négatives traduisent simplement le fait que ladtioe de I'anisotropie induite est a 90° de la
direction imposée par le champ magnétique au caurdépdt. Il ya donc bel et bien deux
causes a l'anisotropie induite qui coexistent entdta superposition conduit a un
comportement « apparent » singulier tant en statigycle d’hystérésis devenant isotrope)
gu’en dynamique (double fréquence de résonance skde directions spatiales différentes).
Sans rentrer dans le détail de ces singularitésanti décrites dans la these de S. Couderc, je
reviens sur I'explication qui tient & la présenae dkux « couches » successives que I'on
révélera par TEM. La premiere a se former maisrgsiie minoritaire en présence d'azote et
d’oxygeéne combinés correspond a une fine couchsi-@morphe de FeHf-O ou les atomes
d’oxygene sont exclusivement dissous. J'y revieindm film continue a croitre ensuite avec
installation de la nanostructure colonnaire quan la déja observée avec incorporation
majoritaire d’azote accompagnée d'une faible qoéntfoxygéne également en solution
solide. Lorsque le ratio £N, augmente, la premiere couche croit au profit dedeonde
jusqu’a représenter la quasi-totalité du film ertr2 % et 1.3 % par exemple. Mais cette
phase s’avére tres instable du fait de la trédeasblubilité de I'oxygéne et une tres faible
augmentation du débit conduit a une oxydation massi

Cette phase de FeHf-O est trés originale et a ddéname étude en aparté pour en
comprendre les particularités. Le procédé que milisons permet de dissoudre les atomes
d’oxygene dans la maille du fer et d’observer léste suivants :

- contraction du parametre de maille
- augmentation de la taille des cristallites
- instauration d’une anisotropie a 90° de la directiwduite

Si les premiers constats peuvent s’expliquer aartede certains principes de la métallurgie
que nous avons revisités pour I'oxygene apres t&gzle dernier tient probablement son
origine dans un effet magnétoélastique au niveda dwille qui n’est pas établi & ce jour.

79



Nous observerons des propriétés dynamiques intresspour ces films avec des fréquences
de résonances de comprises entre 1.5 et 2.5 GHesetoefficients d’amortissement de
I'ordre de 0.02 a 0.04. La seule particularité iapdirite d’étre mentionnée concerne le film en
apparence isotrope obtenu poup M 1.8 % et @ = 1.1 % qui présente un double
comportement perméable Iégérement en dessous dizldéhs deux directions a 90° l'une
de l'autre. Cela a présenté un intérét notable pEsiinductances spirales pour lesquelles un
seul dépbt, de plus non structuré ici en raisoladerte résistivité g ~ 500 |£2.cm), aurait pu
convenir. Cela n'a pas été concrétisé car la diltiic tient au fait que les fréquences de
résonances sont significativement différentes sepbun probleme d’adaptation des pertes
au regard du facteur de qualité de la self. Mastaans le manque de stabilité des ces films
que nous trouverons la limitation rédhibitoire coenle montre la figure ci-dessous.

O, flow rate constant : 1 % N2 flow rate (%)
20 1 —— S
10
] ~-® - 1% N,

—%— 2% N,

-10 A

Hk (Oe)

-20 A
-30 -

-40 -
-50 -

‘60 T T T T T T T T
0 50 100 150 200 250 300 350 400 450
Annealing temperature (°C)

Fig. 24 : dépendances du champ d’anisotropie dessfgranulaires nanocristallins de FeHfNO en foantde
la température de recuit. Note : le champ magnétigst appliqué parallélement & la direction inigale dépét.

8. Conclusion

Ce chapitre a tenté de montrer gu’'une manipuldirma I'échelle de la maille et des
cristallites était accessible a travers la dissmiutle I'azote et / ou de I'oxygene atomique
dans le fer bcc et ses alliagesce que nous pourrions aussi étendre au carbd$. [
L’obtention d'un caractére doux n’est donc pas uaigent du ressort de la démarche
historique inspirée des alliages massifs, revisa@echapitre 2. Ici, nous avons surtout
démontré que I'acces aux fortes aimantations essiple de pair avec des caractéristiques
adéquates pour une les hyperfréquences, et induditescertaines d’entre elles (fréquences de
résonance élevées, coefficient d’amortissement faddes, résistivités élevées ...). Jai
essayé également de maintenir des orientationsieguient dans le périmétre imparti par les
fondamentauxjue j'ai posés initialement afin de borner le déppement et I'exploitation de
ces films a des fins applicatives. J'ai montré yeneple récent d’application aux inductances
planaires des circuits RF (VCO, LNA, filtres ...) pda téléphonie mobile dont les résultats
sont a I'état de I'art [30]. En ce sens les verrmentifiés en fin de chapitre 2 ont été levés.
Mais, la principale difficulté que ne doivent pascolter ces résultats a I'état de I'art des
disciplines qui se cétoient ici concerne la stébithermique et la fiabilité de ces films. Si les
techniques de dép6t des couches minces permetteninano-ingénierie de plus en plus
sophistiquée, le caractére hétérogéne grandissanesl matériaux semble les condamner a
terme pour manque de stabilité et de fiabilité.es€'ce que je retiendrai de cette étude, au
demeurant exaltante pour tout physicien, au redartiéchec du passage vers l'industrie que
nous avons veécu directement ou indirectement aupaesres acteurs principaux du domaine.
Le chapitre 3 démarre donc sur une rupture foriede sur I'analyse de ce constat.
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1. Introduction

Ce chapitre n’est pas seulement une alternativestl en rupture avec les trois
précédents. Nous prenons du recul sur l'idée demofmagnétisme doux appliqué aux
hyperfréquences par la seule voie de I'alliage umicCette voie impose une tendance a la
sophistication grandissante des procédés et desostriecctures avec un risque élevé
d’'incompatibilité a terme avec les exigences dd ebile fiabilité. Ce constat est sévére mais
correspond a une réalité de terrain. Je proposmiéclairage différent du probleme.

Avoir posé desondamentauxoutre de ponctuer les tournants successifs te e I'art des
films d’alliage unique, permet maintenant de reptale probleme en amont. En effet, le
préalable aux hyperfréquences demeure le faiblemphaoercitif. Or, les parois magnétiques
sont la cause originelle du champ coercitif: desfondamentauxLa notion contraignante
d’épaisseur critique est aussi une conséquenceatess :2°™° desfondamentauxParois et
domaines pesent également sur le prix a payer angerver une dynamique efficace aux
échelles des microsystéme3™® desfondamentauxLes chapitres précédents ont dressé une
liste presque exhaustive des solutions a ['état 'de démontrant le potentiel du
ferromagnétisme pour les hyperfréquences, mais Bangaliser pleinement. Les parois
magnétiques ont incontestablement conditionnéds approche certes multiple, je n’ai pas
parlé de chimie douce par exempléalgré de nouveaux leviers d’'ajustement avec lg@E®
des techniques dans la manipulation fine de lagsioncture, il manque des degrés de liberté
et les propriétés restent trop dépendantes dwcheir de la composition de l'alliage.

Cette voie est’ elle donc condamnée ? Probablemgintface aux compromis contraignants
gu’elle améne. Certains sont les conséquencestdangle magique entre Hcris etp, aux
tendances antagonistes par définition. Les auaiésvant de la trop grande métastabilité des
films liée au caractere de plus en plus hétérogsemicrostructures. De plus, la partie la
plus valorisable du spectre (3 a 5 GHz actuelleinenfjui ne cesse d’augmenter (5 a 10 GHz
demain), fait apparaitre un besoin pour des valderslk qui devront étre plus grandes (x 10
a 100)- l'alternative par la structuration des films ayages limitesLa microélectronique
justifiera alors le colt d'un tel matériau devaatgdotentiel annoncé de la réduction des
surfaces de silicium, mais a deux conditions : lcguive les feuilles de routes fixées (ITRS
roadmap [1]), ce qui fait actuellement défaut, &tsk preuve de fiabilité (fabrication et
usage), ce qui est également défaillant ici.

Une rupture est donc nécessaire. Elle peut passer I concept plus général
d’hétérostructures horizontalesau sens de multicouchesen s’inspirant notamment de la
spintronique, ce qui permet d’introduire ici lesngmosés antiferromagnétiques. Sur ces
considérations, j'en viens aux motivations poutilisation du couplage d’échange pour les
hyperfréquences. Je précise que les toutes presniéadisations connexes sont a mettre a
I'actif de W.D. Doyle [2], contrairement a ce qupa étre revendiqué par d’autres.

2. Motivations

Le couplage d’échange entre un matériau ferromagredt (F) un matériau
antiferromagnétique (AF) fait partie des phénoméiasiques remarquables de ces derniéres
décennies [3]. Il est principalement mis en ceuwreceuches minces. Il se traduit par la
propriété singuliere d’un cycle d’hystérésis feremnétique décalé par rapport a l'origine des
champs dans une direction dite de « piégeage ».
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Fig. 1 : cycles d’hystérésis d’'une hétérostructdeeFgsCoss couplée par échange avec IrMn. (Thése Y. Lamy)

On qualifie cette anisotropie d’unidirectionnelles’agit d’'un effet purement interfacial. Le
décalage k| est proportionnel a la densité surfacique d’émemjiéchange o) - énergie
d’origine orbitale stockée a l'interface entre FA&F - et diminue de maniére monotone avec
I'épaisseur de la couche ferromagnétigeie e

J
H,=—= Eq. 62
M_e.

Si cette intensité est suffisante, le cycle estaldedans son intégralité. La conséquence
notable est qu'a champ nulce qui est précisément la condition d’utilisatigne nous
imposons -F est dans un état d’aimantation saturé. En diautermes, on réalise tres
simplement I'état rémanent « idéal » pour F, ccedire exempt de paroi magnétique.
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Fig. 2 : structures en domaines (effet Kerr) etlegal’hystérésis pour une hétérostructure dgEesscouplée
par échange avec NiMn sur micromotifs de largeups@. (Thése Y. Lamy)

Le couplage d’échange peut donc conduire aux dondid’uniformité de I'aimantation de la
couche F sans préalable sur Hc et sans contrainte £omposition et la microstructure de
I'alliage ferromagnétique. Des lors, on est conferdi’hypothese déterminante chacrospin

et on le reste jusqu’a des dimensions réduiteyngpecis sub-microniques. C’est une autre
propriété remarquable du couplage d’échange dorelisité est peu sensible a la réduction
des dimensions. L’exploitation dynamique est doeauzoup plus immédiate ici parce que
cette solution élimine directement fluctuations imfantation (au sens d’Hoffmann) et
dépendances dimensionnelles. L'idée de rupture cefirme via des performances
dynamiques (Fig. 3) comparables aux meilleures’'quenit observées au chapitre 3.

86



2500 7

— W' exp
W' ezp

— U ILG

—W'LLG

2000

1500 A

1000
500 4

[

Permeabilité

S5O0 A

—1000

“150 -

i lllllll :lIlIJI SR ETT S0 W

fréquence (WHzZ)

Fig. 3 : exemple de spectres de perméabilité poerhétérostructure de Cu(5nm)igeess(50nm)/NiMn(50nm)
avec un coefficient d’amortissementde 0.007. (Thése Y. Lamy)

Le couplage d’échange permet donc d’éliminer deex ttoisfondamentauxmais restea
priori associé a une notion de faible épaisseur poueRjut est vrai dans les dispositifs
magnétorésistifs. L'originalité de notre travailr@osur une topologie peu explorée ou la
couche F bénéficie d’'un couplage a ses deux imtesfavec deux couches AF. Cela permet
de «doubler » la densité d’énergie interfaciale dehc les épaisseurs utiles pour F
(typiguement jusqu’a 100 nm). La restriction sé@phisseur n’est donc guére plus pénalisante
gue pour les films d’alliage unique. En somme, eatgonsidérer que les trdindamentaux
sont éliminés. De plus, le nombre de degrés detéibdu systéme double avec le choix des
épaisseurs et des résistivités respectives del& AF.

Nilin

Fig. 4 : image TEM d’'une coupe transverse de ladtire Sandwich NiMn/RgCo:s/NiMn. Note : NiCr (ici) ou
Ru sont utilisés comme sous couches de croissaniespeotection contre I'oxydation. (Thése Y. Lamy)

J'en viens aux motivations plus spécifiques powr thgperfréquences. Les exigences se
réduisent donc aux deux grandeurs essentiellesanirolent la résonance ferromagnétique
F: l'aimantation a saturationT®s et le champ d'anisotropie induit Hk contre trois
précédemment avec HE'ajoute I'indispensable notion de stabilité th&ue. L'utilisation du
couplage d’échange avec AF permet de résoudreépieddance de ces deux grandeurs, a
'opposé du principe d'unicité de l'alliage. La tupe avec I'état de l'art tient a cette
séparation. Le couplage d’échange fait égalementit ggs exceptions qui ont bénéficié d’un
transfertextraordinairementapide vers le milieu industriel. On le retrouvgoarrd’hui dans

la quasi-intégralité des dispositifs magnétorésigibur I'enregistrement, les capteurs et les
mémoires. |l bénéficie donc d'une maturité, en ®smde colt, de fiabilité et
d’'investissements, qui peut se transférer a la a®lectronique. Y recourir pour les
applications RF reléve donc d’une stratégie ratdierdans une perspective industrielle.

Aimantation a saturation>2 T

La premiere motivation porte sur la valeur devié. Sans préalable a Hc, le choix des
compositions s’élargit. Le risque de dilution deitantation par un élément d’addition est
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éliminé. On peut donc revenir au composé binaiggdgs associé a une valeur quasi ultime
avec ~ 2.4 T. Ce choix est désormais indépendarmhdmp coercitif (Hc ~ 100 Oe) et du
coefficient d’amortissement dynamique £ 10%) intrinséquement inappropriés. L'essentiel
des résultats repris dans ce chapitre concernent des hétérostructures avegmss. Je
discuterai plus loin du choix de AF (ci-dessousmeple avec IrMn).

25000 1600
T 200 r o
- _ 1 o=~ 15000 - y =
= | = oo L i
= = i u
g + € 50 - ==
5 I i | | I 3 0 et S RRRRY | 3
- } = s o
g | g s ~+ =
| o B . Z
g | } R- il 4T —E& =
< | < ~15000 -~ L HA
L] -20000 e b
= — T 25000
! 400 300 200 100 D 100 200 300 40 ;
| | | freguence (M)
Champ appliqué (Oe)
€.||..|||.4|.-.||l|l|.|.||||l.' e P applig

Fig. 3 : comparaison des cycles d’hystérésis entre couche mince de €0s5 et une hétérostructure de
IrMn(8nm)/FesCos5(25nm)/IrMn(8nm) avec spectres de perméabilité @iésq Thése Y. Lamy)

Champ d’anisotropie induit > 100 Oe

La deuxiéme motivation concerne le champ d’anis¢rinduit Hk que I'on peut au premier
ordre assimiler a K. Il devient ici une grandeur indépendante ajustadrh fonction de
'inverse de e (Egq. 61). De plus, son amplitude est proportioleneh [|'énergie
extraordinairemengélevée mise en jeu dans le couplage d’échangejiqgeegmet des valeurs
jusqu’alors inaccessibles (Hk > 100 Oe). Le coupla®change apparait alors comme la
solution intrinseque adutopolarisationdes matériaux ferromagnétiques pour le haut de la
bande spectralepour reprendre la terminologie historique fond&e des solutions purement
extrinsequesC’est donc un verrou qui se léve pour les tregdsafréquences.

Fiabilité et tenue thermigue > 200°C

Le choix pour le couplage a I'avantage d’anticiper la tenue thermique si critique aux films
d’alliage unique, en allant chercher les solutiétablies pour lelata storageou conditions

de fabrication et d'utilisation sont agressivesedsor des MRAMSs avec jonctions tunnels a
barriere MgO conduit, par exemple, a une stabibsaties électrodes magnétiques en termes
de risque d’électromigration jusqu’a au moins 4000€, ceux sont précisément ces familles
de matériaux (F et AF) que nous reprenons ici. ©place donc a priori au dessus des limites
des films d’alliage unique (~ 200°C). La tenue thigjue de ces hétérostructures tient au fait
que la tres grande majorité des couches AF doisebir un refroidissement sous champ -
c’est la notion de « field cooling »a-partir d’'une température dite de « blocage gui peut
aller jusqu’a 400°CPar défaut, la stabilité thermique postérieure eecait sera figée jusqu’a
au moins cette température. Le couplage d'échasgeaussi thermiquement dépendant au
sens ou ¢} diminue a I'approche depTLe choix de la couche AF peut étre déterminaint ic
comme on le voit sur la figure 4. En revanche, ligpart des spécifications d’'usage sont
inférieures a 80°C et I'impact sur le fonctionnemest négligeable. J'y reviens plus loin.

Je termine cette partie par le positionnement srenfeuille de route avec un
positionnement sur l'axe vertical désormais quasimmaximal. Celui sur l'axe des
résistivités est a consolider car I'absence d’élndaddition limite aux faibles valeurs
caractéristiques des éléments F et de leurs composdires (~ 10 a 30Qucm). En
revanche, le degré de liberté supplémentaire gfi@rie choix de la couche AF peut venir en
compensation car les alliages AF sont intrinséqueerpius résistifs (~ 70 a 100Qucm),
voire isolants s’il s’agit d’'oxydes (NiO par exerapl
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Fig.5 : feuille de route pour les couches ferrométipues douces pour la RF, d’aprés nos travaux.

3. Ajustement des propriétés physiques

3.1 Maximiser le couplage aux interfaces

Le potentiel d’ajustement des propriétés est foetet dépendant de la nature de la
couche AF. Il sera d’autant plus élevé que la vatlud, sera grande. Le choix de la couche
AF est donc crucial. La figure 6 est un réesuméadmise au point préalable des conditions de
dépobt et de recuit (voir [4]) de trois matériaux Adprésentatifs de I'état de I'art : fyVinsg,
IrsoMnso et NiO. Je limite la description des résultatsaatdpologie AF/FgCoss/AF qui
permet de se démarquer de la littérature classigumuplage F/AF.

La figure 6 rappelle d’abord quexdépend grandement dgrell existe effectivement une
épaisseur minimale propre a chague AF en dessouagdelle le couplage d'échange est
ineffectif. Dans la pratique, I'épaisseur utile ebbisie dans le début de la plage ou I'on
observe une valeur maximale dg 3oit ici : 8nm pour IrMn, 20 nm pour NiO et 50 npaur
NiMn. On confirme des valeurs cohérentes avec sefle I'état de l'art. Les résultats
montrent un avantage incontestable & NiMn avecvateur exceptionnellement élevéey 3
1.1 erg.crif. Cette valeur s’explique par le fait que I'on cuenle couplage aux deux
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interfaces -on vérifie dans [4] que les valeurs respectiveslgegour les topologies Top et
Bottom correspondantes s’additionnent effectiveméntrevanche, c’est IrMn qui présente
I'épaisseur utile la plus faible avec 8 nm, ce Iguiconferera un avantage envers la dilution
de I'aimantation effective vis-a-vis de I'épaisseotale de I'hétérostructure. J'y reviens plus
loin. L’'oxyde de nickel semble loin derriere malest oublier son caractére isolant qui peut
s'avérer avantageux pour les applications.
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Fig. 6: cycles d'hyStél‘éSiS et évolution de 1asmeiu SIIEIYIE U ELliallyE Nietiacliaigy el iurivuuil de
I'épaisseur de la couche AF pour une hétérostruetype AF/ FgCos5(25nm)/AF avec AF = NiMn, IrMn et
NiO, respectivement. Note : les cycles d’hystém@misespondent aux valeurs optimales de €These Y. Lamy)

Les différences observées ici sont imputables ayméties cristallines et aux ordres
chimiques qui sont trés différents d'un alliage 'autre. NiMn présente une structure
tétragonale face centrée (tfc) avec un ordre chimigO qui devient majoritaire seulement
aprés recuit (250 a 300°C). Cette phase est aifmides propriétés antiferromagnétiques
supérieures de NiMn dong,Jet T, qui est parmi les plus élevées (jusqu’a 400°Qyinlest
plus complexe parce qu'’il posséde naturellemenk gdaases difficilement séparables : 'une
ordonnée k2 qui est en théorie tres favorable, l'autre désonéey-IrMn qui moyenne les
propriétés a la baisse dony &t T, qui est limitée a 180°C. NiO est a part car ilgd'a’un
oxyde. Comme pour tous les oxydes AF, la valeul.gest nettement en retrait devant celles
des alliages de Mn. En revanche, c’est I'oxyde ppsséde la plus grande valeur de(¥
200°C). Sa structure est de type cfc avec des ptdid> qui sont AF. C’est la le point
commun a tous ces matériaux. L'obtention de lautexk111> est en ce sens déterminante.
Le recours a des sous couches de texturation esénsgtique. On retiendra ici plus
particulierement : NiCr, Ru ou Cu, qui présentenistune croissance naturelle <111>.

Le choix de l'alliage constituant la couche F estima critique enversgdet Tp,. L'influence
est du second ordre et fonction de la propensidn @eroitre préférentiellement <111>. Dans
le cas des alliages de FeCo, l'augmentation deeteeur en Fe s’accompagne par un
changement de la texture <111> au profit de <1&6>ui est défavorable gdnais dans une
moindre mesure (10 %) vis-a-vis du gain observetsivts (30 %).

3.2 Régler les propriétés via er

Les graphes de la figure 7 illustrent I'ajustemdatH.x et de Hk, qui découlent de
I'optimisation de & lls mettent en exergue le réle et les valeuresitie I'épaisseur de la
couche ferromagnétique au sein de I'hétérostructure AFE@0s5/AF.
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Fig. 7: ajustement du champ d’échangg &t du champ d’anisotropie Hk et estimations didguence de
résonance ferromagnétique correspondante en famcl#o I'épaisseur de la couche F pour une hétéuanstire
type AF/FesCoss/AF avec NiMn(50nm), IrMn(8nm) et NiO(25nm), respenent. (Thése Y. Lamy)

L’ajustement consiste a réduire pour décaler la fréquence de résonance ferromageét
vers le haut, le niveau de perméabilité étantrnsgguemenmaximaldu fait du choix de
Fe;sCoss. La topologie choisie cumulant le couplage auxxdeterfaces est favorable au sens
de permettre d’ajuster finement,Het par conséquent Hk, tout en conservant des n&gleu
utiles pour g. Cet ajustement se fait en toute logique au paodas énergies mises en jeu
dans chaque systéme. C’est donc avec NiMn que tenpel de réglage est le plus grand,
conduisant a des valeurs exceptionnelles pour Heuvent dépasser 500 Oe. Dans tous les
autres cas, on est facilement au dessus de 100eCm)i positionne indiscutablement cette
approche en rupture avec I'état de I'art convemt@nlLa suite est une estimation des valeurs
théoriques correspondantes pour la fréequence dmagse ferromagnétique. On confirme
gu’'une extension trés significative de la bandecspke est possible jusqu’a typiquement 10
GHz, voire 20 GHz si I'on accepte une réduction’épaisseur utile & moins de 10 nm. Ces
prévisions valables pour des films non structurés «opleine tranche »supplantent
définitivement celles des films d’alliage unique.

3.3 Origine de Hk

Si la démarche consistant a ajuster les propnétég: semble acquise, j'ouvre ici une
parenthése sur Hk et reviens aux détails de ladigu On peut remarquer que les tendances
sur Hy et Hk sont similaires mais que les valeurs respestdifféerent avec plus ou moins
d’écart selon la nature de AF. C’est une conséqienanue du couplage d’échange qui est
I'élargissement du cycle ferromagnétique dans taction de piégeage. Ceci se traduit par
une augmentation du champ coercitiffFi@vec une tendance eg'eque I'on confirme ici.
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On reportera dans [4] que l'effet est plus margoeriNiM (Fig. 10) que NiO et IrMn pour

lesquels les augmentations de-fisont ~ 3 et 5 fois moins importantes, respeniiet.
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Fig. 8 : & gauche, variations du champ du champaiteHc™ en fonction de I'épaisseur de la couche F pour
une hétérostructure type NiMn(50nm){&enss/NiMn(50nm) et & droite variations correspondandeschamp
d’anisotropie effectif Hk et de la sommgH HcF”. (Thése Y. Lamy)

Hk n’est donc pas une simple traduction de I'amggme unidirectionnelle B mais celle
d’'une réalité plus complexe. Les graphes ci-dessastrent qu'il faut ajouter HE' & Hu
pour expliquer les valeurs expérimentales de Hk, qge2 nous rapprocherons des
considérations théoriques initiées par Fujiwara [Shugmentation de H¢ est supposée
traduire des processus de retournement d’aimantaticéversibles supplémentaires.
L’hypothése repose sur une population minoritaire grains AF dont la constante
d’anisotropie est insuffisante pour participer eollivement au couplage d’échange. Ces
grains (ou amas de grains) peuvent voir leurs giiingerfaceentrainéslors du retournement
des spins de la couche F sous l'action du chamgriext. lls participent ainsi a
l'augmentation de H¢' mais aussi & I'anisotropie uniaxiale locale pagedils retardent
physiqguement le changement de direction de l'aiatéort de la couche F. Cette contribution
implicite est inclue dans la mesure de Hk et niHepas a priori les prévisions de la
fréquence de résonance ferromagnétique.

Cette partie se conclue donc favorablement quantpauspectives dynamiques qu'il
est permis de prévoir. Le concept d’une hétérosira@associant le composé bindtegsCoss
a aimantation « ultime » avec le principe de I'atrigpie unidirectionnelle, cumulée ici aux
deux interfaces, semble probant. Ceci n’exclue paspotentiel intermédiaire des
configurations médianes du type AF/F et F/AF ouoead-/AF/F. La suite couvre les aspects
liés & la dynamique et a I'intégration dont onradteine validation définitive du concept.

4. Dynamique et intégration

Dynamique et intégration cohabitent beaucoup piatirellement ici puisque les
contraintes liées a la réduction des dimensions éétlevées (3'° des fondamentau)
Toutefois, on peut émettre une réserve quant atli&manent de la couche F qui doit étre
parfaitement saturé.

4.1 Limites de I'exploitation dynamique

On peut traduire cette réserve par la conditiorvasue : Hy, > HC™. Or, ces deux
grandeurs dépendent respectivementdet &r. A I'instar de I'Edge Curling Wallpour les
films d'alliage unique laminés, on peut établir diagrammes de phasen fonction du
couple (@, ear). Les transitions de phases sont spécifiques guehaysteme comme le
montre la figure 9. Pour NiMn, on voit que le rafgparitique e/ ear est plus favorable pour
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er (A)

CogoFero que FesCoszs. Le choix de I'AF importe aussi via la dépendadeeHd™ avec ¢ et
pointe IrMn comme le candidat le plus favorableest’I'association GgFeyo/ IrMn qui
réalise le meilleur compromis au regard de cettelition [4].

NiMn/ CoggFe,g/NiMn NiMn /Co-Fe e /NiMn
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Fig. 9 : exemples de diagramme de phase de I'émanent en fonction des épaisseurs respectivesodebes
AF et F pour I'hétérostructure type NiMn/g€0s5/NiMn. (Thése Y. Lamy)

Cette condition étant respectée, les caractérisatilynamiques révelent des comportements
classiguementLorentzien, avec des coefficients d’amortissement effectifait ta fait
comparables a ceux des films d’alliage uniqae~(0.02). L'originalité se trouve dans les
valeurs des fréquences de résonance qui sont npidenors d’atteinte (> 6 GHz) avec les
techniques conventionnelles de mesures, par maeosmitamment. Je montre ici trois
spectres représentatifs adaptés grossierement a5 gdur rester dans les limites de
I'observation expérimentale.

NiMn(50nm)/FegsCo35(70nm)/NiMn(50nm)irMn(8nm)/FeesCoss(25nm)/IrMn(8nm)NiO(25nm)/FeesCoss(25nm)/NiO(25nm)

1500 - |
—p'exp

—uexp

—u"exp —u'exp

— LG 1 —u"exp

a=0.01Z

1000 T

— W LLG
—u"LLG

—u'LLG

500 T

Perméabilité

-500
1000 2000 3000 4000 5000
fréquence (MHz)

6000 1000 2000

fréquence (MHz)

3000 4000 5000 6000 000 2000 3000 4000 5000 6000
fréquence (MHz)

Fig. 10 : exemples représentatifs de spectres daédabilité pour les hétérostructure AFg€0s5/AF adaptées
a F, ~ 5 GHz avec NiMn(50nm), IrMn(8nm) et NiO(25nm3$peectivement. (Theése Y. Lamy)

A linverse si cette condition n'est pas remplies comportements dynamiques ne sont plus
Lorentzienet I'extraction d'un coefficient d’amortissemeriairplus de sens on parle donc

de largeur de raie a mi-hauteuka figure suivante résume les dépendances oleseaxéec la
réduction de gesur les principales grandeurs dynamiques expétaten
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Fig. 11 : dépendances de la fréquence de résonfenamagnétique et de la largeur a mi-hauteur emct@mn
de I'épaisseur de la couche F pour les hétérostmecNiMn(50nm)/FgCoss/NiMn(50nm). (Thése Y. Lamy)

La conséquence d’un état rémanent non parfaitesauaté (ici poure> 700A) se traduit par
un élargissement du pic de résonnance, a mettoeéait des inhomogénéités résiduelles de
'aimantation (Fig.2). A l'opposé, les raies s'affint dés que l'on réduit reavec
'augmentation de [l'anisotropie unidirectionnelleoup rejoindre les valeurs théoriques
prédites par le modele de Rezende [10]. Ce deméerit que l'altération de la qualité
morphologique des interfaces F/AF peut lever laédégescence d’'ondes de spins au sein de
la couche F et conduire a un élargissement sigtificdes largeurs de raie
proportionnellement a-€. Les données expérimentales semblent se racchidééement a
celles du modele pour les épaisseurs les plus fireés la confrontation se heurte trés vite a la
limite de la techniqgue de mesure en raison d’ureldée trop important des fréquences de
résonance. Ce modele pourrait pointer I'une de#dsra I'utilisation du couplage d’échange
pour le haut de la bande spectrale § GHz) ou largeurs de raies ou coefficient
d’amortissement seraient prohibitifs. En revandahe,peut penser que le modele surestime
d’au moins un factew 2 »les effets parce gu'il est établi pour une integfainique et nous
en cumulons deux ici. De plus, une valeur excepetiament faible a I'égard de ce modele a
été confirméed ~ 0.07 ouAF ~ 500 MHz) précisément dans le cas d'une interfaAF
unique (Fig.3). Si la qualité des interfaces redégerminante, on peut disculper les

hétérostructures AF/F/AF d’une limitation rédhiliiéo qui serait fondée uniquement sur
I'argument de ce modéle.

4.2 Anisotropies unidirectionnelles statique et dynamique

La figure 11 souleve une autre question qui potte s désaccord entre valeurs
expérimentales et calculées de la fréquence denaidse ferromagnétique. L'origine de ce
désaccord est pointée sur la figure 12 ou résulfjatssi-statiques (VSM) et dynamiques
(biased-FMR) associés a I'excursion du cycle d'ésésis dans la direction de piégeage sont
superposeés. Pour plus de clarté, jutilise icilédels Hy siaret Hex dyn
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Fig. 12 : exemple d’excursion du cycle d’hystérésias la direction de piégeage par VSM et biasedRRMur
I'hétérostructure type NiMn(50nm)/E£035(70nm)/NiMn(50nm). (Thése Y. Lamy)

Il en ressort que les valeurs dekn sont systématiquement plus petites que celles.de.H

de 20 a 40 %, ce qui explique les écarts obsemwem gréquence de résonance sur la figure
11. Comme déja observé dans [11}, &n est plus proche de la branche de retournement la
moins décalée en champ, ce qui confirme que leuneément de I'aimantation dans les
structures a couplage d’échange est fortement degue [12]. Le passage par chaque
branche s’accompagne d’'une augmentation signiieatea liée aux phénomeénes dissipatifs
de nucléation et croissance des domaines de remers.

4.3 Dépendances avec la température

S’intéresser a la dynamique d’hétérostructures asmuaplage d’échange impose
d’étudier avec attention les dépendances avecnigpérture parce que les contributions
propres aux matériaux AF que 'on vient d’abordgmpieuvent étre décuplées a I'approche de
la température de blocage. De propose d'illustrer ce propos avec les figiget 14 sur la
base de résultats originaux présentés dans [13L&S].caractérisations dynamiques ont été
effectuées sur le banc monospire 6 GHz controléeerpérature du CEA Le Ripault. La
premiére série de figures montre I'impact de lapérature de mesure sur les propriétés
statiques et dynamiques des hétérostructures adeal@vin. Le décalage des fréquences de
résonances vers le bas du spectre du au relachatuegpigégeage avec la température est
attendu. Il s’accompagne aussi d'une augmentatehtagnortissement qui peut s’expliquer
par le fait que la condition sur I'état parfaiterheaturé de la couche F & HC™) ne se
vérifie plus pour une valeur de température quipespre a chaque systéme. La lecture de ces
graphes permet d’établir le lien immédiat qui exisintre les comportements statiques et
dynamiques dont la cause est la dépendance imjriesge J avec la température, qui différe
pour chaque AF (voir Fig. 4). Par ailleurs, je feasarquer que I'effet de la température sur
'aimantation a saturation de la couche F restaléatent marginale ici, du fait des
températures de Curie trés élevées (~ 1200°C)lpsuwaomposés binaires de FeCo.
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Fig. 13 : cycles d’hystérésis et spectres de pehitiaen fonction de la température de mesurerpou
I’hétérostructure type NiMn(50nm)/E€£0s5(70nm)/NiMn(50nm). (Thése Y. Lamy)

Les constatations précédentes nous conduiront &girélda comparaison aux trois
compositions d’AF. C’est ce que montre la secorgdie sle graphes.
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Fig. 14 : spectres de perméabilits en fonctionaleempérature de mesure pour les hétérostructiyysss
AF/Fe;sCos/AF avec NiMn(50nm), IrMn(8nm) et NiO(25nm), redpeenent. (These Y. Lamy)
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On voit clairement que I'amplitude du décalage filéguences de résonance vers le bas du
spectre differe significativement selon la comporitde I'AF. Elle semble directement
imputable a la température de blocagg380°C, 220°C et 180°C pour NiMn, NiO et IrMN,
respectivement), mais aussi a la maniere dgmdithinue avec la température. Cela suggére
ici également des contributions possibles propres AF. Afin d’analyser ces possibilités,
une troisieme série de graphes offre une visionthgyigue de I'évolution de I'ensemble des
grandeurs statiques et dynamiques correspondahtest eessortir des tendances rarement
observées dans leur intégralité.
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Fig. 15 : évolutions en fonction de la températdeemesure des grandeurs statiques et dynamiqueslgs
hétérostructures AF/RgCoss/AF avec NiMn(50nm), IrMn(8nm) et NiO(25nm), resgpeenent. (Thése Y. Lamy)

La lecture des graphes de gauche indique que f'éoaire valeurs calculées et mesurées des
fréquences de résonance suit des évolutions ditigsevec la température. Ici, nous pouvons
établir une comparaison plus directe entre lesuwalales champs d’anisotropie effectifs
statique et dynamique que j'appelle ktket Hkqyn, par cohérence avec les labels précédents.
Je précise que Hig, est extrait de la mesure de la frequence de résena

Dans le cas de NiMn, cet écart est modéré a I'antdimais s'accentue tres significativement
a I'approche de la température de blocage. De fagoprenante, on continue a observer des
fréquences de résonance élevées alors que le geuptadirectionnel a quasiment disparu
comme en témoignent les valeurs résiduelles gérék faibles. L'explication tient au fait que
le calcul utilise une estimation de Hk par la pentéorigine, en raison de la dégradation du
cycle difficile lorsque la température augmente, €aci n'anticipe pas I'augmentation tres
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importante de H¢ que I'on observe sur I'axe facile. Maintenant; @ intégre les valeurs de
Hc™ pour les hautes températures avegdik Hex: + HE, on explique parfaitement la
tendance réellement observée sur la fréquencesdeagce. De plus, comme on le voit sur le
graphe de droite, les courbes pourgkilet Hkyn Se superposent, ce qui ne justifie pas le
recours a une autre contribution ici. Le bon cortgroent dynamique en température avec
NiMn s’explique donc par une compensation de laimition de Hy avec la température par
une augmentation de H¢ dans des proportions équivalentes.

Le cas de IrMn est fondamentalement différent. drmdance plus marquée de la diminution
des fréquences de résonance avec I'augmentati@ntdmpérature est ici cohérente avec une
baisse simultanée de Hexet de HE". Par contre, I'écart entre fréquences de résonance
mesurées et estimées est important dés I'ambidntesee pratiquement constant jusqu’au
voisinage de la température de blocage. Cette wdtdem vaut aussi pour Hk:et Hkyyn sur le
graphe de droite. Pour retrouver les valeurs exm@riales de la fréquence de résonance a
haute température, on doit recourir @ une coniobutlynamique supplémentaire (zone
hachurée en rouge) habituellement appeldle,.. Le comportement dynamique en
température avec IrMn est donc moins favorable \@g¢aNiMn a cause de la diminution
combinée Heyy et de HE®, cependant les valeurs restent avantageusemeaidgaoers le
haut en raison d’'une contribution a I'anisotropymamique rotatoire qui est ici peu sensible a
la température.

Le cas de NiO est similaire a IrMn mais souffre disavantage de voir la contribution a
I'anisotropie dynamique rotatoire, également présan, diminuer avec la température. C’est
donc celui des trois AF qui présente le moins bmmpmromis.

Nous pouvons conclure cette partie en mettant erallple les deux contributions
excédentaires identifiées et associées au compemntesingulier de la couche AF, l'un
observable dans les conditions quasi-statiques a fort champ HZ*, l'autre en régime
dynamique- et a faible champ HK (4.

Hk,, = Hex,, + Hc™ Eq. 63

stat
deyn = He)%yn + Hkrot EQ- 64

Une explication plus argumentée des ces effetssdépa cadre de ce manuscrit et reste une
préoccupation d’actualité [15-20]. Il est certaiured’origine est a trouver au sein de la couche
AF et qu'elle est associée a son caractere potgllilg mais, les mécanismes restent a
préciser. Si la contribution perceptible en régistetique est vraisemblablement associée au
retournement forcé d’une minorité de grains AFleceglevant du régime dynamique pourrait
faire appel a un mécanisme collectif plus proche thainage » [17] et mettre en jeu les joints
de grains dans la couche AF. Si I'on revient sobjectif applicatif, on peut conclure quant a
la trés bonne tenue en température des hétérasead base de NiMn. Avec IrM et de NiO,
la plus grande sensibilité a la température esinaanvénient. Cependant, il convient d’en
limiter la portée dans la mesure ou l'identificatides phénoménes mis en jeu permet une
anticipation qui autorise une évaluation des pertorces en fonction de spécifications
d'usage. En somme, le caractére intrinséequemergndigmt du couplage d’échange avec la
température n’'est pas spécialement pénalisant retgbed ces hétérostructures de rivaliser
avec les meilleurs films d’alliage unique (Fig.1hap.2). On retiendra comme condition
nécessaire une température de blocage élevée ett@jseut ne pas étre suffisante au regard
des contributions singuliéres de chaque AF. L'azgetnotable porte ici sur la stabilité
thermique (de 300 a 400°C) due a la grande homagéhes microstructures qui tranche avec
celle des films d’alliage unique. De plus, il eristne possibilité de restaurer a posteriori les
propriétés magnétiques pafiedd cooling» a partir de 200 a 300°C, si nécessaire.
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4.4 |'effet de dilution

En préalable aux applications, je discute de lteffie dilution qui prend une
importance particuliére ici du fait la présence asge de la couche AF. Je reviens donc aux
considérations sur la limite de Snoek (Eq. 41) gmées dans les préambules du chapitre 1.
La finalité étant de décliner I'hétérostructure néntaire en plusieurs itérations du type
AF/(FIAF)xn, le taux de remplissage en matiéredieragnétique () est déterminant. La
figure 16 démontre qu'il N’y a pas de difficultérépliquer linterface élémentaire F/AF
jusqu’a 10 fois sans modification notable des pgips- du moins du point de vue statique

NiMn(50nm)/(CoFe(70nm)/NiMn(50nm)) x8 IrMn(8nm)/(CoFe(50nm)/IrMn(8nm)) * 10
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Fig. 16 : exemple de cycles d’hystérésis d’héténottiresmultiplesAF/(F/AF)xn. (Thése Y. Lamy)

La figure 17 décrit les niveaux de perméabilitéagistatiques ¢4 en fonction des fréquences
de résonances,fondérées par le taux de remplissafeti s'écrit :

F— nxe

tx~ =
nxe. +(n+1)><eAF

Eq. 65

Je précise que best calculé pour chaque valeur de Fr qui corredgiie-méme & une valeur
spécifique de g(Fig. 7). En revanche e est maintenu constant. Les calculs prennent en
compte les caractéristiques de chaque AF et eitpiet leurs épaisseurs spécifiques-(&"
=8nm, @"°=25nm et g="™" = 50 nm).

0 &

Fig.17 : loi de Snoek étendue aux hétérostructdei§F/AF)xn pour rz 10 avec NiMn(50nm), IrMn(8nm) et
NiO(25nm), respectivement. (These Y. Lamy).
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Les conclusions ici sont assez spontanées quaatdiution du caractére perméable qui
devient flagrant dans la deuxieme moitié de la badds fréquences de résonance. A
'extréme (~ 20 GHz), les épaisseurs ferromagnésgsont si faibles qu’elles ne justifient
plus le recours a ces hétérostructures au regarghelformances équivalentes de ferrites au
baryum par exemple. A linverse, dans la premiereiti;m de la bande, les niveaux
extraordinairesde perméabilité annoncés restent accessibles énlalgrise en compte de la
dilution. Les effets sont & nuancer selon les esnpéints. Idéalement, 'AF devrait présenter
une épaisseur spécifigue aussi faible que celldrida (8 nm), une densité surfacique
d’énergie d’échange aussi grande que NiMn (1 erg)ahun caractére isolant comme NiO,
ce qui laisse ouvert un certain nombre de perspect explorer. A ce stade-ci, la réalité est
un compromis des trois et le meilleur choix tendaaporter sur IrMn. Mais, ce dernier reste
un AF complexe (bi-phasique), a la tenue en tenmpéramodérée EFE180°C) et au
comportement intrinseque encore peu compris (dmrtdn importante de Hk). A ce stade,

un choix raisonné incite plutot a retenir NiMn paea robustesse globale.

En revanche, ceci ne doit pas occulter que le cofmp@nt dynamique réel est rapidement
pénalisé par le cumul des épaisseurs des couchesstgnt essentiellement métalliques et les
spectres de perméabilité tendent a s’écraser seffist Ides courants induits (Fig.16). On
restera donc limité dans la pratique a 2 ou 3 tit#ma, soit une épaisseur ferromagnétique
équivalente de 0.2 um typiquement. Le recours a p8@ sembler s’imposer ici mais il est
limité a une bande spectrale plutbt basse ou ieafhe alternative comparable a celle des
meilleurs films d’alliage unique.

NiMn(50nm)/(CoFe(70nm)/NiMn(50nm)) x8 IrMn(8nm)/(CoFe(50nm)/IrMn(8nm)) * 10
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Fig. 16 : exemple représentatifs de spectres dmgabilité d’hétérostructures multiples. (Thés&amy)

4.5 Un premier bilan

On peut dresser un premier bilan par un tableausylghése permettant une
comparaison rapide des avantages et inconvénientsmypris de plages d’exploitation
possibles pour les hyperfréquences. Le lecteur pewbuver les principales directions a
suivre pour aller vers des études plus systémaique

colpmgesiy | tmaness | oo | oty | G5, | oamping | MAn | semeaing | 7,00
NiMn 1 erg.cm? 500 A, x =<1 175 4 —-10 0.018 950 Yes ~400
IrMn 0.3 erg.cm 80A x>=2 275 356 0.023 1280 No 180
Nio 0.15 erg.cm’? 250 A 0.4=x<2 <108 2—-5 0.024 1438 No 200

Tab. 1 : principales caractéristiques et plagesxgleitation pour les hyperfréquences des hétérasiines
AF/(Fe;sCoss/AF)xn a trés forte aimantation (2.4 T). (Thesd.amy)
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5. Réalisations technologiques

Comme pour les précédents chapitres, je terminei-celpar quelques exemples
appliqués. Il s’agit de gremiéres »concernant l'intégration de ce type d’hétérostices
pour les hyperfréquences, au regard de l'état det ldu moment. L'intérét pour le
développement de matériaux fortement perméablastepolarisés rejoint ici celui pour des
circuits magnétiques fermés a haute efficacité dmmoncept a été revu au chapitre 2, mais
pour les basses fréquences. En effet, le ferronizgme appliqué aux hyperfréquences se
heurtera indubitablement a la failgerméancéntrinséque des couches minces, c'est-a-dire au
produit de la perméabilité par I'épaisseur. Popor@re a cela, on doit réussir a associer deux
exigenceslltimesdans le haut de la bande spectrale : 'une saiveau de perméabilité et
I'autre sur le degré de confinement des champdréleagnétiques. C’est le verrou que I'on
s'est proposé de lever avec I'idée ambitiedseréaliser des circuits magnétiques fermés
hautement perméables a plus de 5 GHz.

50 um
Fig. 17 : exemples de topologies avec circuits néignes fermés appliqués aux hyperfréquences : self

toroidale sur cadre fermé (a gauche) et guide d&®adplanaire a brin central enrobé (a droite). Note
circuit magnétique en rouge est réalisé a partinétérostructures de type AF/F/AF.

5.1 Inductances RF toroidales

Transposer le concept des inductances toroidalégrées des basses fréquences aux
hyperfréquences est un véritablellenge Il répond a un besoin important en RF d’isoler le
composants de puissangeoyer amplifiers)du reste du circuit a cause des interférences
électromagnétiques (EMI) et radio fréquences (REIlgst le role des selfs de découplage
(choke coils)qui se limitent aujourd’hui a des composants @iscfselfs a tores de ferrite).
Les plus bas niveaux d’'inductances visés sont tygitent de quelques 46°de nH ce que
les selfs spirales, grandes consommatrices decesrfie silicium, ne peuvent pas réaliser. La
question d’'une solution intégrée offrant compacpérformances au GHz et trés faible
radiation électromagnétique reste donc posée. Naasporterons une réponse préliminaire
fondée sur le concept de selfs toroidales RF wibrapactes utilisant les hétérostructures
précédentes (figure 17, a gauche). A partir desactéristigues de la structure type
IrMn(8nm)/[Fe;sCos5(50nm)/IrMn(8nm)}10, On estimera une densité surfacique record de 1
nH.mm?, soit plus d’un ordre de grandeur que celle dés spirales. Pour étre concret, cela
correspond & une inductance de 3 nH pour un empattede seulement 50 x 50 finDe
plus, les pertes affectant le facteur de qualiteg@réduisent ici aux pertes gyromagnétiques
ici (pas d’effet deproximitd. Ainsi, I'accés aux valeurs tres élevées desuléges de
résonance (10 GHz) garantit les facteurs de gyabigu'a 5 GHz au moins, avec un potentiel
d’optimisation important qui dépend au premier erdu coefficient d’amortissement du
matériau. A notre connaissance, I'annonce de tekeformances [22] reste unique a ce jour
dans ce domaine d’application.
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5.2 Guides d’ondes coplanaires a brin « enrobé »

L’idée d’'un environnement électromagnétique uttpafiné s’applique également aux
guides d’onde. La topologie CP\(Coplanar Wave Guides3st la plus courante pour les
applications intégrées. On s’y intéressera tre$2®f dans l'idée d’'une alternative aux selfs
spirales car cette topologie s’adapte naturellenaemt conditions d’excitation des couches
minces ferromagnétiques uniaxiales, comme illuswé la figure 18. En revanche, ces
structures sont limitées intrinsequement a desisnéinéiques d’'inductance tres faibles
(typiquement < 0.5 nH.mi). Nous pousserons alors I'idée d'un enrobage cent ruban
central par le matériau magnétique lui-méme (Fig.&7a droite). Bien sdr, ceci n’a de sens
que si la fréquence de résonance ferromagnétigrins@que au matériau est élevée : verrou
que l'on levé ici. Cette architecture originalet fabjet d’'un brevet [24].

| [ ] I . [ ] I - —
N —
1 plan magnétigue Ligne Sandwich Ligne Encapsulée

Fig. 18 : illustrations des conditions d'excitatipfanaire pour une spirale et une ligne CPW et sthé
d’intégration des couches ferromagnétiques (Tomd&eéch et Encapsulée)

5.2.1 Inductances « méandres »

L'intérét d’'une telle structure est de rendre flussla réalisation de selfs de type
« méandre » [25]. Habituellement, cette configoratest exclue parce qu’elle engendre des
mutuelles inter-brins négatives donc destructrieastermes de valeur d’inductaneela
différence avec les spirales s’explique a causeselis de propagation du courant qui est
opposé dans deux brins adjacerlte haut degré de confinement d’un brin avec facstire
enrobée léve ce verrou et rendra possible la edimisd’'une telle inductance avec des valeurs
tout a fait comparables a celles des spirales. Dawantages notables s’en dégagent :
I'absence d’effet deproximitésur la répartition du courant dynamique (et does pertes en
exces associées) et une utilisation beaucoup fficae de la perméabilité dynamique grace
a un schéma d’excitation optimal ici. Pour s’enwancre, il suffit d’'observer sur le graphe
central de la figure 19 la concordance quasi-prfamtre les parties réelle de I'impédance et
de la perméabilité du matériau et des facteursuddit§s correspondantson notera que le
maximum de Q résulte au premier ordre de la some® idverses de £ et Qnag ON
n'observe pas d’équivalent avec les spirales (@biap. 3). Comme dans le cas du tore ferme,
les valeurs maximales de Q dépendent étroitemerbdfficienta du matériau, reportant le
poids de l'optimisation sur ce seul paramétre. lieductances « méandres » a brins
encapsulés utilisant les hétérostructures a coapla&rhange montrent donc un potentiel qui
supplante de tres loin celui des selfs spirales@and magnétiques, a compacité équivalente.

5.2.2 Filtres « coupe bande »

Le deuxiéme intérét a cette topologie est de pauswploiter dans des conditions
optimales I'effet d’absorption a la résonance gyagmétique. Or, I'élément que j'ai laissé de
cOté jusqu’a présent concerne les pertes magnétiggl@ résonance phax (Voir Eq.40) dont
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les valeurs sont exceptionnellement élevées icifaiu d’'une dépendance au cube avec
'aimantation a saturation. Nous réaliserons détse§i élémentaires « coupe bande » trés
performants comme on le voit sur la figure 19 (peple droite). L'originalité des résultats
concernent les bandes spectrales adressées (~ A0eGld niveau d’absorption réalisé (99%
du signal pour un brin enrobé de longueur de 2 m®3. performances rivalisent avec un état

de l'art (hoise suppressdparticulierement étoffé au Japon [26].
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Fig. 19 : principales caractéristiques des induatas « méandres » et des « noise suppressors ns bri
encapsulés utilisant I'hétérostructure NiM(50nm g o35(50nm)/NiMn(50nm)]x5

5.2.3 Résonateurs dimensionnels

Une autre facon d’appréhender les performancegsléopologies est de considérer le
pendant a I'inductance en termes de propagatiarta de la grandeur clé qui est la constante
de propagatiop =a + j3, avecP la constante de phase eetla constante d’atténuation. Je

rappelle brievement les relations pguwu la longueur d’onde guidég :
V=W Ui X Ecy Eq. 66

1 c

:Ueff >(‘Eef'f

Elles dépendent des grandeurs effectives de I'enagment avec lequel I'onde est couplée.
Or, l'efficacité du couplage du brin avec la couchi@ce magnétique qui I'entoure est ici trés

grande. On observe donc un gain significatif3gr 30 %) avec une dégradation modérée de
a, a linstar des parties réelle et imaginaire dmpédance pour la self. On esquisse donc
I'idée d’'une possible réduction de taille des élataerésonants (Y2-onde, Ys-onde ...) trés
courant en hyperfréquences pour les filtres eblaversion d’'impédance. Je reprendrai I'idée

d’une compression déy dans les perspectives sous une forme plus étendue.

= Eq. 67
¢ f

6. Conclusion

Ce chapitre est parti de lI'idée de rompre avedéeeloppement des films d’alliage
unique, qui est contraint a un périmetre fixé paquoe j'ai appelé les trofsndamentauxLe
recours aux composeés binaires de FeCo est tresagearx, notamment, avec la composition
FessCoss qui réalise la valeur record d’aimantation a satan avec ~ 2.4 T. La combinaison
ave le couplage d’échange interfacial leve lesoterra I'usage du ferromagnétisme pour les
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hyperfréquences mais il reste des limitations aousper —par exemple : les épaisseurs
ferromagnétiques sont modéréelsa motivation pour ce chapitre au contenu encore
préliminaire portait sur la restitution de faits noqaants. J'ai montré qu’il n’y a pas de
difficulté particuliere en termes de procédés etégaication des interfaces F/AF. J'ai montré
également que les performances des premieres bgt@tores pouvaient rivaliser avec celles
des meilleurs films d’alliage unique qui bénéfidiefune plus longue expérience. Elles s’en
détachent aussi définitivement par la bande sgectreceptionnellement élevé&0 GHz et
plus) gu’elles adressent. Il n'y a pas d’équivalent denkttérature, en dehors du recours a
des moyens de polarisation externes. Je fais reraaig que les disciplines connexes dont je
n'ai pas parlé, notamment, I'instrumentation RFn#gerie micromagnétique (microscopie de
Lorentz), la simulation dynamique micromagnétigtidaephysique du couplage d’échange,
ont été trés présentes et continuent a étre tdédmvant par les perspectives a cette étude.
L’objectif était aussi de réaliseapidementdes composants élémentaires, ce qui a permis
d’évaluer un degré de difficulté d’intégration étighge relativement faible en comparaison
aux films d’alliage unique du chapitre [3es prochaines étapes devront viser la consabidati
de cette étude sur deux terrains identifiés : liatidn de la perméabilitéou de I'aimantation)

et le caractere conducteur qui restent les criiquéncipales des hétérostructures multiples.
L’étude approfondie de couches AlEes compositions peuvent désormais s'écarter tlesce
de spintronique)a trés faible épaisseur critique et a forte rigiét est indispensable.
Concernant la résistivité, le fait de posséder dbrgeé de liberté est un avantage qui évite de
reporter I'intégralité du poids de cette contraiste la seule couche pénalisant pour
I'aimantation). Au-dela de ces améliorations, on peut déja seefaogn aval de cette rupture.
Je propose, par exemple, I'extension de ce printig@utres combinaisons dont celle avec la
ferroélectricité. Pouvoir réunir ferromagnétismefatroélectricité pour les hyperfréquences
grace aux hétérostructures permet de (re)aboraead¢métoélectricité sous un nouveau jour.
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Conclusion générale

Ce manuscrit est consacré a l'idée d'utiliser &npéabilité élevée qu’autorise le
ferromagnétisme doux dans le domaine des hypesdrésps. J'ai souhaité couvrir les
principaux tournants de I'état de l'art qui partsdmatériaux massifs historiques. lls sont
I'aboutissement d’efforts successifs consacrédgpapmmunauté scientifique pour établir la
transition vers les couches minces. J'ai voulu mesrque cette transition se faisait au prix de
difficultés récurrentes que jai d’abord rassemblémus formes déondamentauxpuis
illustrées a partir d’exemples concrets triés daes propres travaux. J'ai conservé un souci
constant pour I'intégration et la compatibilité dgsplications sur silicium. La progression
ininterrompue de la montée en fréquence m’'a amepasaer en revue les couches minces
polycristallines de Permalloy, les couches minaaerahes de CoZr et les couches minces
nanocristallines de Fe-N(O) qui cherchent toutegpbndre, avant tout, a un faible champ
coercitif. Ce préalable a l'optimisation des autresractéristiques décisives que sont
I'aimantation a saturation, le champ d’anisotropida résistivité, s’avére contraignant. J'ai
commenté de nombreux compromis a I'état de lartndoment et mis en exergue des
solutions originales qui passent par la suppresgdamdomaines magnétiquexi¢e curling
wall) ou la manipulation fine de la microstructugggin refining et des caractéristiques
monocristalinesléttice dilation). Je conclu aussi quant a la partialité de cespcomis et a
leur insuffisance a satisfaire la fiabilité qui dititonne tout transfert vers lindustrie. La
derniére partie du manuscrit est consacrée a umgein@ent de stratégie qui consiste a rompre
avec l'idée de films d’alliage unique pour lesquélgjout incontournable d’éléments
d’addition (Hf, N, O ...) pése au final sur 'aimatiten a saturation. Je montre que le recours
a des hétérostructures combinant composeés binaitess haute aimantation gg€0zs) et
couplage d’échange a l'interface avec des compaséferromagnétiques léve les verrous
identifiés précédemment. Les résultats, bien qwenréliminaires ici, montrent qu’'un pas
décisif a été franchi avec la possibilité de résoea ferromagnétiques trés fines et pouvant
dépasser les 10 GHz en champ nul. Bien sdr, dsudifficultés apparaissent comme une
dynamique de I'aimantation plus complexe a causaalpossible contribution des grains AF
eux-mémes ou un risque de dilution de la perméatefifective lié a I'épaisseur des couches
AF. Mais dans I'ensemble, la démonstration eséfditine autre voie possible pour bénéficier
des avantages du ferromagnétisme aux hyperfrégsieDagne facon générale, jai illustré ce
document d’'un certain nombre d’applications coreséqui visent I'objectif imposé pour
justifier d’'une valorisation industrielle : la maturisation. Celle-ci prend une importance
déterminante aux niveaux des fréquences de lahwée mobile au-dela d’'une simple
économie de surface de silicium avec les inducangar exemple. Elle peut rendre
accessible des technologies hyperfréquences tmésles, pour le filtrage et la conversion
d'impédance, au domaine du silicium en lieu et @lacarchitectures plus complexes et
grandes consommatrices de composants passifsifst &xtte forte potentialité m’améne a
étendre le concept de ces hétérostructures a e&uwnmbinaisons dont celles avec la
ferroélectricité. Je prends juste un exemple icombiner forte perméabilité et forte
permittivité décuple le potentiel de réduction délé et ces nouvelles hétérostructures, que
I'on peut qualifier demultiferroiques,sont a portée de main. C’est ce que je décris ans
perspectives qui suivent.
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Perspectives

Analyse d’'un contexte

L’évolution des techniqgues de dépdt des couchesceaminest telle qu’elle rend
aujourd’hui crédible I'idée d’'une convergence erdes disciplines que I'on pensepriori
cloisonnées. C’est vrai pour le magnétisme et feoédectricité, mais pas seulement. Ce
décloisonnemengst un axe fort d’innovation, notamment, pour hgperfréquences ou des
ruptures technologiques s'imposent face a I'explosdes niveaux d'intégration et de
fonctionnalisation des futurs systémes de télécomation (on annonce 11 standards
cumulés sur les prochaines plateformes multimédailes) On parle désormais deadio
Opportuniste qui est un des axes majeurs de recherche poufiXgsrochaines années. La
difficulté des enjeux associés requiert une grampdeximité entre les communautés
scientifiques, depuis les sciences de la mati@gujaux mathématiques appliquées.

Mais c’est oublier aussi que ces disciplines ontgphabiter a un certain moment parce que
les techniques en cours le permettaient. C’esasede lamagnéto-€électricitéet 'lhonnéteté
m’oblige & dire que finalement je ne fais ici gegisiter un terrain déja connu mais avec une
vision réactualisée des besoins. Ainsi, je propd'sxploiter plus largement le principe
d’hétérogénéitéen couches minces, au sens littéral d’'un caracesegltant de I'association
d’éléments de nature différente, parce qu’elle eoffr possibilité d’établir des propriétés
nouvelles ou plus exactement n'existant pas atliédgurel. Et, les ruptures attendues sont a
prix. Elles peuvent résulter de la sommation simg& propriétés individuelles sum
properties» ou du produit de ces derniéreproduct properties »On a la, déja, les prémices
aux matériaux magnétigues commandables par laotefis], qui ouvriront ensuite le chemin
aux trés actuels composémlltiferroiques[2]. On peut aussi esquisser un schéma inverse ou
le ferromagnétisme hyperfréquence rejoint aujowid’thes disciplines émergentes comme
celle desmetamateriauxou de laplasmonique[3]. Je proposerai donc des pistes d’'étude
couvrant ces différents aspects. Elles s’inscriraigns ['évolution actuelle de la
microélectronique qui tire la communauté du silicien dehors de la route historique tracée
par la loi de Moore (c’est le « More than Moo)e Je donne, dans ce qui suit, une idée
concréte de certaines d’entre elles mais avedfiaudié supplémentaire de respecter un souci
de confidentialité en raison de demandes de dépbtealet en cours [4-6].

Vers des hétérostructures « multiferroiques »

BN

L'étape décisive a cette réflexion a été celle qubuivi le développement des
hétérostructures magnétiques AF/(F/AF)xn vues apitte 3. La suite logique consistait a
intercaler, a I'image des laminations des chapi&res 3, une fine couche de diélectrique (D)
pour rompre définitivement avec la problématiqud’eliéet de peau, avec un empilement du
type : D/[(AF/FIAF)/D]xn. A la critique sur la refi@e complexité de cette structure s’est
rapidement substituée 'idée d’utiliser non passimple diélectrique (tel qu8iO,) mais une
véritable couche mince ferroélectrique (FE). Jelepar dés lors d’hétérostructures
multiferroiques Les combinaisons sont multiples et désormais omation des quatre
propriétés fondamentales représentées sur la figure

- le ferromagnétisme F

- l'antiferromagnétisme AF
- laferro(para)électricité FE
- la piezoélectricité PE
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ferroélectricité

antiferromagnétisme

ferromagnétisme

piezoélectricité

Fig. 1 : illustration du croisement des disciplingsur la magnéto-électricité en couches minces

Le verrou sur les « températures »

L’état de I'art, méme ancien, ne fait pas mentierréalisations directement connexes a
cette idée, a la seule exception d’associationsestnent binaires F sur FE (ou PE). Le cas le
plus représentatif reste celui des ferrites (y adsngn couche mince) déposée sur un substrat
céramique. Il y a donc une difficulté fondamenialie réalisation d’'une telle hétérostructure.
Le verrou reste I'incompatibilitBistoriqueen température des matériaux ferromagnétiques et
ferroélectriques. La figure 2 donne une illustmatigsimplifiée de I'écart qui sépare
actuellement I'état de I'art conventionnel des dmsminces ferromagnétiques de celui des
couches minces ferroélectriques. En effet, les &atpres mise en ceuvre pour ces dernieres
dépassent en général 500°C (voire 900°C pour PElles que soient les techniques de
préparation(MBE, PLD, MOCVD, PVD, Sol-gel ... §e qu'aucun matériau magnétique
(ferro., ferri. ou antiferr) ne supporte sans dégradation irréversible. Metite digure laisse
aussi entrevoir une possible connexion entre le&rdstructures magnétiques du chapitre 3 et
les couches minces de pérovskites tres récente€1g3t précisément la réalisation de cette
jonction qui est au centre de ces perspectivesiet’bbjet de brevets. La suite est une
déclinaison d’applications spécifiques mais détaemies au regard des états de I'art associés.
J’en réduis la description aux fondements par sodeiconcision.

Etat de I'art général des matériaux magnétiques doux

-7
|
o IrMn !
o} I
§ g FeMn — Extension de la fenétre de procédé
&5 ) I avec hétérostructures F/AF
O < NiMn
g2 !
= g MnPt I Température de recuit (C)
';('- ) 4bo 600 800 1000
STO, BST faible Teis : | 1 ! !

STO
BTO
BST

-
o
4
R
N
—

Matériaux
diélectriques

I——I—I |_____¢____.I

Décalage de la fenétre de procédé Etat de I'art général des matériaux diélectriques
d’anres [JGI a haute permittivité et/ou piezoélectriaue

Fig. 2: illustration des écarts en termes de cortipdité thermique entre matériaux magnétiques et
ferroélectriques. Note : les températures misegancorrespondent aux extrema des barres horizoesal
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A ce stade, notre effort porte sur I'étude apprdferde la technique de dépot par faisceaux
d’ions (IBS pourlon Beam Sputtering moins conventionnelle, mais qui montre I'avaetag
exceptionnel d’'abaisser les températures de dissttdbn de SrTiQ et de BaSrTi@a moins

de 400°C. L'étude d’hétérostructures mixtes F-AF-Fdalisée intégralement par cette
technigue est en cours. On revendique, notammerigitl que le recours au couplage F/AF
(voir Fig. 2) étend la fenétre des températureparpbles par F jusqu’a 400°C. On converge
actuellement sur la possibilité d’'un recuit unigqu850°C satisfaisant a la fois aux conditions
de cristallisation de la phase pérovskite FE (otapaet de la phase ordonnée AF, sans
dégradation de F. Des lors, la maitrise de couchieses polycristallines de pérovskites
combinée a celle d’électrodes magnétiques ouvrelesipossibilités multiples dont certaines
rejoignent directement la spintronique. En part@ulla possibilité de jonctions tunnels a
barriere de SrTi@polycristalline (par opposition aux couches moistalines par MBE qui
sont mieux établies) est un enjeu déterminant ¢air succéder a la génération actuelle avec
MgO, dans l'optique de réalisations industriellaétgs de lecture TMR, MRAM et
nanooscillateurs a courant polarisé en spin). d@hérence avec le manuscrit, les exemples
d’applications suivants sont focalisés sur les hygguences.

1.1 Compression de la longueur d’onde guidée

Si je reprends les expressions de la vitesse deagation (Eq. 66) ou de la longueur
d’'onde guidée (Eq. 67) dans un milieu ou les peips effectives sont trés différentes de
celles de l'air, on identifie un moyen d’augmenigrmpremiére ou de réduire la seconde en
jouant sur le produit de la perméabilité et de danpttivité du milieu. C’est ce que l'on
explore actuellement sur la base de I'hétérostraciémentaire type suivante :

Ru(5nm)/SrTiO3(50nm)/FegsC0oz5(25nm)/NiMn(30nm)/FegsCoss5(25nm)/Ru(5nm)SrTiOz(50nm)

Les premiers résultats font état d’'une valeur éedé produit spécifiquglx € jamais
observée, de I'ordre de 40et compatible avec des pertes modérées &gL0%) jusqu’a au
moins 5 GHz. Je précise gu’ici le compromis se itéskulement au caractéparaélectrique

de SrTiQ. Des variantes avec BaSrEiQqui a la potentialité d’étre ferroélectrique dales
conditions significativement plus contraignantegroat a I'étude trés prochainement.
L’objectif applicatif est ambitieux et vise a rédiila longueur électrique des élémevts
ondepour les structures résonantes (filtres) ou rayotasa(antennes) par au moins un facteur
10. L’effort conjoint sur le design de ces compasaorte prioritairement sur I'optimisation
du couplage entre I'onde électromagnétique et dimunhétérogéne qui reste avant tout une
couche mince.

1.2 Agilité hyperfréquence

L’acceés au ferromagnétisme et a la ferroélectrioffée la combinaison extraordinaire
des deux grandeurs fondamentales pour les hypaenégs U ete, qui sont modifiables par
nature avec des moyens de polarisation adéquatgubéement H puit et E poure). Les
propriétés des dispositifs associés fondées sudé@pendance forte avec ces deux grandeurs
(on I'a vu avec les composants inductifs ici) stsobccommandablest dans des proportions
tres importantes (x 100) avec le ferromagnétisme@® parle donc d’agilité en fréquence.
C’est I'un des enjeux déterminant pour les futursuits dela radio opportuniste Mais, les
exigences d’'intégrabilité et de basse consommaibantent le recours a la polarisation par le
champ magnétique (ce qui vaut aussi pour la spiigu@). Ainsi, commander la perméabilité
(et plus largement I'aimantation) par le champ ttlgee ou la tension a toujours été la
préoccupation majeure de la magnéto-électricité,squtourne plutét aujourd’hui vers les
composésmultiferroiques Issus, pour la tres grande majorité d’alliagesnbgenes, je
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justifierai ici la méme démarche qu’au chapitre ¥ea@r encontre, au regard du nombre de
degrés de liberté moins nombreux devant ceux d&sdstructures. Mais les hétérostructures
ne résolvent pas pour autant immédiatement la @nadique de la commande pév). En
général, le principe le plus simple auquel on fgipel releve de la magnéto-élasticité
(exemple par excellence degproduct properties ppar la combinaison piezo-magnétique, le
plus souvent par le biais du PZT (PbZrfi@ui est un des standards de la piezoélectricité.
Or, on est précisément ici dans le domaine vetéoyibur les hétérostructures puisqu’il
n'existe pas a ce jour de compromis sur les tenp&s pour les couches minces, comme on
I'a vu dans la figure 2.

On est donc réduit a une bicouche F (ou toute coamnn avec AF) sur PE. L’idée la plus
immédiate reste I'exploitation de I'effet magnétastique qui consiste a contraindre plus ou
moins l'interface avec F, a supposer que F soitmésggtrictif. J’ouvre une parenthése parce
gue c’est un avantage unique ici des films de FE€Go-N et CoFe-B d’avoir des niveaux de
magnétostriction intermédiaires et ajustables dams gamme parfaitement adaptée aux
applications visées ici (typiquemekyest positif et compris entre 5°i@t 50 1¢). Dans ces
conditions, l'option qui nous est offerte est desgm par des technologies MEMS pour
structurer de facon appropriée cette bicouche, w Igq recours aux substrats massifs PE
(céramiques) ne résout pas dans sa totalité [9iée’ que nous défendons ici consiste a
utiliser un principe d’actionneur intégré pour igat une source de contrainte uniaxiale
commandable en compression comme en tension, ptsfage aux conditions imposées par
I'anisotropie uniaxiale (ou unidirectionnelle) desuches minces magnétiques. C'est la
maitrise du caractére uniaxial des contraintesestainplitudes associées (jusqu’a plusieurs
100""** de MPa) qui nous différencie de I'état de l'arstbrique fondé sur I'utilisation de
céramiques piezoélectriques. Le principe de catadetir a été exposé dans la these de B.
Orlando et fait I'objet du brevet [10]. Il est aetlement revisité dans son intégralité pour
permettre a terme un flot de conception multi-pbysi dans sa totalité car il s’agira d’'un
MEMS RF complet (inductance RF variable, par exenpbligeant, notamment, a minimiser
les ruptures d'impédances associées a I'hétérogenéis norme de cette structure.

babinage !m,m!r
magnétique

310, (V)

- s~ uniax
magnetoelstic
M S

poutre
pidroélectrique

Fig. 3 : principe de base du MEMS Piezomagnétiqueantrainte uniaxiale accordable [10]
1.3 Alternative aux metamateriaux

Les hétérostructures magnétiques et multiferroiqupesir les hyperfréquences
présentent aussi des intéréts qui dépassent ldesirtifisation sous forme de films continus.
Des lors, on touche au domaine des revétementstigtés et des milieux périodiques qui
rejoint les travaux sur les surfaceséflexion parfaite[11] utilisant le principe des bandes
interdites et demetamatériaux12] fondés sur I'effet Veselago [13].

wer 1 Capactor
Layer 2 Layer 1

Fig. 4 : exemples de topologies périodiques a bamderdite (& gauche) et a effet main gauche (ite)
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A ce stade, nos ambitions ne sont pas de rivalisec les états de l'art établis, mais de
trouver des alternatives au manque d’intégratiod’efficacité (Fig. 5, graphes de gauche)
des systémes existants (Fig. 4). En particuliemileau exceptionnel de perméabilité des
hétérostructures, qui rejoint désormais le hauladeande spectrale de I'électromagnétisme,
prend une importance particuliere ici parce qu&lfeuvent se substituer aux solutions
artificielles initiées par Pendry [14]. Des travapréliminaires ont démarré et visent en

particulier a étudier les régimes d'ondes évandsseassociés aux modes singuliers de
propagation correspondants aux deagransinhabituels (D et C) de la figure 5.

non-propagating space ) 4 )
{band-gap structures) a plo/pagatmg MREE
\E s £
B g<0 | >0
p=0 p>0 =
C i
€<0 | 20 |
M<O | u<0
Z 4 ~
j propagaiing space non-propagaring space
(LH Materials) (hand-gap structures)

tréquence (GHz)

Fig. 5 : comparaison des spectres de perméabiitéificielle (en haut) et naturelle (en bas)
et illustration des 4 cadrans électromagnétiques

1.4 Commande de I'aimantation par la tension

Pour terminer ces perspectives, certaines des ocaisbins proposées ici, nhotamment
PEF et F/[AFFE] (ou [FEAF]/F), peuvent étre étendues a d’'autres domaitiegets pour
une commande des états d’aimantation par la tengiomme la spintronique et les
commutateurs intégrésmicroswitchy. Ces axes font partie de perspectives qui seront
abordées prochainement :

- mémoires magnétiques a renversement commandé sartdRE-MRAM)
- interrupteurs bistables a multi-positions par liotatle I'axe de facile aimantation

Collaborations

Je conclus cette derniére partie en précisant gsi@erspectives n’auraient pas de sens
si elles n'associaient pas un périmetre de colltimr large, en adéquation avec celui des
disciplines et des métiers multiples qui y sontrdbs, dont ici :

XLIM UMR-CNRS 6172 a Limoges

LabSTIC UMR-CNRS 6165 a Brest

IETR UMR-CNRS 6164 a Rennes

G2ELab UMR-CNRS 5269 et Institut Néel UPR-CNRS 5031 a Grenoble
Spintec URA-CEA/CNRS 2512, INAC/NM et LITEN au CEA-Grenoble
la DGA, 'ANR et les Instituts Carnot

et aussi Dassault Aviation a Saint Cloud et France Télécom R&D a Meylan
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