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Le couplage d’échange anisotrope est un phénomgysqoe découvert en 1956 par
Meiklejohn et BeariMei 56] dans des nanoparticules de cobalt (matériau fegogtique —
not¢ FM) recouvertes d'une fine couche doxyde debatt CoO (matériau
antiferromagnétique - noté AF - a basse température phénomene se manifeste
macroscopiquement par un décalage en champ du ayblgstérésis obtenu aprés
refroidissement sous champ et une augmentationhdmg coercitif. Pour un champ de
refroidissement positif, le décalage est observé ies valeurs de champ négatives dans le
cas d'un couplage ferromagnétique a linterface &RJ)-et au contraire vers les valeurs de

champ positives dans le cas d’'un couplage antifgaigmétique a l'interface FM-AF.

Ces dernieres années, le phénoméne a suscité mah igtarét dans le domaine des
couches minces du fait de son utilisation danc#gdgeurs magnétiques de type « vannes de
spin » et « jonctions tunnels » qui ont pour ppecde fonctionnement la magnétorésistance

géante et la magnétorésistance tunnel, respectiteme

Les diverses études menées ont permis d’identiigsr différents parametres
influencant l'intensité du couplage : I'épaissewsdcouches (FM) et (AHMei 56], la
rugosité de l'interfacgMal 88] et la réorientation des moments magnétiques &eiface
[Koo 97]. Pour le moment, aucun des modéles proposés neepefavoir une estimation
quantitative fiable de lintensité du couplage. fiabilité des modeles proposés dépend

fortement de la microstructure des différents systeétudiés.

Notre étude est consacrée a la caractérisationogtiocturale et magnétique d’un
systéeme a base de multicouches et tricouches Fdédsims cette étude, nous avons essayé de
corréler I'évolution des propriétés structurald®ehelle atomique avec I'évolution du champ
de couplage d’échangdgg et du champ coercitiHic. La majorité des études précédentes
indiquent qu’un réle majeur est joué par I'état ldeterface FM/AF. Il est souvent tres
difficile d’avoir des informations quantitativesrsia nature et I'état des interfaces ainsi que

sur I'évolution des concentrations des especesigbas a I'échelle nanométrique. Ceci est
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rendu possible par l'utilisation de la sonde atamitpmographique. En effet, cette technique
basée sur I'évaporation par effet de champ, dépéepdans le Groupe de Physique des
Matériaux de I'Université de Rouen, est utiliséeipobtenir des reconstructions a I'échelle
nanometrique des matériaux analyfés 93]. Utilisée essentiellement en métallurgie pour
I'analyse de matériaux conducteurs, une nouvelt@gdion de sonde atomique utilisant un
laser femto-seconde a rendu possible I'évaporatéomatériaux réputés mauvais conducteurs
et/ou fragiles. Depuis, I'analyse de matériaux stmrsme de multicouches est plus facile
[Lar 06], et il est possible d’accéder a des informatiatales sur la nature chimique des

interfaces.

Dans cette étude, nous ne prétendons pas présent@vail exhaustif sur le couplage
d’échange, mais nous essayons d’apporter des aést@ments sur ce sujet dans le systeme

Fe/Mn. Le manuscrit se présente en quatre chapitres

Dans le premier chapitre, nous introduisons le ph@me de couplage d’échange
anisotrope avec les concepts de base nécessamsaiude. Ensuite vient une présentation
des éléments Fe et Mn qui sont la base de notriensgs Un récapitulatif des modeles
théoriques et numériques est ensuite proposé, fimuravec les paramétres susceptibles

d’influencer le phénomene.

Le deuxieme chapitre présente les différentes tqubs utilisées pour la préparation
et la caractérisation de nos échantillons. En effeus avons élaboré différentes séries
d’échantillons par évaporation thermique, lesqoelsensuite été caractérisés structuralement

et magnétiquement.

Le troisieme chapitre commence par une étude prédine afin de choisir les
échantillons les plus adaptés a nos mesures. Endeitcouplage de deux techniques
complémentaires que sont la sonde atomique tombigyag et la microscopie électronique a
permis le suivi de I'évolution de la microstructuee des profils chimiques a travers les
interfaces avec la température de déREtENfin, une étude en spectroscopie Méssbauer du
*’Fe a permis d'identifier I'état cristallographigee magnétique des atomes de Fe dans nos

couches.
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Le dernier chapitre est consacré aux mesures maqgest par SQUID et
réflectométrie de neutrons polarisés (RNP). Paur,fune corrélation entre I'évolution de la
structure et le champ de couplages (ainsi que le champ coercitifc) est présentee, a la

lumiére de différentes études publiées récemment.
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1. Introduction

Dans ce chapitre, nous allons présenter en preleierle phénomene de couplage
d’échange ou « exchange bias ». Ensuite, nousduigons la définition d’'une multicouche
ainsi que les caractéristiques des éléments compnostre systeme, qui sont le Fe et le Mn.
Apres cela, nous présentons les modéles théoreuasmeériques publiés dans la littérature,

et pour finir nous indiquons les paramétres sudadepgtd’influencer le phénomeéne.

2. Couplage d’échange anisotrope

On considere un matériau ferromagnétique, notérld,en contact avec un matériau
antiferromagnétique, noté AF. Aprés refroidissemsmiis champ externe au-dessous de la
température de Néel, notég, u matériau AF, il peut apparaitre un décalagehamp dans
le cycle d’hystérésis du matériau FM, toujours dinma signe pour un systeme donné si I'on
considere un champ appliqué de signe fixe (Figtkg Tout se passe comme si un champ
constant se superposait au champ extérieur appligaéchamp constant résulte de
I'interaction d’échange a travers l'interface FM/AEe phénoméne est appelé « exchange

bias » en anglais.

Le couplage d’échange est anisotrope car il seutrachiquement le long de la
direction d’anisotropie du matériau AF. Il est aussdirectionnel, puisque nous avons une
brisure de la symétrie du cycle d’hystérésis (dgmlen champ a gauche ou a droite). Afin
d’expliquer ce décalage du cycle d’hystéresis, rallms suivre I'évolution de I'orientation
des moments magnétiques de la couche FM et deuleheoAF (Figure I-2). Nous nous
placons dans le cadre du modele de Meiklejdhei 56], c'est-a-dire que nous supposons que
les moments magnétiques de la couche AF sont bdoefugue le renversement d’aimantation

de la couche FM s’effectue par rotation uniforme.
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Figure | - 1: Schéma représentatif d'un cycle d’higsésis avec couplage d’échange positif a travers
l'interface FM/AF. H représente le champ d’échange et k& champ coercitif.

i. TN<T<Tc : Ty est la température de Néel de la couche AR-d# température de Curie de
la couche FM. A cette température, la couche FMnesgnétiquement ordonnée, avec ses
moments magnétiques majoritairement alignés péaient au champ appliqi€ tandis que

la couche AF est paramagnétique.

ii. Refroidissement sous le champ H au-dessous dg TQuand la température du systeme
passe en-dessous dEy, les moments magnétiques de la couche AF s’ordinne
antiferromagnétiquement, avec un alignement pdeal@tre moments magnétiques des
couches FM et AF a l'interface du fait de l'intetian d’échange (supposée ferromagnétique :

Jint>0) entre les deux matériaux (Figure | - 2).

iii. Phase 2 du cycle d’hystérésis C’est la configuration correspondant au débutycle

d’hystérésis lorsque le champ devient négatif. Nausns un début de retournement des
moments magnétiques de la couche FM, alors quadesents magnétiques de la couche AF
restent figés dans leur état de saturation et erenen couple qui s’oppose au retournement
des moments magnétiques de FM. Ceci induit un clagemetournement beaucoup plus élevé

pour les moments magnétiques de FM.

iv. Phase 3 du cycle d’hystérésis Les moments magnétiques de la couche FM sont
completements retournés. La couche est magnétiquessurée avec une aimantation

antiparallele aux moments magnétiques interfacthuba couche AF.
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v. Phase 4 du cycle d’hystérésis En réaugmentant le champ extérieur appliqué, le
retournement des moments magnétiques de la coldhestfavorisé grace au couple exercé
par les moments magnétiques de la couche AF eblBtent un champ de retournement plus
faible que pour la couche FM isolée.

Le refroidissement sous champ externe définit lndianisotropie, qui peut aussi étre induit
lors de la croissance par l'utilisation d’'un champgnétique externe. Le cycle d’hystérésis
est décalé vers les valeurs négatives pour un chextgrne positif. Pour quantifier le
phénomene, on définit deux parametres (voir Figur2) :

- le champ d’anisotropie d’échange ou le champémldgeHes; c’'est le décalage du cycle
par rapport a sa position habituelle (sans coupli¢ehange). Ce paramétre est lié au
couplage entre les moments magnétiques des cobbhes AF.

- le champ coercitiHc; il est défini par la demi-largeur du cycle a antaion nulle.

— - —- o e
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Figure | - 2: Schéma représentatif de I'évolutiored moments magnétiques des couches FM et AF au sour
d’'un cycle d’hystérésis, aprés un refroidissemeatis champ externe positif au-dessous de la tempéeatie
Néel de la couche AfNog 99]
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3. Systéme étudié : les multicouches Fe/Mn

3.1 Les multicouches

Une multicouche est un matériau artificiel qui sempose en général d'une succession
périodique de couches de deux matériaux différgfiggre | - 3). La multicouche est définie
par les éléments chimiques qui la composent (A @aBexemple), I'épaisseur de chaque
couche (g et g) et le nombre de répétitions. La faible épaissigrcouches individuelles (en
général nanométrique) et la multiplication desrfatges entre différents éléments induisent
généralement des propriétés physiques tres ditiEsate celles des matériaux massifs.

La multicouche représentée sur la Figure | - 3lestas idéal du systéme sans défaut ni
contamination. Cependant, pour les systémes réatispérimentalement, les multicouches
présentent des défauts liés aux conditions de dépapérature, flux,...) qui sont la rugosité
aux interfaces, le mélange chimique des élémentdesecontaminations résultant de la

présence de gaz résiduels dans le bati lors du @€jgaire | - 4).

Figure | - 3 : Schéma d'une multicouche idéale, et g représentent respectivement les épaisseurs des
couches d'éléments A et B. La périodicidéest définie pal=ex+eg [Tam 05]

La méthode de dépdt utilisée dans la préparaticiniddes défauts majoritaires de
I'échantillon. En effet, c’est I'énergie d'impacesl atomes sur le substrat qui va favoriser la

rugosité ou le mélange chimique.

10
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A la différence des autres techniques de dépdbdehes minces (pulvérisation cathodique et
dépbt par laser pulsé par exemple), I'évaporatiennique utilisée pour la préparation de nos
échantillons est peu énergétique (énergie d'impastatomes de I'ordre de 1@V) ce qui
favorise la rugosité plutét que le mélange chimidg@ar contre, la pulvérisation cathodique
(énergie d'impact des atomes de l'ordre deel)) ou la pulvérisation ionique (énergie
d'impact des atomes de I'ordre de’#¥) favorisent le mélange chimique & l'interfackusP
I'énergie d'impact des atomes est grande plusailijmplantation et plus le mélange chimique

et la contamination a l'interface sont consequents.

Généralement, on parle « d’implantation » pour es accélérés avec des énergies de
'ordre de centaines d’eV et pour la modélisatias dmpacts on utilise le ralentissement
électronique. Pour des énergies inférieures, Entelsement électronique n’est plus valable,
on utilise plutét le ralentissement nucléaire mgéles chocs entre les ions et les atomes de la
matiére. lls sont majoritairement responsablesahstert de I'énergie des ions.

Les dommages induits ne sont pas les mémes, agit davantage ici d’'un apport d’énergie
qui se traduit par du mélange chimique et/ou atitimade la diffusion au niveau de la surface.
L'évaporation thermique produit des atomes peu g&imues, alors on ne parle plus
d'implantation au sens propre du terme. Néanmdmsialentissement nucléaire qui est
prépondérant dans ce cas de figure peut créer tengechimique a la surface et compte
tenu des faibles épaisseurs des couches dépostasnglange chimique peut devenir
significatif.

Interface rugueuse

Mélange chimique

Figure | - 4 : Les multicouches expérimentales peggent a la fois de la rugosité aux interfaces et ghélange
chimique entre les deux constituanfsam 05].

11
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3.2 LeFer

Le Fer est un métal de transition. Sa configuraéil@etronique est [Ar] 3d6 4s2 et sa couche
3d est donc incompléte. Sa température de fusibrdesl265 K et sa température de
vaporisation est de 2588K a la pression atmospirigu-dessous de 1179 K, il cristallise
dans une structure cubique centrée (plabe) avec un paramétre de madle 2,8664 A a

300 K. Son rayon atomique a température ambianterya= 1,27 A et sa masse volumique

Ore = 7873 kg.nit. Il est ferromagnétique et sa température de @stie.=1043 K.

Le moment magnétique du fer est di aux électromBefp@ament délocalisés de la sous-
couche 3d. De ce fait, ils subissent fortementelésts du champ cristallin. Le couplage du
champ cristallin est prédominant par rapport auptame spin-orbite ce qui a pour
conséquence de bloquer presque totalement le masimgtique orbital. En conséquence, la

principale contribution au moment magnétique tesdlle moment cinétique de spin.

Les électrons sont soit de spin « up » soit de sgiawn », donc les orbitales sont divisées en
deux parties correspondant aux deux directiongpde gqui sont notées respectivement, «+»

ou «-»[Kit 68]. La différencedn entre le nombre d’électrons dans les deux diftéreanaux
de spin permet de déduire le moment magnétiqueiqienm : m= —guBAné, oug est le

facteur de LandéS le moment cinétique de spin g le magnéton de Bohr.
On trouve aloram,,, = 2,2y, correspondant & une aimantation & saturation d1L,¢ A.m™

a 0 K pour le fer cristallin dans sa phase

Dans les couches minces et généralement les systethaine dimension au moins est
nanomeétrique, on peut avoir des propriétés stralgsret magnétiques différentes de celles
des échantillons massifs. En effet, la coordinemézhiite en surface peut induire un plus
faible recouvrement des fonctions d’ondes des rélestde la couche d, ce qui produit un
moment magnétique plus grand et peut éventuelleomrduire a un ordre ferromagnétique
local dans des couches minces de métaux qui nelosinent pas en volume a ces
températures. Par exemple, le fer présente un ntamemmétique plus élevé en surface qu’en
volume[Fre 87, Ohn 85]

12



Chapitre | : Généralités
3.3 Le Manganese

Le manganése, de configuration électronique [Arp 32, existe dans quatre phases
différentes qui dépendent de la température et gedssion (diagramme de phases Figure | -
5). Ces phases ont toutes une symétrie cubiques seaie la phase est stable a pression

atmosphérique et température ambiante.

MANGANESE

bee (2)

P (Gpa)

[
L

Iquud

Temperature (K)

Figure | - 5 : Diagramme de phase du MfYou 91].

Elle présente une structure cubique centrée comte&s@&atomes par maille élémentaire. Le
parameétre de maille eat= 8.865 A. Cette phase est paramagnétique a tatnpérambiante
et antiferromagnétique au-dessous de la températrdléel Ty = 95 K). La transition
magnétique s’accompagne d’une distorsion de latstrel cristallographique qui devient une
structure tétragonale centrée avec les paramégesailesa = 8.877 A etc = 8.873 A
[Hob a03]
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Figure | - 6 : Représentation schématique de la haiélémentaire de la phaseMn contenant 58 atomes
(a=8.865A). Les différentes couleurs indiquent lagition des atomes de Mn qui ont le méme moment
magnétique.

Entre 1073 et 1373 K et a pression atmosphériguphése stable egtMn, qui contient 20
atomes par maille élémentaire (Figure | - 7), aveparamétre de maille = 6.30 A. Cette

phase est paramagnétique a cause d’une frustasibimteraction d’échange entre les atomes
de manganégéiob b03]

Figure | - 7 : Représentation schématique de la fitlmunitaire de la phas@-Mn contenant 20 atomes.
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Entre 1368 et 1406 K, on obtient une structure quibia faces centrées de paramétre de
maille a = 3.863A correspondant & la phagéin. Cette phase a cependant été stabilisée a
température ambiante en couches minces par éppaxigets moléculaires (EJMiKer 89].

La structure dy-Mn est métastable, de type cubique a faces centadec une température
de Néel de 511 K. Au-dessus de 1517 K, nous avarghases-Mn qui a une structure
cubique centrée et un paramétre de mait{2.093A.

Des simulations réalisées par FLAPWUI potential LinearizedAugmentedPlane Wave)
ont montré que la phase antiferromagnétique cubignérée est instable, alors que la phase
tétragonale centrée peut exig@ru 99, Qiu 06]

3.4 Alliage Fe-Mn

L'alliage Fe-Mn a été largement étudié dans sonh rétssif, comme le montre son diagramme de
phase (Figure | - 8), le Mn a une limite de solitditle 3 % dans le Fe. Au-dela de cette valeurs hou
observons une transformation de phase du Mn dasttuature devieng-Mn. Cependant, dans le cas
de multicouches qui sont des systémes métastatdediagramme de phase n’est plus valable. Des
études menées sur des multicouches ont montr&egriaepossibilité de stabilisé la structure culeiqu
centrée jusqu’'a une limite de 24 % de Mn en ajdutls éléments supplémentaires comme le C
[Liu 09]. Par ailleurs, les études précédentes ont montiendexiste pas de phase cubique a face
centrée pour des dépdts en couches minces a tdmmeéeanbiantgShi 99] Dans le cas de notre
étude, nous n’attendons pas de changement deuseuce qui sera vérifié lors de la caractérisation

structurale du systeme.

Weight Percent Manganese
10 20 30 40 50 80 70 80 90 100
.' T T t T 1 + +

L

1400+

1200

1 3
- 26,0 1143°C
(yFe,7Mn) P fﬂ‘”\ e

Temperature °C

TC
Magnetic Transfarmation
. 08

710°%¢

S :

[T 0w 10 50 w70 86 a0 100

Fa Absmic Percent Manpganeke Mn
! SN '

30, 68 %

Figure | - 8 : Diagramme de phase binaire du systémRe-Mn[Mas 87]
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4. Modeles théorigues

4.1  Modéle de Meiklejohn (1956)

Suite a la découverte, en 1956, du phénoméne daagmud’échange anisotrope dans des
nanoparticules de Co (FM) recouvertes d’'une couame d'oxyde de cobalt CoO (AF)
[Mei 56], Meiklejohn et Bean ont proposé un premier modékorique qui donne une
estimation du champ d’échangigs. Ce modéle est cependant un peu trop simpliste et
permet pas une description quantitative du phénemen

La premiere approximation est de considérer unelmU-M avec une anisotropie nulle
(couche infiniment douce) et une couche antifergmétique AF extrémement rigide (les
moments magnétiqgues de AF restent fixes au coursydle d’hystérésis), les moments
magneétiques des couches FM et AF étant coplanddass ces conditions le cycle n’a pas
d’hystérésis et le champ de couplage anisotropkéestia constante de couplage d’échange a

l'interface par la relation :

ou M, est 'aimantation de la couche FN},, est son épaisseur &t, est l'interaction

d’échange a l'interface entre les moments magnésigie FM et AF.

Ce modéle n'est valable que si les moments magregtigle la couche AF restent fixes

pendant le cycle d’aimantation, sinon le cyclesgshétrique et centré.

En considérant une anisotropie uniaxiale (Figwe) de la couche AF (mais en négligeant
toujours celle de la couche FM). On obtient along énergie par unité de surface donnée

par :
Esurf =-HM SRy COS(H_:B)"' KAF tar sin®a - ‘Jint COS(,B—O)

ou Kar est I'anisotropie de la couche Aflxy son épaisseur, et les angle® eto, représentés

sur la Figure | - 9, sont définis comme sulit :
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a . angle entre la direction de I'aimantatibhy: d’un des sous-réseaux de la couche AF et
I'axe d’anisotropie du systéme,

S angle entre la direction de l'aimantation declauche FM et I'axe d’anisotropie du
systeme,

6 : angle entre le champ magnétique et I'axe d’dropie du systeme.

Le premier terme est 'effet du champ magnétiquaiqpé (effet Zeeman). Le deuxieme est
I'anisotropie de la couche AF. Le troisieme estdeiplage a linterface entre les moments
magnétiques FM et AF, considéré de type ferromagunet

En minimisant I'énergie par rapport aux angtest 3, on obtient les conditions définissant les

positions d’équilibre des spins :

aEsurf . J. .
=0= sin2a =—"—sin(B-a)
oa Koar tar
oE, HM,,t
surf :O:>Sin -a)= FM “FM Sin 9_
618 (ﬁ ) ‘Jint ( ﬁ)

Une fois les positions d’équilibre obtenues powgtke direction, on peut trouver la condition

d’existence de I'anisotropie d’échange unidireatielfe.

Une résolution numérique des deux équations indibpux régimes de retournement suivant

la valeur du rappOFtJL. Lorsque le rapport est inférieur a 1, les momerdgnétiques de
AF“AF

la couche AF restent figés et le systtme minimise énergie en gardant tres petit

indépendamment d& et I'on observe de I'anisotropie d’échange. Avgrse, si le rapport est

supérieur a 1, le systéme minimise son énergieaettagt (3 - a) trés petite et les moments

magnétiques de la couche AF sont entrainés patdeirnement des moments de la couche

FM et il n’y a plus de décalage du cycle.

Le modele de Meiklejohn reste cependant tres leifadréalité avec des valeurs du champ

d’échangeHeg 100 fois supérieures aux résultats expérimentalusieurs modeles, décrivant

des systemes moins parfaits avec des défauts tarfdone, ont donc été proposés afin de

reproduire plus quantitativement le champ d’échamgeerimental.
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Xy

Figure | - 9 : Représentation schématique des diffats parameétres introduits dans le modéle de Mejghn
[Nog 99]

4.2  Modéle de Mauri (1987)

Dans le but de rapprocher les résultats théorigless résultats expérimentaux, Mauri a
proposé en 1987 un modé¢Mau 87] proche de celui de Meiklejohn. Il suppose unerfate
idéale sans rugosité et magnétiquement non-compgehaéouche AF interfaciale qui est en
contact direct avec la couche FM a donc un momentnul. La couche AF dans sa totalité
est supposeée suffisamment épaisse de facon a perrdes réarrangements de la structure
magnétique ainsi que l'apparition, lors du retoumaat de I'aimantation de la couche FM,

d’une paroi de domaine paralléle a I'interface denslume de la couche AF (Figure | - 10).
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Figure | - 10 : Représentation schématique de larpiadans une couche épaisse AF lors du contact auae
couche FM. Le premier plan de la couche AF est netné avec la couche FM (cas de couplage fort a
l'interface) [Mau 87].

En considérant la création de paroi de domainaet@ie d’interaction est répartie le long de
la paroi dans le volume de la couche AF et n'ess gbnfinée a linterface. La paroi s’étend
dans le volume sans risque d’étre limitée par umexi@me une interface puisque la couche
AF est supposeée étre suffisamment épaisse. C'exstrnigétition entre I'anisotropi&ar et
I'interaction d’échang@ar entre deux moments magnétiques voisins de la eocA€hqui va

définir la largeur de la paroi.

Dans ce modele, le calcul de la largeur de patdeaséme que pour une paroi de Bloch qui
se forme entre deux domaines magnétiques daimamtaipposée et qui permet un
retournement progressif des moments magnétiques dan matériau ferromagnétique.

L’énergie en champ nul s’écrit sous la forme suigan

N
E= _(N _1)'JAF COS(Qi _€i+1)_ KAFZCOSZHi '
i=1

termed'échange
termed'anisotrope

avecN le nombre de moments magnétiques dans la pard, l&ngle entre un moment

magnétique et 'axe de référence.
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La longueulL de la paroi ainsi que I'énergie surfacige qu’elle contient s’écrivent :

L=7 i
V K
AEZITJAAFKAF

Ou Axr Kar sont respectivement les constantes d’échangeaeisdtropie de la couche AF.
Ces formules permettent d’identifier deux cas-lasit

Fort couplage a l'interface :
Le premier plan de moments magnétiques est entg@remnetourné avec le retournement de
'aimantation des moments magnétiques de la codhgFigure | - 10) et le décalage du

cycle est limité par I'énergie de la paroi créeée :

Faible couplage a l'interface :
Le faible couplage entre les moments magnétiqueArdet FM ne permet pas de créer la

paroi, ce qui conduit a la méme expression que celhnée par le modéle de Meiklejohn :

Entre ces deux cas-limite, la situation est plusmauée a décrire, car I'énergie de couplage
Jnt @ l'interface peut former une paroi avec un argférieure an. Dans le cas de fort
couplage, le décalage se trouve fortement rédcdtude de I'énergie nécessaire a la création
de la paroi de domaine. Une application numériquex ales valeurs réalistes dg et Kar
donne un facteur de réduction d’environ 100, cepguimet de retrouver les valeurs ldgs

obtenues expérimentalement.
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4.3 Modéle de Malozemoff (1988)

Dans le but de réduire I'écart significatif entes Irésultats expérimentaux et ceux qui sont
obtenus par le modéle de Meiklejohn, Malozemoff@psé en 1988 un modéle modifié qui
introduit des imperfections (la rugosité) a l'ifeere[Mal 88]. En effet, si I'on considére des
marches atomiques a l'interface, une partie des entsnmagnétiques de la couche AF
présente des interactions magnétiques frustréeaugsecdes moments magnétiques de la
couche FM adjacente, ce qui induit la création d'yraroi de domaine perpendiculaire a

I'interface.

Y
,ﬂo
00

AR AR

&
00

AR AR |

00
Ve 4O
VYOO
J;koo
VVV0QO
0 0

AR AR/
Vi

|

Paroi de domaine

perpendiculaire a I'interface

Figure | - 11 : Schéma représentatif d'une paroi @®maine dans la couche AfRad 07].

A la différence du modele de Meiklejohn, ce moddkzrit une interface parfaitement
compenseée (aimantation globale nulle, de la coddha l'interface, en absence de rugosité,
(Figure | - 11). En introduisant de la rugositéaghe marche atomique modifie I'énergie
d’échange a l'interface et induit la création d'pwroi de domaine dont la largeur dépend de
I'anisotropie Kar de la couche AF, du couplage d'échardge dans la couche AF et du
couplage d’échange a l'interfadg;.. Compte tenu de la nature aléatoire de la rugdsie

grand nombre de marches atomiques), I'énergie delage locale a l'interface peut étre
. zJ., . .
considéree comme aléatoire a I'échelle atomiqus;éerit : o, =+—* ou z représente le
a

nombre de coordination ou coordinence.
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Dans un domaine de taille latéralel’énergie moyenne a l'interface est :

Donc lorsqu’on met en contact une couche AF avecamuche FM monodomaine, la couche
AF va se briser en plusieurs domaines hémisphé&rigaar minimiser son énergie (Figure | -
12). La taille des domaines résulte de la comipatintre I'énergie de l'interface et I'énergie
de la paroi.

Dans ce cas le décalage est donné par :

H. = 22\ Ape K e
EB '

M gyt
(a) (b)
FM — FM -
+ f’—' .-"‘_’_.’__4‘ ] p T ‘--ﬁ"r =
/;(_}"’f;::"_ ,,f’f//:; /.__“t_-
=1 _-Aa=--+" U —— ' ==
A"  fuaai.ls Y - AF . 7

Figure | - 12 : Schéma des domaines dans la coudii€ (a) petits domaines et (b) large domaifidal 88].

Cette équation est proche de celle obtenue paroedela de Mauri dans le cas de forts
couplages a l'interface et permet d’avoir des uwalede décalage en champ de l'ordre de
grandeur des résultats expérimentaux.

Mais, contrairement au modele de Mauri qui prop@sdormation de la paroi et son
annihilation au cours du cycle d’hystérésis, ce @@grévoit plutdt que la configuration
magnétique de la couche AF est inchangée, avarrzafion de domaines hémisphériques a
I'interface qui restent statiques au cours dueycl
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4.4  Modéle de Takano et Berkowitz (1999)

Dans ce modele, on suppose une interface compaxséaine aimantation moyenne nulle du
plan AF a l'interfacgTak 98, Ber 99] Une telle interface, dans les modéles de Meiklejet
Mauri, ne produit pas de décalage, puisque le eoupbyen exercé sur les moments
magneétiques de la couche FM est nul. Pour rappramdtée interface de la réalité, elle est
supposeée rugueuse, et a chaque marche atomiqientairon des moments magnétiques
change de 180°.

La rugosité de l'interface induit des effets ddleafinie : sur certains grains AF, on voit
'apparition d’'un moment magnétique local non nel l'interface dans ce cas est
partiellement non compensée. Les moments locaukseooupler aux moments magnétiques
de la couche FM a l'interface et induire un décaldg cycle, plus faible que celui prédit par
le modéle de Meiklejohn. Les auteurs considéreatrugosité qui conduit a 1 % de spins non
compenseés a linterface. Les valeurs du champ dalageHgg obtenues dans ce cas sont de

I'ordre de grandeur des valeurs expérimentales.

4.5 Modéle de Koon (1996)

Dans leur papiefBer 99] Takano et Berkowitz font référence a des travd@x<oon non
publiés qui prédisent une transition d'un couplggependiculaire (Figure | - 12) a un

couplage colinéaire planaire lorsque l'interfacesegfisamment rugueuse.

Les travaux de KoofKoo 96] sont consacrés a I'étude de I'anisotropie d’écbhgmour une
interface totalement compensée. Les calculs miagr@étiques de Koon prédisent un
décalage de cycle, da a I'apparition a I'interfdeemoments magnétiques AF non-compensés
qui vont se coupler aux moments magnétiques dedehe FM et produire ainsi un champ de
couplage. Il s’agit en fait d’'un couplage perpenthae purement interfacial entre les couches
AF et FM ; en effet, les moments magnétiques re@ntleur structure colinéaire des qu’on
s’éloigne de l'interface. Ce type de couplage ad&g décrit dans les travaux de Néel
[Née 78] et a été confirmé dans plusieurs travaux sur reiffis systémes comme NiFe/CoO

[Tak 98] et NiFe/FeMr{Jun 95]
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Figure | - 13 : Représentation schématique de lanfiguration des moments magnétiques a une interface
FM/AF a I'énergie minimale (angle 90°)Koo 96]

Ce modeéle fait également quelques hypothéses istfluénce de la rugosité interfaciale. Il

suppose que la rugosité ne peut que réduire lardtion interfaciale et diminuer le champ

d’anisotropie d’échange, contrairement au modéleTaleano et Berkowitz qui attribue le

décalage a la rugosité, et a celui de Malozemoifffajtiappel a la rugosité pour frustrer la
couche AF et la briser en plusieurs domaines. laexlasions de Koon restent sujettes a
discussion puisque les travaux de Schultess eeBd@th 98] pour un systéme similaire a

couplage perpendiculaire et interface compensééyopmnt plutét un renforcement de

I'anisotropie uniaxiale, c'est-a-dire un champ cd#rplus fort, et le couplage d’échange

anisotrope n’apparait que dans le cas de défatgsfdniaux qui induisent des moments
magnétiques non compenseés, brisant ainsi la sygriirgsysteme.

4.6  Modéle de Dimitrov (1999)

La plupart des modeles proposés permettent de ipréas valeurs du champ d’échange
anisotrope, mais aucun de ces modeles ne permptédeir I'évolution de I'anisotropie
uniaxiale et donc le champ coercitif. Expérimentaat, le décalage en champ du cycle
d’hystérésis est toujours accompagné d'une augii@mtale I'anisotropie uniaxiale. Les
travaux de DimitroDim 98, Dim 99]reprennent le modele de Malozemoff avec I'intezfac

aléatoirement rugueuse et la couche AF multidomaineontact de la couche FM. Il s’est
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focalisé sur I'effet du champ de couplage aléatsinele champ coercitif, et il a proposé une
expression analytique du champ coerecitif :

int

™, al\ zl,

aveca le parametre de maill®)gyv I'aimantation a saturation de la couche ferroméguoé,
Jnt I'énergie de couplage a linterface’ le nombre de coordination du matériau
ferromagnétique a l'interface,

zle nombre de coordination du matériau ferromaguétdans la couche ferromagnétique,
tem I'épaisseur de la couche ferromagnétique, et

Jem 'énergie de couplage entre les moments magnétidada couche ferromagnétique.

L’énergie de couplage a linterfadg; varie énormément avec la rugosité de l'interfaee,
qui explique la variation du champ coercitif aves tonditions et la méthode de dépét. La
mesure directe de cette énergie est, généralemaatessible.

Dimitrov, dans ses travaux, a fait une estimaties dnergiegiy; et Jr,y pour comparer les
résultats de son modéle avec les résultats expdanone obtenus pour un systeme NiFe/CoO

[Dim 99]. Un bon accord est obtenu, avec une variationtdump coercitif suivant la loi

He. = tf\ , OU A est une constante et n un exposant de éatdn = 151+ 005.
FM

4.7  Les nouvelles théories du couplage d’échange anisjoé

Plusieurs modeles théoriques et numériques conplere été proposés pour quantifier le
couplage d’échange et pour comprendre les mécasigmde contrélent. Ce sont cependant
des modeles non universels adaptés a certainsr®sigus qu’a d'autres. Stiles et McMichel
[Sti 99] ont proposé un modéle décrivant le couplage dasshicouches polycristallines
FM/AF. Le couplage est assuré dans ce modéle péchange direct entre les moments des
couches FM et AF a l'interface, en plus d’'un cogplpar réorientation des moments de spin
appelé « spin-flop coupling », avec la suppositienquelques grains dont les moments de
spin sont bloqués. Pour des raisons de stabil@értigue, ce modéle n’est valable que pour
des systémes avec une couche FM derdst trés supérieure aTg de la couche AF.
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Stampset al. ont proposé l'existence de deux mécanisme a ltogiglu couplage d’échange
[Sta 00] L'un est la formation de domaines réversibles,'atitre est la formation de
domaines irréversibles. Nowat al. ont proposé un modele basé sur des simulationgeMon
Carlo[Now 02] ou il y a formation de domaines magnétiques daescouche AF diluée avec
des impuretés non-magnétiques. Durant le refr@dient, les impuretés en contact avec la
couche FM réduisent I'énergie nécessaire a la foomale domaines métastables bloqués.
L’intensité du couplage dépend seulement de laanation des impuretés et non de la taille
et la microstructure des domaines. Saha et Viaotgproposé un modele micromagnétique a
grande échelle (2,5x1Gtomes)[Sah 06]pour un systéme polycristallin ou un grain FM
n'interagit qu’avec son grain voisin AF. Chebal.[Cho 07]ont proposé un modéle pour un
systeme polycristallin & fort couplage d’échange laubarriere d’énergie nécessaire au
renversement d’'un grain AF est le produit de sdome par son anisotropie, comme dans le
modéle de Fulcomer et Chdifpul 72].

Malgré la diversité et la complexité des approaltédsées pour élaborer ces modéles, il n'y a
pour le moment aucune théorie qui permette de préaivaleur du couplage d’échange dans
un systéme réel. Il n’y a pas de modéle qui peenadt relier analytiquement le couplage

d’échange a la taille des grains ou aux épaissigsouches.

Des travaux récents ont permis d’identifier expémtalement deux types de moments de
spins avec des roles différents dans le couplags.ttavaux de Shmid sur des systémes a
anisotropie perpendiculaif&ch 08]ont permis de visualiser des spins non-compengss a
différents couplage avec FM. Les uns sont coupiéparallelement avec le FM et localisés a
I'interface et sont responsables du couplage diéghales autres sont couplés parallelement

au FM et ne sont pas forcément localisés a l'iatarf

Par ailleurs, Dekadjewt al. [Dek 11] ont également identifié deux groupes de moments de
spin dans des systémes avec un couplage dans e plas spins dits « bloqués »,
responsables du couplage d’échange, qui ne sermetdupas avec le renversement de
I'aimantation, et des spins dits « non-bloquésut, sg retournent avec I'aimantation et qui
induisent le champ coercitif. Ceci explique I'évidbin généralement inversée de ces deux
champs. L’augmentation de I'un au profit de I'audeeproduit par un changement du nombre

de spins « bloqués » et « non-bloqués ».
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5. Parametres influencant le couplage d’échange

5.1  Epaisseur de la couche FM

Le role de I'épaisseur de la couche ferromagnétméee étudié en détail dans la littérature
[Nog 99] Dans tous les systemes étudiés expérimentaleneenhamp d’échangkleg est

inversement proportionnel a I'épaisseur de la ceueM :

Le couplage d’échange étant un effet d’interfadas pépaisseur de la couche FM augmente
plus cet effet devient faible, jusqu’a devenir igemble, et dans ce cas on n'a plus de
décalage du cycle d’hystérésis. Cependant il fatdrraussi que dans le cas d’'une couche FM
tres mince, cette relation n’est plus valable. Eatedans ce cas la couche ferromagnétique
n'est plus continue et se brise en plusieurs gf&as 90] L'épaisseur-seuil dépend fortement
du systéme étudié, de sa microstructure et de thaudé de préparation de la couche.

5.2  Epaisseur de la couche AF

La dépendance du champ de couplidgegen fonction de I'épaisseur de la couche AF et plu
compliquée. D’aprés les études précédefitieg) 99] on peut définir trois plages distinctes
(voir Figure | - 14) :

* Pour une couche tres mince, on n'a pas de couplaghange, probablement parce

que la condition énoncée par Meiklejohn dans sodéeteo(K ,-t,- = J,,) n'est pas
vérifiée.

« En augmentant I'épaisseur de la couche AF, linténgu champ de couplage
augmente significativement.

e A partir d'une certaine épaisseur (qui dépend dendéure du systeme étudié),
I'intensité du champ de couplage ne dépend plus&adgmentation de I'épaisseur de

la couche AF.
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Epaisseur de la couche FeMn en (A)

Figure | - 14 : Variation du champ de couplage amisope Hy et du champ coercitif i en fonction de
I'épaisseur de la couche FeMn (AF) en contact awae couche FgyNi,o (FM) d’épaisseur 7nnNog 99]

5.3 Etat de l'interface

D’aprés les modéles théorigues mentionnés aupatal@anconfiguration des moments
magnétiques des couches ferromagnétique et aotifagnétique a linterface influence
enormément l'intensité du champ d’échanges, or plusieurs parameétres peuvent étre
influents : rugosité, cristallinité, taille des ors, .... Plusieurs études ont essayé d'identifier

I'effet de chaque paramétre sur le couplage.

* Rugosité :la plupart des systemes étudisg 96, Shen 96inontrent une diminution
du couplage d’échange avec 'augmentation de lasit®gy méme s’il y a des systemes
qui semblent moins sensibles a cette varidtitan 97] Pour des systemes particuliers
[Mor 95, Nog b99] l'inverse a été observé, c'est-a-dilgg qui augmente avec la
rugosité, et cela pour des interfaces compenséasretompensées, ce qui indique

que la microstructure joue un réle plus importaarigice phénomene.
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Ces résultats peuvent étre intuitifs dans le casalinterface non compensée (dans le modéle
de Meiklejohn par exemple). La rugosité conduiteéfiet a des moments magnétiques ayant
différentes orientations dues a la frustration, qgeé diminue le couplage a linterface.
Cependant ce raisonnement ne s’applique pas damas ld’'une interface compensée. On est
supposé (avec ce raisonnement) ne pas avoir dgemamt d’'intensité de couplage, ou avoir
une augmentation, ce qui n’est pas le cas.

Des modéles plus compliquéslau 87, Née 78, Koo 96prévoient une variation de la
constante de coulage d’échanlge en fonction de la rugosité, ce qui influence Bimsité de
Hes.

o Cristallinité et taille des grains : en général, l'intensité degg augmentgTsu 97,
Nak 97] avec I'augmentation de la texture de la couche @, contre le rble de la
taille des grains reste ambigu et dépend du syséutke. La variation de la taille des
grains modifie en méme temps plusieurs parametragleence significativement le

couplage a l'interfacfJya a97, Tsu 97]

6. Effet du couplage sur le champ coercitif

Le phénoméne de couplage d'échange anisotropeosg@agne souvent d’'une augmentation
du champ coercitif (demi-largeur du cycle, Figurell) de la couche FM. Malgré les études
effectuées, cette augmentation reste peu connuegigée dans les modeles théoriques
proposés. Le seul modele qui propose une approgaetitptive du probléme est celui de
Dimitrov. Mais expérimentalement, il reste tredfidife d’étudier le probleme car il dépend,
en méme temps, de I'anisotropie de la couche Afe d¢d microstructure de la couche FM.

Ce qui est connu du phénoméne, c’est une augmamtdti champ coercitif a la température
de blocage noté&g (Figure | - 15). C’est la température a laqudlle’y a plus de couplage
d’échange dans un systéme FM/AF. Elle peut étreeématrés inférieure a la température de
Néel du matériau AF sous forme massive. Cetteréifige peut s’expliquer par la variation de
la température de Néel du matériau en fonctiongpmisseur et de la taille des grains de la
couche AF : plus la couche AF est épaisse ou pligtains sont fins, plus la température de
blocage est inférieure a la température de Néaj 99].
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Figure | - 15 : Dépendance de 4 et Hc en fonction de la température de mesure dans uirbche FeR/Fe
apres refroidissement sous champ externe au-dessteug, [Nog 99]

Au-dessus de la température de blocage, la couEhesAdésordonnée et dans ce cas il n'y a

pas de couplage. Le champ coercitif est alors cgua couche FM seule.

A la température de blocadg, nous avons un début d’'ordre magnétique dansueheoAF
mais l'anisotropie de la couche AF reste suffisammfaible pour que pendant leur
retournement, les moments magnétiques de la cdeidhentrainent avec eux une partie des
moments magnétiques de la couche AF, d’ou 'augatiemt du champ coercitif.

Au-dessous dfp, la couche AF est fortement anisotrope et le reiment des moments
magnétiques FM n’entraine plus les moments magresidF avec eux, d'ou une diminution

du champ coerecitif.

En général, le pic du champ coercitif est expligaé la diminution de I'anisotropie de la
couche AF. On retrouve le méme comportement dacadele la diminution de I'épaisseur de
la couche AHPac 66, Hag 67]qui produit une diminution de I'anisotropie effige K ,-t .-,

ce qui permet aux moments magnétiqgues FM d’entrgilns de moments magnétiques AF.
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Le champ coercitif augmente alors jusqu’au momentaocouche AF devient suffisamment
fine pour étre non magnétique, et dans ce casdmplcoercitif diminue pour retrouver sa

valeur d’origine.
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1. Introduction

Ce chapitre est consacré a la présentation desetities techniques utilisées pour cette étude.
Il se présente en deux parties, la premiére dédibe meéthodes d’élaboration des

multicouches et la suivante aux techniques de t&rsations structurales et magnétiques.

2. Techniques d’élaboration

Différents types d’échantillons ont été élaborésauwrs de cette étude, chacun étant adapté a
une technique de caractérisation spécifique. Cependus les échantillons ont été élaborés
dans les mémes conditions afin de comparer ledtaésues différentes techniques. Les

dépots ont été effectués par évaporation thermique.

2.1  Evaporation thermique

L’évaporateur thermique utilisé pour I'élaboratides échantillons se compose d’'une enceinte
d’évaporation reliée par une vanne mécanique aasnddntroduction (Figure Il - 1). La
chambre et le sas ont chacun leur propre systenp@m@age, ce qui permet d’introduire et
de retirer les échantillons sans casser le vidéadehambre d’évaporation. Une fois les
substrats placés dans le sas, celui-ci est pongog’'fu atteindre un vide similaire a celui de
la chambre d’évaporation. Une canne mécanique edsutransfert des porte-substrats.
L’'ouverture de la chambre ne s’effectue que pourelehargement des sources avec les
matériaux a évaporer ou la maintenance des celldi&gaporation, ce qui permet de
maintenir un vide poussé a l'intérieur de la chaanha remise a pression atmosphérique de
la chambre se fait par injection d’azote a I'inééri de la chambre ce qui permet de préserver

ses parois de toute contamination,(B,0).
L’évaporateur thermique se compose de trois sysepn@cipaux qui sont le systeme de

pompage et de contrble de vide, le porte-substaisnant et chauffant, et les sources
d’évaporation.
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2.1.1 Systémes de pompage et mesure de pression

La qualité des dépdts en couches minces déperahfent de la qualité du vide de I'enceinte
avant et pendant I'élaboration. Un vide poussénéséssaire pour éviter la contamination des
matériaux évaporés. Dans notre cas, le manganase dorte réactivité a I'oxygene et

nécessite un tres bon vide.

Le vide de la chambre d’élaboration est assuréuparpompe turbomoléculaire montée en
série avec une pompe a palettes (Xdry). Apres ahaquerture de la chambre, un étuvage a
420 K pendant une semaine est nécessaire pouriobievide de I'ordre de Idmbar.

La mesure du vide est assurée par une jauge aefilaavec une limite de mesure a 8%10
mbar.

Le sas dintroduction étant d'un faible volume, déist équipé d'une petite pompe
turbomoléculaire en série avec une pompe rotatpaettes qui permet d’avoir un vide de 10
® mbar aprés une heure de pompage, et il est éqipé jauge Pirani pour la mesure de

pression.

2.1.2 Sources d’évaporation

La chambre de dépot est équipée de trois celliddfusion. Des granules purs des matériaux
a déposer sont placés dans des creusets réfractiralumine (AlD3) et chauffés par
rayonnement. Les matériaux déposés ne réagisseaipa l'alumine et s’évaporent dans leur
état pur. Le fer et le chrome (couche protectrice) une température d’évaporation de
'ordre de 1570 K, et le manganese a une tempérgtius faible de I'ordre de 1073 K. Les
alimentations en courant utilisées sont réguléesmpérature et permettent une stabilisation

au degré preés.
Les creusets sont équipés d’'un cache a commancteopieeumatique, permettant de déposer

alternativement les différents matériaux sans infgion, afin d’éviter la contamination des

couches et améliorer la qualité des échantillons.
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Sas d’introduction

Canne de fransfert \

| -

Porte substrat chauffant
et rotatif’

Pompe turbomoléculaire

Oscillateur & quartz

Cellules d’effusion ~
(Fe.Mn, Cr)

Figure 1l - 1 : Schéma de I'évaporateur utilisé poweette étude au Groupe de Physique des Matériaux
(RouenjTam 05]

2.1.3 Etalonnage des flux d’évaporation

Le bati d’évaporation est équipé d’'un oscillateuquartz qui permet de mesurer les flux de
dépbt grace a son caractere piézoélectrjuen 95, Ben 89]Le quartz vibre quand il est
soumis a un champ électrique, et sa fréquenceldatiin dépend linéairement de la masse
de matériau déposé sur le cristal. La précisioeral# par une micro-balance a quartz est de
I'ordre de I'angstrém, cependant sa durée de \idiragée et il perd en précision quand on
dépose des couches assez épaisses. La mesurertzaudgu&paisseur déposée repose sur le
calcul de la masse déposée sur la pastille dezjyaris du volume de la couche en utilisant
la densité volumique du matériau dépose, et I'§eaisest enfin déduite connaissant I'aire du
dépot.

La présence d’'une seule micro-balance dans ledtaporation ne permet pas de l'utiliser
pour la mesure des épaisseurs des difféerentes eputdposées en cours d’élaboration, mais

permet d’étalonner les flux des différentes sourddisées. L'épaisseur déposee est ensuite
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contrdlée en fonction de la durée du dépbt. Laledigum en température au degré pres permet
d’avoir un flux stable pendant la durée de I'élation des échantillons.

2.1.4 Porte-substrats

Le porte-substrats est congu pour accueillir qustitistrats plans d’une taille de I'ordre d’'un
centimetre carré, ce qui permet de déposer simariant le méme échantillon sur des
substrats plans adaptés aux technigues de casatiigms conventionnelles, et sur des réseaux
de plots de silicium mieux adaptés aux analysesoade atomique tomographique. Le porte-
substrats est rotatif ce qui permet d’avoir, ssrdeatre substrats, des dépbts homogenes en

épaisseur et composition. Sa température est téglabdegré pres jusqu’a 1073 K.

2.2  Préparation des dépots

2.2.1 Préparation de I'évaporateur

Apres remplissage des cellules d’évaporation, Barte d’évaporation est étuvée pendant une
semaine & 420 K, ce qui permet d’avoir un vide péute I'ordre de I®mbar. L'étuvage
permet d’éliminer les molécules d’eau adsorbéegesyparois internes de I'enceinte. Une fois
gue le vide est satisfaisant, on procéde a un dégazes cellules d’évaporation ce qui permet
d’éliminer les résidus de gaz logés dans les cte@sealumine et de nettoyer les granules des
matériaux a déposer.

Il est a noter que le dégazage est réalisé a chiégheration d’échantillons pour garantir de
meilleures conditions de dépét.

2.2.2 Préparation des substrats

Deux types de substrats ont été utilisés : destrmibstandard en silicium monocristallin
d’orientation (100), et des substrats de siliciutholgraphié sous forme de réseau de plots
cylindriques d’un rayon de 4 um (Figure 1l - 2). sarface des plots est largement suffisante

pour avoir des multicouches similaires a cellep@arées sur substrats plans. Les dépots sont
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effectués en méme temps sur les deux types deratsbafin de pouvoir corréler les résultats
issus des différentes caractérisations.

Figure Il - 2 : Réseau de plots cylindriques obtemar le procédé de lithographie Bosch. Le rayonaleque
plot est de 4um, la hauteur de 80u@ad].

Les deux types de substrats sont nettoyés au d@lmd une solution a base d’acide
fluorhydrique pour éliminer la couche d’oxyde naitiis rincés a I'eau ultra- pure (distillée et
désionisée). Les substrats sont ensuite nettoyégtatgent, a I'acétone et a I'isopropanol, le
tout dans un bain ultrasonique, et enfin rincé®aul ultra-pure et séchés a l'air sec. Apres
introduction dans I'enceinte de dép6t, un dégazefeé3 K est effectué pendant deux heures,

ce qui permet de désorber les contaminations @rface.

2.2.3 Préparation d’échantillons sous forme de pointes

Pour les analyses en sonde atomique tomographigfaat préparer les échantillons sous
forme de pointes, avec un rayon de courbure delrbode 50 a 60 nm. Pour cela, la
procédure-standard utilisée consiste a casserltés manuellement a l'aide d’'une pince
(apres le dépot) et a les récupérer sur une lan@atescope, puis a les coller sur des pointes
en acier avec une colle conductrice (Figure 1l af) d’assurer la conduction électrique entre
la pointe et le plot. Ensuite, on réduit le rayam @burbure des plots par érosion au FIB

(Focused lon Beam).
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Plot de silicium

~

Colle conductrice

Paointe en acier .

100 pm

EHT = 10.00 kV

Figure Il - 3 : Image MEB d'un plot de silicium cdE au bout d’une pointe métallique avec de la leol
conductrice.

Le FIB, a la différence du Microscope Electroniqu@®alayage (MEB), utilise un faisceau
focalisé d’ions et non d’électrons. A bas couréet,ions frappent la surface de I'échantillon
et produisent des ions, des atomes neutres aiesdesi électrons. Les ions et les électrons
secondaires peuvent étre collectés pour formeraljiende I'échantillon a la maniere d’'un
microscope électronique. Peu de matiere est enletvi@erésolution des images formées reste
acceptable. Avec des courants plus éleveés, lee@iscl’ions usine I'échantillon avec une
finesse de gravure au-dessous du pm, mais la tiésold'image se détériore. Pour notre
étude, nous avons utilisé un FIB utilisant des igadium Ga’, intégré dans un MEB
permettant ainsi d’avoir un double faisceau ou alBeam ». Cette combinaison permet de
couper, de visualiser et de mesurer en méme teocepgui est obligatoire pour avoir des
échantillons de bonne qualité et de forme biemdgfi

Le plot, une fois dans le FIB, est orienté paraligént au faisceau, ce qui donne une vue de
dessus du plot sous forme d’un disque. L'usinagefésctué a I'aide de masques numériques
sous forme de rondelles que I'on superpose a l'andg plot (disque). Les ions gallium

parcourent le masque, et en réduisant le diametéeieur de la rondelle a chaque passage
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(Figure 1l - 4) nous arrivons a obtenir un cénetderrayon de courbure est de I'ordre de 50
nm (Figure Il - 5).

Couche protectrice i Gallium
=
- B
—_

4,

rayon de courbure.
< 50 nanométres "\,

Figure Il - 4 : Principe d’'usinage d’une pointe d4ide d'un FIB. Le faisceau d'ions gallium balaie
uniguement la zone rouggram 05]

Multicouches

Figure Il - 5 : Image MEB d'une pointe préparée akIB, ou la zone d’intérét est au bout de la poirga
contraste clair.

2.2.4 Préparation des lames pour les analyses en MET

Les analyses en MET nécessitent des échantillonsaside I'ordre de 50 nm d’épaisseur,

pour que le faisceau d’électrons traverse toutgal&seur de I'échantillon. Pour cela, nous
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avons utilisé une méthode d’extraction appelédt-olit » qui consiste & découper une lame
de la couche d'intérét dans les échantillons pérsl’amincir jusqu’a I'épaisseur voulue.

Au début, on commence par choisir la zone d'intéré&écouper dans I'échantillon plan.
Avant la découpe, on protege la zone d’'intérétyree couche assez épaisse (1 a 2 um) de
protection en platine afin de la préserver des dages causeés par les ions acceélérés utilisés
pour l'usinage. On creuse deux tranchées paraltdssdeux cbtés de la lame a prélever
(Figure 1l - 6). On soude la lame sur le micromakageur avant de I'extraire du substrat,
gu’on vient souder ensuite sur une grille pourdelsantillons MET, et on découpe la soudure
de la pointe du micromanipulateur. Ensuite, on @deca un amincissement de la lame en
réduisant la taille de la zone exploitable au furaemesure des courants d’accélération.
L’intérét d’'une modulation des épaisseurs de laelast d’éviter la relaxation des contraintes
qui peut induire une distorsion de la lame. A tg bn se retrouve avec une lame d’épaisseur
variable, dont le bout fait quelques dizaines deonzetres d’épaisseur. L’étape finale est un
nettoyage avec un faisceau a faible énergie. Conepie de la faible pénétration des ions
faiblement accélérés, nous arrivons a élimineztages endommagees par les ions gallium et
a préserver la structure en couches des échastillon

On obtient enfin une lame de taille nanométriquedée avec un contact métallique a une
grille adaptée aux analyses en MET.

£4T = E00KY Signal A = lnlens Dione 13 Ape 2010

WO samm Mage BROKX  FlaMag BH0KX

s I e & e | I =8 p—p—— Duto 6 Dsc 2010 =
Y Mg Z000KX  FiBMage 1713KK

Figure Il - 6 : Images MEB durant la préparation dine lame MET. (a) Tranchées dans le volume d’'un
échantillon plan, (b) pointe du micro-manipulatewsoudée a la lame, (c) extraction de la lame, (dydoree
de la lame sur la grille MET, (e) lame de MET apraffinement au FIB, le bout de la lame étant transgent

et (f) image de la multicouche.
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3. Techniques de caractérisation

3.1 Réflectométrie des rayons X

La réflectométrie des rayons X aux petits anglesnpe de mesurer I'épaisseur totale de la
couche déposée et la période des multicouches.eOngussi avoir des informations sur la
rugosité a l'interface entre les différentes cosches mesures obtenues par cette technique
permettent d’avoir une valeur moyenne de |'épaisdaine bicouche et I'épaisseur totale de
la multicouche.

Dans la gamme de longueurs d’ondedes rayons X, I'indice de réfraction s’exprimeisda

forme suivante n=1-0-if, ouo etp sont respectivement les coefficients de disperston

d’absorptionPie 90] qui sont définis par

A2 A2
= Nf,r,.— O =Nfr —
IB 2e2n 1e2n

avecN la densité atomique du matéridula partie réelle du facteur de diffusion atomigte
f, sa partie imaginaire, €t le rayon classique de I'électron.

e2

Ce rayon est donné par : [ =——,
4rE,MC

e

ou e représente la charge élémentaire portée partfétean sa masseg la vitesse de la

lumiére dans le vide eg la permittivité du vide.

Dans les multicouches, la succession d’élémenfsérdifts avec des densités électroniques
différentes induit une variation de l'indice optasuivant I'axe normal qui est I'axe de
croissance des couches. En incidence rasantes(petiies), nous avons des interférences
constructives et destructives des rayons X réftephr les interfaces et par la surface libre du
matériau. Il en résulte une modulation périodiqee I'thtensité réfléchie sous forme de
franges, appelées « pics de Bragg ». La distantre eeux pics de Bragg dépend de la

période de la multicouche.
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Les interférences entre les rayons réfléchis pasulestrat et la surface libre générent des
oscillations plus serrées appelées « franges desigie. Elles apparaissent entre deux pics de
Bragg, au nombre den{2), avecn le nombre de périodes qui composent la multicouche
L’espacement des oscillations refléte I'épaissetalé de I'empilement.

La Figure Il - 7 montre un diagramme de réflectameél’une multicouche Fe/Au, sur lequel
on observe les franges de Kiessig qui apparaissdnt les pics de Bragg. L'atténuation de
l'intensité dépend de la rugosité des interfadesxikte un angle critiqué. a partir duguel on
observe les interférences. Pour les angles inf&rigé. le faisceau X est totalement réfléchi.

La mesure de I'angle critique permet d’obtenir émsité électronique moyenne du matériau.

: Franges de Kiessig
’c_@ E
2
:9 E
‘@
cC L
() E
£
- Pics de Bragg
0 2 4 6 8

26 (9

Figure Il - 7 : Courbe de réflectométrie de rayonsd’'une multicouche [Fe/Au}, [Jur].

3.2  Microscopie électronique en transmission (MET)

La microscopie électronique en transmission est tauhnique qui utilise un faisceau
électronique mono-énergétique accéléré, créé del'diun canon a électrons. Le faisceau
interagit avec la matiere de I'échantillon a anatyst les électrons sont collectés avec

différents détecteurs ce qui permet d’accéderfardifites informations.
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On distingue deux types d’interactions en MET :

* Les interactions élastiques, qui se produisent gemte d’énergie des électrons.
Elles sont utilisées dans les observations en notasique ou conventionnel et
permettent avoir des images en champ clair ou senebdes clichées de diffraction.

Ceci permet de visualiser la structure cristallpgrque de I'échantillon.

» Les interactions inélastiques, qui se produiseetawn transfert d’'une fraction de
I'énergie des électrons a I'échantillon. L’énergiesorbée par I'échantillon induit
des rayonnements X, et la détection des spectrerdet d’avoir une identification
de la nature chimigque des atomes et une mesurke Ideda composition. Ceci est
utilisé aussi pour obtenir des images filtrées eerge, ou spectres de perte

d’énergie.

Dans notre étude, nous avons utilisé les deux moaoctEs/entionnel et analytique, pour
caractériser nos échantillons. Les analyses ontré@aksées avec l'aide de C. Génevois

(Groupe de Physique de Matériaux).

La caractérisation conventionnelle a été effectu€aide d'un JEOL 2000FX, ce qui nous a
permis d’avoir des informations sur les épaisséless couches, la rugosité des interfaces, la
cristallinité et la taille des grains. La caractétion analytique et les images en haute

résolution ont été effectuées a I'aide d’'un ARM B0O

Différents modes d’analyse ont été utilisés powiragtes informations sur la structure et la

composition chimique des échantillons :

* Nanodiffraction
Nous avons utilisé un faisceau d’électrons de lderdiametre pour vérifier la structure
cristalline des couches de Fe et de Mn. La paiitke tdu faisceau permet d’avoir des
diagrammes de diffraction relatifs a une petigiog de I'échantillon. On obtient ainsi

la structure cristallographique localisée.
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 EELS (Electron Energy-Loss Spectroscopy) ou spsctrgie de perte d'énergie
des électrons
C’est une mesure qui porte sur la différence d'@eeentre le faisceau initial et les
électrons secondaires diffusés, et qui permet derdes différentes espéeces chimiques

analyseées.

* EDS (Energy Dispersive X-ray Spectrometry).
L’analyse dispersive en énergie est une techniqueutjlise les photons émis par
'échantillon aprés interaction avec le faisceaelattrons. Les énergies d’émission
dépendent de la nature chimique des atomes, ceeajaiet d’avoir une cartographie

chimique des échantillons analysés.

* HAADF (High Angle Annular Dark Field).
Ce mode utilise un détecteur en fond noir annulairgrand angle qui permet de
collecter les électrons diffusés a grand anglestl sensible au nombre d’atomes par
unité de surface, ainsi qu’au numéro atomique Hehlmet d’avoir une identification

chimique sensible au parameétre Z des especes alemiq

3.3  Sonde atomique tomographique

Les analyses en sonde atomique tomographique éntéétisées avec l'aide de E. Cadel
(Groupe de Physique de Matériaux).

La sonde atomique a été inventée par E. W. MUhelt368[Mul 68]. C’est une technique de
caractérisation structurale destructive puisqu’'el¢ basée sur I'ionisation et I'évaporation
des atomes de la surface d’'un échantillon soufet’'efun champ électriqugl'so 90} La
sonde atomique classique inventée par Miller aagtéliorée au Groupe de Physique des
Matériaux de Rouen (GPM)Bos 89, Bla 93] La technique est une combinaison d’un
microscope a effet de champ et d'un spectrométrendsse a temps de vol. Elle permet
d’obtenir une caractérisation de la variation dedenposition chimique a I'échelle atomique

et une visualisation tridimensionnelle du volumalgsé.
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3.3.1 Principe de la sonde atomique

La Figure 1l - 8 illustre le principe de fonctiorment de la sonde atomique tomographique
[Mil 69, Cer 88, Tso 90Q]L’échantillon est taillé sous forme de pointetadde nanométrique.

Il est porté a basse température (au-dessous H¢ 80aide d’'une pompe cryogénique pour
limiter I'agitation thermique des atomes et élinmifee diffusion a la surface de la pointe. Un
potentiel électrique continuy de I'ordre de quelques kV est appliqué a I'échiamti et pour
produire I'évaporation des atomes nous appliquangatentiel impulsionnéVp. Une fois que

le champ électriqué, créé par le potentiel appligué= Vo+ Vp, est supérieur au champ
d’évaporation du matériau situé a I'extrémité adeliantillon, les atomes de surface situés au
bord des terrasses sont arrachés et ionisés. Endaitsont accélérés radialement vers le
détecteur bidimensionnel. Le champ électrique esfimé en surface de la pointe pour les
matériaux conducteurs, donc seuls les atomes dacsuont une probabilité d’évaporation

non nulle.

rayon de courbure de Ia pointe : 30 - 80 nin

Cordonnées XY

Vo:0-20kv SESER, ¢ _ Temps
T:20-90K S0

| Impulsions laser (fs) |—\—

Figure Il - 8 : Schéma de principe de la sonde atmue tomographique.

L’énergie des atomes ionisés dépend du potentislaghorationvV et du nombre de charge
(la charge de l'ion résultant de l'ionisation dattme). Elle est donnée par la relation

suivante :

E=neV, oueest la charge de I'électron.
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Cette énergie se transforme en énergie cinétiquéeqarincipe de conservation de I'énergie

mécanique nous donne la relation suivante :
1 ) . N .
> M v- =neV, ouM est la masse de l'ion efsa vitesse.

La nature chimique des ions évaporés est détermaveée le rappoml/n qui est donné par la
relation déduite de I'équation précédente :

out est le temps de vol de I'ion ktla distance de vol (distance entre la surfacagminte et

le détecteur).

Le rapportM/n s’exprime en unité de masse atomique (u.m.a). lderd’application de
'impulsion, un compteur temporel est déclenchédggection d’'un ion sur le détecteur arréte
le compteur et donne par la suite une mesure dpsela vok.

Le multi-détecteur utilisé pour la sonde est canétd’'une série de galettes de microcanaux
[Bla 93]. L'impact d’ion collecté sur le détecteur induiteugerbe d’électrons, produite par un
multiplicateur d’électrons (galettes de microcanalxa position et le moment d'impact de la
gerbe est identifié par un détecteur ADLD (acronyiae< Advanced Delay Line Detector »).
Son grand pouvoir séparateur spatio-temp@eEc 95] permet d’avoir une information
précise sur la position de l'ion détecté et perahetremonter par projection inverse a sa
position sur la pointe, ce qui permet de reconsrun volume 3D avec une bonne résolution
spatiale. La projection des ions sur le détectstigeasi-stéréographiqligos 89, Bla 93]

Le potentiel continuVy appliqué a la pointe est inférieur au potentiecesgaire a
I'évaporation par effet de champ. Les impulsiovks superposées au potentiel continu
apportent I'énergie nécessaire pour atteindre lamgh d’évaporation du matériau et

permettent de déterminer I'instant du départ des ote la surface de la pointe.

Deux types d’impulsions sont utilisés en sonde &as des impulsions électriques et des
impulsions laser. En effet, des travaux effectuesGaoupe de Physique des Matériaux
[Gau 06, Vel 06 et Vur 06pnt montré la possibilité d’avoir une évaporatass matériaux

sous l'effet d'impulsions laser femto-seconde éalai 'apex de la pointe. Le faisceau laser
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génére un champ électrique intense a la surfat¢e pl@inte par un phénomene d’optique non
linéaire appelé «redressement optique ». Le chaétaptrique généré est suffisamment
intense pour évaporer la pointe. Il faut noter agse sous l'effet les impulsions laser, on
peut chauffer la pointe et induire une évaporati@rmiquement assistée, qui se traduit par

une diminution de la résolution en masse.

La faible période des impulsions laser femto-seedrd.0* ns), réduit le temps d’exposition
de la pointe aux contraintes mécaniques induitedgpahamp électrique, et réduit ainsi les
risques de rupture de I'échantillon. En effet, aves impulsions électriques classiques
(~ quelques ns), la pointe est soumise a une dotgnaécanique cyclique qui peut induire sa
rupture. Les impulsions laser permettent l'analy@échantillons fragiles comme les

multicouches.

Une fois I'analyse terminée, les résultats obtesmigprésentent sous forme d’'un spectre de
masse associé a un volume tridimensionnel posaioinies ions détectés a leur emplacement

initial dans I'échantillon analysé.

3.3.2 Spectre de masse

Le spectre de masse montre le nombre d’'ions détekiéant une analyse en fonction du
rapportM/n (masse de l'ion divisée par son nombre de chatge}igure Il - 9 montre un

spectre de masse de I'échantillon [Fe/Mrdlaboré a 473 K. On identifie les quatre isotopes
du Fe {Fe, *°Fe, °'Fe et *®Fe) avec les bonnes proportions isotopiques quit son
respectivement (5,9%, 91,7%, 2,1% et 0,3%). Ces gpat détectés respectivement a 27, 28,
28,5 et 29 u.m.a. Nous avons aussi un pic de Mi,a @m.a. qui correspond a des ions

chargés deux fois (n=2).

Lors d’'une analyse en sonde atomique tomographigjusjeurs especes « parasites » sont
ionisées et détectées. Ces espéces se manifestatesppics a 1 et 2 u.m.a. (ions éd H")
ainsi qu’a 16, 17 et 18 u.m.a. pour les especesgculdires a base d’hydrogene et d’oxygéne
(O, OH" et HO") présentes dans I'enceinte d’analyse. La présedecees pics dépend
essentiellement de la qualité du vide dans I'erieaifanalyse, mais aussi du champ continu

49



Chapitre 1l : Techniques expérimentales

appligué sur la pointe. lls n'affectent pas dansenoas les mesures de concentration puisque
les positions de ces pics ne recouvrent aucun geigs. En revanche, on peut avoir parfois
la formation d’hydrures et d’oxydes, notamment pleuMn. Nos mesures ne présentent pas

une contamination significative car la présencexgties et d’hydrures reste limitée.

Les spectres de masse obtenus montrent la prédenmmiit de fond continu, qui peut avoir
deux origines possibles : d'un c6té, le systemealétection génere des signaux électriques
aléatoires qui ne correspondent pas a la détedfions réels, et d’'un autre coté les ions
détectés apres rebond sur les parois internesadetabre d’analyse ont un temps de vol plus
grand. Dans notre cas, il n’est pas nécessair@miger nos mesures ; les pics détectés sont
suffisamment intenses pour pouvoir négliger l'eftkt bruit de fond sur les calculs de

concentration.

Nombre d atomes

26460
19845
e Mn
e Fe
13230
6615
54|:e.2+ 58F62+
\ d
.

265 27 275 28 285 29 ‘Min (u.m.a)

Figure Il - 9 : Spectre de masse obtenu sur un éatilon [Fe/Mn] ;o déposé a 473 K. Un zoom sur les pics
correspondant aux ions Mfi et aux quatre isotopes des ions¥jeermet d’observer que la résolution en
masse de I'appareil permet de séparer les diffésguits.
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3.3.3 Reconstruction tridimensionnelle et résolution sfale

Les ions détectés sont identifiés par leur tempsalest leurs coordonnéX( Y, Z)dans le
volume analysé. Les positioixset Y sont données par la relation de grandissen@ngqi

permet d’avoir la section du volume analysé :

Gz .
(m+D)R

L est la distance entre la pointe et le détecteule facteur de projection (correspond au
facteur a appliquer au rayon de l'apex de la popuaer obtenir la position du point de
projectionP par rapport au cent® ; n=0,6), etR le rayon de courbure de la pointe. Le
grandissemerts est de I'ordre de 0

La troisieme coordonnég (profondeur) est calculée a partir de I'accroissendZ lié a la

détection d’un ion, et donné par la formule :

a2V
sQ

Vat est le volume atomique la surface de la section d’analysé&)de rendement de détection.
On en déduit alord = NdZavecN le nombre d’ions précédemment détecteés.

Une correction delZ est nécessaire en fonction de la position de Bohsur le détecteur a
cause de la courbure de la poifgas 95]

La sonde atomique tomographique a deux points, feggésolution spatiale et sa résolution
en masse. Sa résolution en profondeur est inféiaw,1 nm ce qui permet de visualiser les
plans atomiques dont la normale est parallelexe e I'analyse. Sa résolution latérale est de
0,5 nm; il nest donc pas possible de visualises glans atomiques dont la normale est
parallele a ces axes. En effet, lors de I'évapomad’un ion de la surface de la pointe, les
atomes voisins influent sur sa trajectoire, modifisa position d'origine de quelques

dixiemes de nanometre.

La procédure standard de reconstruction est bitailldé dans les thes@Bas 97] [Gue 05]
[Vur 01].
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3.4  Spectrométrie Mdssbauer diiFe

Les mesures de spectroscopie Mossbauer a 300 B0dt bnt été realisées avec l'aide de J.

Juraszek et S. Jouen (Groupe de Physique de Matgria

3.4.1 Principe

La spectrométrie Méssbauer, ou résonance gammaéainglest une technique découverte en
1958 par Rudolph Méssbauer, basée sur I'absorpésonante de photonsentre un noyau
émetteur (la source) et un noyau absorbeur (I'édlar) (Figure Il - 10), sans recul ni
élargissement thermique. Seuls certains noyausfeatices conditions, dont & e. Elle est
donc bien adaptée pour I'étude d’échantillons & lagsFe, comme nos multicouches Mn/Fe.
Elle renseigne sur I'environnement local des noysomdes. En effet, les niveaux d’énergie
des atomes dans la matiere sont perturbés pahdesps électriques et magnétiques existant

dans la matiére, qui produisent les interactiorzehiines.

Photon y

v

Noyau émetteur Noyau absorbeur

Figure Il - 10 : Représentation schématique des pessus d’émission et d’absorption nucléaires entre
niveaux d'énergie des noyaux émetteur et absorbeur.

Pour un noyau émetteur qui se désexcite d'un Etainiveau excité) a I'étak; (niveau
fondamental), la désexcitation s’accompagne dei$gion d’'un rayorny avec une énergie
Eo=E«Ef qui peut étre absorbée par un noyau récepteurs [@acas de noyaux émetteur et
récepteur libres, I'énergie de recul modifie I'égierdu photon émis et rend son absorption
impossible. Méme si I'agitation thermique des atsnmeduit un élargissement des raies
d’émission et d’absorption par effet Doppler, ibtee insuffisant dans le domaine des hautes

énergies pour induire une absorption résonglate 72]
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Les travaux de R. Mossbauer ont montré I'existedagne fraction f pour laquelle
I'absorption et I'émission induisent un recul densemble du réseau cristallin, et puisque la
masse du réseau est grande, I'énergie de recuéghkgeable.

La fractionf est appelée le facteur de Lamb-Mdssbauer, etits!écr

f =expCkXx?))

aveck le module du vecteur d’onde du photorxgt> le déplacement quadratique moyen du

noyau par rapport a sa position d’équilibre.

3.4.2 Interactions hyperfines

La spectroscopie Mdssbauer mesure les transitiadéaires entre état excité et état
fondamental d'un atome absorbeur. Les atomes dangseau sont soumis a un champ

électromagnétique qui perturbe les niveaux d’éeengicléaires.

Interaction monopolaire électrique : déplacement isomérique

Le déplacement isomériqué) (fésulte de l'interaction entre la densité des gbs€lectriques
(électrons) et la distribution de charge nuclédiveyau). Sur le spectre expérimental,
correspond a I'écart du centre du spectre par rapgtrigine des énergies. Sa valeur permet
d’avoir des informations sur la nature des liaiscimsniques, la valence et la coordinence.

L’interaction quadripolaire électrique

Cette interaction résulte de la dissymétrie desgasaélectriques qui entourent le noyau. Elle
refléte la symétrie de I'environnement et la stuoetiocale qui entoure I'atome absorbeur. Sur
le spectre, elle se traduit par un éclatement daiéad’absorption en deux raies, I'écart entre

ces deux raies étant la « séparation quadripotan@teeSQ

L’interaction dipolaire magnétique
Cette interaction résulte du couplage entre le rmbmeagnétique du noyau et I'induction
magneétique créee par les électrons tournant awtounoyau. Elle est caractérisée par le

champ magnétique hyperfin.
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Intensité relative des raies

Les intensités relatives des transitions nucléaioes données par les coefficients de Clebsch-
Gordan[Jan 72] Pour un spectre magnétique sous forme de sek{@plaies), les intensités
des raies sont dans le rapp®iX:1:1:X:3, avecX I'intensité des raies intermédiaires. L’'angle

w entre I'induction magnétique et la direction disence du rayonnementest donné par :

4-X

CosY = )
i 4+ X

Puisque dans nos mesures les échantillons soréspfrpendiculairement au rayonnement
incident,y est I'angle entre la direction des moments maguoés et la normale au plan des
échantillons. La valeur obtenue n’est qu’'une mogerttes orientations des moments

magnétiques.

3.4.3 Dispositif expérimental

La spectrométrie Mossbauer existe avec deux gemuélifférentes : en transmission, ou tout
le volume de I'échantillon est analysé, et par tébers de conversion (CEMS), qui est la
technique que nous avons utilisée. Elle reposéasiétection d’électrons de conversion émis
par les noyaux excités. A cause du faible libre@ars moyen des électrons dans la matiere,
cette géométrie ne permet de sonder que la sudiesetchantillons, mais elle est la mieux
adaptée pour l'analyse des échantillons en couafiases généralement déposés sur des

substrats absorbants.

La spectrométrie Mossbauer tire utilise une source radioactive Y€o. La désintégration
des atomes d&’Co induit des atomes excités dée qui émettent des rayonsen se
désexcitant. Pour balayer I'ensemble des niveaéxeatyie impliqués dans les transitions
nucléaires, on varie I'énergie des photons part éfgppler. Un déplacement longitudinal

avec accélération constante est appliqué a lasourc
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3.4.4 Ajustement des spectres

L’ajustement des spectres obtenus est réaliségsaspkctres théoriques a profils lorentziens,
a lI'aide du logicieMosFIT [Teillet]. La qualité des ajustements est testée par lanmisation

du parametre statistiqyg.

Dans le cas d'un composé de Fe a concentration lémdes sites de Fe sont distribués dans
un composé magnétique, et il est alors nécessamjaster avec une distribution de

parametres hyperfins qui produit en général unugpdst a raies larges.

4. Réflectométrie de neutrons polarisés

La réflectométrie des neutrons polarisés et laecédimétrie des rayons X ont le méme
principe de fonctionnement. La seule différencevigiat du moment de spin des neutrons.
Une fois polarisés, leurs interactions avec la enatpermettent d’avoir des informations sur
la configuration magnétique, en plus des infornmatisur la structure. Pour notre systeme, les

neutrons permettent d’obtenir la composante plarderl’aimantation pour chaque couche.

4.1 Interaction magnétique neutrons/matiere

En géométrie de réflexion, un faisceau incidentawe angle d’incidencé, est réfléchi sous

un angled; (Figure Il - 11). Dans ce cas, le vecteur de diffa Q est défini par :

D=k -k =——sinf.z,
Q=k, -k k) i

- 4n
n
avec/, la longueur d'onde des neutrofiset k. les vecteurs d'onde incident et réfléchij;et

I'angle d'incidence entre le faisceau des neutetrnia surface de la couche. Dans ce cas,
I'angle d'incidence est égal a I'angle de réflex@éie vecteur de diffusion est perpendiculaire

a la surface.
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Figure Il - 11 : Schéma représentatif de la géomiétde réﬂexion.ki et kr sont respectivement les vecteurs
d’onde incident et réfléchi. Le vecteur de diffusi@st perpendiculaire a la surface de la couche.

En réflectométrie, I'angle d’'incidence est en gahdéres petit, ce qui induit un vecteur de
diffusion de quelques nm Cette longueur est trés grande pour résoudredetsre atomique
de I'’échantillon, donc celui-ci peut étre considéa@is ce cas comme continu.

Le potentiel d’interaction des neutrons, en ne aménpas en compte les interactions

magnétiques, est donné par :

h2
2mrm,

V. =

n

b, o,

avecy la densité atomique de la couchgJa longueur de diffusion nucléaire ret la masse
des neutrons.

Expérimentalement, pour des échantillons non magred, les courbes sont trés proches des
courbes de réflectométrie de rayons X.

Dans le cas dun échantillon magnétique, le mommagnétique des neutrons a une
interaction de type Zeeman avec l'induction magpeide I'échantillon. Le potentiel s’écrit :

avec i, le moment magnétique du neutromBétnduction magnétique de la couche.
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L’induction magnétique d’un matériau continu s’écri

B =po(Ho + Hy + M),

ext

ouH_.est le champ magnétique externe appliqhé, I'aimantation etH, le champ

ext

démagnétisant. Dans le cas d'une couche mince :

—

H,+M =—[N]M +M = -

o O O
o O O
= O O
I
<

M. (M M,
M, [+| M, |[=| M,
M,) (M 0

avec M,, la projection de l'aimantation dans le plan dedache mince. La technique n'est

donc sensible qu'a la composante planaire de Pdatian.

Dans ce cas, le potentiel total d’'interaction destrons avec la couche est :

2

h —_— —_—
Viotal =V TV =mbn P = Mo My Mt = o Heext,

Pour comparer les interactions nucléaire et magnétion peut écrire I'expression précédente

ainsi :

h? 2irm, oM
Vtotal =2—77T'Inp(bn * bM) , aVerM = hz ; s

p étant la densité atomiqub, et by les longueurs de diffusion nucléaire et magnétique

respectivement.
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4.2  Protocole expérimental

Nos mesures de réflectométrie de neutrons pola(RE$) ont été réalisées au laboratoire
Léon Brillouin sur la ligne PRISM, en collaboratiamec Frédéric Ott.

La source de neutrons est le réacteur Orphée. Unochoomateur a base de multicouches
permet d’obtenir un faisceau de neutrons de longd&uindei=0,43 nm. La polarisation du
faisceau est effectuée par un polariseur a basegkr-miroirs de multicouches FeCo/Si. Les
multicouches permettent d’avoir un plateau de céfléé totale pour un état de spin et sont
transparentes pour l'autre état de spin, ce quingerd’obtenir soit des spins dits « up »,
paralleles au champ externe appliqué, soit des gfits « down », antiparalléles au champ.
Apres réflexion sur I'échantillon, un deuxieme p@aur permet au détecteur de collecter les

neutrons en fonction de leur polarisation. Cecinperd’avoir quatre types de courbes de
réflectométrie de neutrons, appel&s, R, R ,R™.

Par exempleR™ correspond aux neutrons incidents "up" ayant géadgolarisation "up"
apres la réflexion, eéR*” correspond aux neutrons incidents "up" et mesutés/i".

Dans nos mesures, nous nous sommes intéresséuasla@e des composant&s™ et R™,

qui sont suffisantes pour décrire I'aimantation gaurche. En effet, dans notre systeme, nous
n'attendons pas de moments hors du plan des codohedes composantes de spin-fliR*(

et R™") n'ont pas été mesurées.

Les interactions a la fois nucléaire et magnétidae neutrons avec la couche permettent
d’obtenir des informations sur la structure (épaisdotale de la multicouche, épaisseur d'une
couche, rugosité, ...) mais aussi sur le profil méigné.

Une fois les courbes expérimentales obtenues, sdliesajustées avec le logiciel SimulReflec
[Ott 06].

5. Magnétométrie a SQUID

Le SQUID (Superconducting QUantum Interference Deyviest un appareil qui permet de
mesurer le moment magnétique d’'un échantillon épomse a un champ externe appliqué. II
repose sur l'utilisation de jonctions Josephson1B62, Josephson a montré que nous avons
un couplage entre deux supraconducteurs séparém@anouche fine d’'isolant. Les électrons
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passent entre les deux supraconducteurs a treaversuche séparatrice par effet tunnel, et
dans ce cas les fonctions d’onde des électronsuf@aconducteurs sont reliées. Il en résulte

un courant =|_sing, avecé le déphasage entre les fonctions d'onde deg@hscetl; une

valeur critique a partir de laquelle la jonctiorvigat résistive.

Le courantl est sensible a la présence de champ magnétigquee qaiand dépasse la valeur
critiquel¢ la jonction devient résistive et la tension meswgétre ses bornes est reliée au flux
magnétique.

Pour nos mesures, nous avons utilisé un SQUID Quoarmesign qui a une sensibilité de
l'ordre de 1CFemu. Une bobine supraconductrice permet d'appliquee induction
magnétique variant de -5 a +5 T. Le dispositifpdghgé dans un cryostat refroidi a I'hélium
liquide, avec un systeme de régulation thermiquenpttant de varier la température de
mesure de 5 a 500 K.
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Chapitre IIl : Caractérisations structurales
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1. Introduction

Dans ce chapitre seront présentés en premier éisurdsultats préliminaires, ensuite les
résultats des caractérisations structurales desngéltbns préparés, ce qui permettra
d’expliquer I'évolution des propriétés structuradgsfonction de la température de dépbt.

Dans I'étude préliminaire, trois séries d’échaati ont été élaborées en faisant varier
a chaque fois un parameétre de dépo6t afin d’optimége mieux le systéme d’étude : une
premiére série en variant I'épaisseur de la colkdidtry), la deuxiéme en variant I'épaisseur

de la couche AF ) et la troisieme en variant la température de tépd

Ensuite trois séries d’échantillons ont été prégmréhacune étant mieux adaptée a une

technique de caractérisation :

» des tricouches Fe/Mn/Fe déposées sur substratplaiticium
» des multicouches [Fe/Mgjdéposées sur substrat plan de silicium

» des multicouches [Fe/Mgjdéposées sur des plots lithographiés de silicium

Les tricouches Rg/{Mnoonn{F&nm déposées sur substrats plans de silicium monaldinst
Si(100) a 373 K, 473 K et 573 K ont été analyséesédectométrie de rayons X et en MET

conventionnel.

Les multicouches constituées de 10 bicoucheg,[@n,on,] déposées sur substrats plans de
silicium monocristallin Si(100) ont été étudiées MIET et en spectrométrie Mossbauer.
Quant aux multicouches déposées sur des plotdiciersi cylindriques de 4m de diamétre

et 300um de hauteur, elles ont été analysées en sondéga®momographique (SAT). Pour
les analyses en SAT, les échantillons sont tasiés forme de pointe d’'un rayon de courbure

tres petit (de I'ordre de 80 nm).
Pour étre certain d’avoir les mémes conditions éeot sur plots et sur substrats plans, le

dépdt est effectué en méme temps sur les deuxratdhs€Ceci permet de comparer les

résultats obtenus avec les différentes méthodeardetérisation.
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2. Choix du systeme d’étude

L’objectif de cette partie est de présenter lesuamgnts qui nous ont fait converger vers le
choix des systemes étudiés, sachant que le bubtde étude est de mettre en évidence les
mécanismes contrblant le couplage d’échange aaatiSur la base d’études antérieures qui
indiquent que plusieurs parameétres (épaisseur dedahe ferromagnétique, épaisseur de la
couche antiferromagnétique, température de dépéijencent significativement l'intensité
du couplage (voir revue de Nogu@dog 99), nous avons commencé par une étude
préliminaire qui nous a permis d’optimiser les épaurs des couches afin d’avoir un
maximum d’intensité de couplage d’échange anisetrop

Les études précédentes portant sur des systemes cauplage d’échange anisotrope
indiquent une difféerence de comportement entre biesuches FM/AF et AF/FM. Ceci
suggeére des interfaces différentes suivant I'oddrelépdt. Afin d’étudier cela, il est judicieux

de choisir un systéme en tricouche FM/AF/FM.

Nous avons choisi d’étudier un systeme avec deshasucomposées des éléments purs pour
faciliter les analyses en sonde atomique et lenteyprétations. Notre systéme d’étude est
composé de couches pures de Fe (FM) et de Mn (&FMn étant antiferromagnétique avec
une température de Néel de ~ 95 K, les mesurebalam d’échange seront effectuées a basse

température (5 K).

Nous avons commencé par élaborer une premiere déadbantillons en variant I'épaisseur
de la couche FM. Ensuite, une fois I'épaisseur alecduche FM définie, on fait varier
I'épaisseur de la couche AF dans la deuxiéme sEriin dans la derniére série, on varie la

température du substrat.

2.1 Premiére série : F@/MnionnfFexm (X=5, 10, 15, 20 nm)

Dans cette série d'échantillons, nous avons faievaniqguement I'épaisseur de la couche de
Fe (FM) en fixant les autres parameétres (épaisdeua couche de Mn, et température du
substrat lors du dépo6t). L'objectif est d’étudignfluence de I'épaisseur de la couche de Fe
sur l'intensité du champ de couplage anisotropes d@e@nsysteme Fe/Mn/Fe. Des mesures

magnétiques macroscopiques effectuées au SQUID pemmis d'obtenir les cycles
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Chapitre 1l : Caractérisations structurales

d'hystérésis & 5 K mesurés aprés un refroidissesmrs champ externe de +2,8%X0m
(~0,35 T), dont on déduit I'évolution du champ deplage (Hg) en fonction de I'épaisseur

de la couche de Fe (Figure lll - 1).

Nous observons sur la Figure 1 une tendance nédtelianinution de l'intensité du couplage

(Hes) quand ['épaisseur de la couche ferromagnétigugmante. On retrouve donc

qualitativement I'évolution proposée par le modigeMeiklejohn[Mei 56]. Cette évolution

traduit le fait que le couplage d'échange FM/AFwsphénomene d'origine interfaciale, qui

devient donc négligeable lorsque I'épaisseur deuahe FM est grande.

Compte tenu de l'influence de I'épaisseur de lackhewde Fe sur le champ de couplage, nous

avons choisi de sélectionner I'épaisseur de 5 nunlpacouche de Fe.

(a)

H_o(A/m)

5x10° -

4x10° -

3x10°

2x10°

1x10°

—a— Série 1: Fex nman [Fe

10 nm X nm

Epaisseur de la couche FM (nm)

Figure 11l - 1 : Evolution du champ de couplage E en fonction de I'épaisseur de la couche FM.

2.2

Deuxieme série : Fg/Mnym/Fesnm (x=5, 10, 15, 20 nm)

Lors de cette 2éme étape, nous avons choisi del'fpaisseur de la couche Fe a 5nm, qui est

I'épaisseur optimale pour le couplage d’échangprd&ales résultats précédents. Nous avons
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Chapitre 1l : Caractérisations structurales

alors fait varier I'épaisseur de la couche de MR)A.es cycles d'hystérésis mesurés nous ont
permis d’avoir I'évolution du chamigeg (Figure Il - 2).

On observe une augmentation rapide de l'intensitéatdiplage a partir d'une épaisseur-seulil
de 5 nm de la couche AF, puis une saturation auteur,11x10A/m & partir de 15 nm. Cette
inefficacité du « piégeage » de la couche FM patolache AF pour les faibles épaisseurs
rend compte du déficit d’anisotropie de la couche pgour les épaisseurs inférieures a la

dizaine de nanometr@iog 99] L'épaisseur optimale de Mn est fixée a 20 nm.

—=a— Série 2: Fe5 nm/Mnx nm/Fe

5 nm

(a) 1.4x10°
1.2x10° ] .
1.0x10° - !
8.0x10° ]

6.0x10°

H_o(A/m)

4.0x10°

2.0x10°

T T T T T T T T T
5 10 15 20 25

Epaisseur de la couche AF (nm)

Figure 1l - 2 : Evolution du champ de couplage k&, en fonction de I'épaisseur de la couche AF.

2.3 Troisieme série : Fgn/Mnon/Fesnm (Tq=373, 473, 573K)

Apres avoir fixé les épaisseurs des couches FMnbat AF (20 nm), nous avons préparé une
série d’échantillons en faisant varier la tempéeatde dép6tTy) , ce qui a pour effet de
modifier I'état de l'interface via l'interdiffusioentre les deux couches et la rugosité liée a la
modification de la taille de grains. Les mesuregmétiques montrent des cycles d'hystérésis
différents, ce qui doit résulter d’'une modificatisignificative de la qualité des interfaces. On
peut penser que plus la température de dépdt awgmplus la rugosité et le mélange
chimique a l'interface augmentent, ce qui créeaameentration croissante de défauts dans la

région interfaciale. Ces défauts, qui constituers dentres de piégeage lors du retournement
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Chapitre 1l : Caractérisations structurales

des moments magnétiques de Fe, sont donc a I'erdgrla diminution du champ de couplage

et du renforcement de la coercitivité du systermexda température de dép6t (Figure Il - 3).

(a) 1.3x104_- —=—série 3 : Fe5 nm/an0 nmlFe5 o différentes Td

1.2x10* -
1.1x10* 4
1.0x10* A T

9.0x10° -

H.o(A/m)

8.0x10°
7.0x10°

6.0x10° -

3
5.0x10 1

T T T T |
350 400 450 500 550 600

Température de dépot (K)

(b) 1 —®—Série3:Fe, /Mn_[Fe  adifféerentes T

8x10* o
7x10*
6x10°

5x10°* -

(A/m)

4

O 4x10" 1

3x10° - /
) ®
x0° 4 —

1x1 04 T T T T T T T T T 1
350 400 450 500 550 600

H

Température de dépét (K)

Figure 1l - 3 : (a) Evolution du champ de couplagklgg et (b) du champ coercitif dans les tricouches
Fes/Mn,¢/Fes en fonction de la température de dépét.
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Chapitre 1l : Caractérisations structurales

Dans la suite, on va présenter en détail I'étudeptepriétés structurales et magnétiques des
échantillons élaborés a 373, 473 et 573 K, pouryesd'identifier I'origine de I'évolution du

champ de couplage et du champ coerecitif.

Pour les mesures en sonde atomique tomographicie),(fs échantillons sont sous forme
de pointes nanométriques (voir chapitre |l paragead.3.3). La préparation de ces pointes se
fait par usinage ionique (FIB) a partir d’échawtils suffisamment épais afin d’éviter les
endommagements par implantation ionique. Pour lesunes de spectrométrie Méssbauer
(CEMS) également, les tricouches ne contiennenspsamment de matiére pour avoir un
signal exploitable. Ceci nous a amenés a prép@emulticouches [Eg{Mnzonn]10 QUi sont
mieux adaptées a ces techniques de caractérishermulticouches sont élaborées dans les

mémes conditions que les tricouches.

2.4  Température de blocage

Des mesures de cycles d’hystérésis en fonctioa tentpérature de mesure ont été effectuées
pour la tricouche élaborée a 473 K pour essayefeterminer sa température de blocage, qui
la température a laquelle AF est ordonné magnétigae et suffisamment anisotrope pour

résister au retournement des moments magnétiquascdache FM.

La Figure Il - 4 montre I'évolution du champ deuptage de couplage en fonction de la

température de mesure.

Le champ de couplage diminue au passage de 5KKapbir s’annuler complétement a 20K,
ce qui indique une température de blocageiitre 10 K et 20 K. Cette température est loin
de la température de Néel du Mn (95 K). En effeg dtudes sur les systemes avec couplage
d’échange[Nog 99] montrent qu’'on peut avoir une température de lgecaférieure a la
température de Néel de AF. Cette diminutionTgedépend de la taille des grains et de
I'épaisseur de AF. Des études sur des systemesdagegrands grains et des monocristaux de
AF indiguent plutét desgkTy [Tak 97, Ser 87, Van 96Une autre explication avancée par
Nogués[Nog9 9] est la diminution de I'anisotropie de I'AF avecdianinution de sa taille, ce

qui induit une diminution degl
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8x10° -

7x10° 1 —a— Tricouche élaborée a 473 K

e

6x10° - \
5x10° 1 \
4x10° -

3x10° -
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1x10° - l
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AX10’ +———————1—
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Figure Ill - 4 : Evolution du champ de couplage k en fonction de la température de mesure pour
I'échantillon élaboré & 473 K

3. Multicouches [Fe/Mn}q

3.1 Réflectométrie de rayons X

Dans cette étude, les multicouches [Fe/Mioht d’abord été mesurées en réflectométrie de
rayons X aux petits angles. Cette technique pedwemesurer les épaisseurs des couches
déposées. La Figure Il - 5 présente les spectt@enas pour différentes températures
d’élaboration.

On note dans un premier temps la faible intens® mics de structure (pics de Bragg), qui
diminue avec la température de dépot jusqu’a etkdingour le dépdt a 573 K ou le spectre
devient completement lisse.

Deuxiémement, on note I'absence des « franges dssKj » entre les pics de Bragg, ce qui
ne permet pas d’estimer I'épaisseur totale desicoulthes.

Ceci s’explique sans doute par le fait que l'augtaon de la température d’élaboration peut
induire une augmentation du mélange chimique elgré&e et le Mn jusqu’a perdre la

structure en couches dans le cas extréme, mais camsas on est supposé avoir des
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Chapitre 1l : Caractérisations structurales

oscillations a courte période correspondant a t@ité de la couche Fe-Mn obtenue, ce qui
n’est pas le cas de nos mesures. Les mesures ebtiriguent qualitativement une structure
en couches pour les températures de dépot de EI3K3 K mais pas dans le cas du dépbt a
573 K.

Nous avons essayé de simuler ces spectres avenatkdes théoriqgues de multicouches en
utilisant le logiciel SimulRefledOtt 06] pour retrouver les épaisseurs individuelles des
couches, mais nous n’avons pas pu trouver de jexdahnées permettant d’ajuster
correctement les spectres.

La rugosité aux interfaces peut induire une digpardes rayons X et conduire a I'extinction
des pics avec laugmentation de la températureablhtion, ce qui peut expliquer
I'impossibilité de trouver un modéle théorique geproduise nos mesures experimentales.
Dans tous les cas, les mesures ne sont pas ehjgsitquantitativement et ne permettent pas
une estimation de I'épaisseur des couches dépo#iéem donc nous falloir d'autres

techniques pour estimer les épaisseurs des coatlapliquer les spectres obtenus.
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Figure Ill - 5 : Courbes de réflectométrie des rags X aux petits angles des multicouches [Fe/Mydléposées
a 373K, 473K et573 K.
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Chapitre 11l : Caractérisations structurales
3.2  Microscopie en transmission a haute résolution

Cette étude au MET a été réalisée au GPM avecd'del C. Genevois.

Les échantillons analysés en Microscopie Electnomign Transmission a Haute Resolution
(METHR) sont préparés par FIB (Focus lon Beam) @& méthode d’extraction appelée
« lift-out » (voir chapitre 1l) a partir des dépd@ffectués sur substrats plans de silicium. Ce
sont donc les mémes échantillons que ceux utifie@s les autres méthodes d’analyse.

Nous avons étudié I'évolution des propriétés stmates en fonction de la température de
dépbt. Cette partie sera donc présentée en trois-srties correspondant aux différentes
températures de dépot, a savoir 373 K, 473 K etig73

3.2.1 Multicouches [Fe/Mn],pélaborées a 373 K

Les observations en MET conventionnel en champ @ragure Ill - 6-(a)) de I'échantillon

déposé a 373 K montrent un empilement des couob®énFd’'une épaisseur totale de 220 a
230 nm. Les couches ne sont pas planes, mais peésette la rugosité sous forme
d’oscillations de faible période au niveau desrfates et d’'une amplitude de l'ordre de 7

nm.

L

L3
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S
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-
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Figure Ill - 6 : (a) Image de MET en champ clair dééchantillon déposé a 373 K montrant 'empilemedés

couches de Fe et de Mn avec cliché de diffractiamrespondant. (b) Image en champ sombre obtenuecapr

une sélection partielle des taches de diffractiom type {332} da-Mn (cercle rouge sur cliché de diffraction
en 2(a)) montrant la taille des grains de Fe et klia.
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Chapitre 11l : Caractérisations structurales

Les couches de Fe sont polycristallines et se ceamngade petits grains, dont la taille, bien
visible en champ sombre (Figure Il - 6-(b)), esti'drdre de 5 nm.
La Figure Ill - 7 en HAADF (High Angle Annular Darkield), sensible au numéro atomique
Z des matériaux, confirme la continuité des coudweBe et de Mn.

Figure 1l - 7 : Image HAADF avec contraste en Z LEe apparait en contraste clair et le Mn en conttas
sombre.

Pour les couches de manganese, la Figure 1l -) €bmet de distinguer des grains isolés
(zones sombres et brillantes) qui ont une taillel'dlre de I'épaisseur de la couche de
manganesex(20 nm) avec une structure cubique centrée cornelsmd au-Mn, mais avec
différentes orientations cristallographiques (Feglif - 6-(a)).

L'image en haute résolution montre un empilemerst plans atomiques dans les grains de
Mn (Figure IIl - 8-(a)) qui semblent se prolongand la couche de Fe. Cependant, il n’est pas
clair gu’il s’agisse vraiment d’épitaxie, ce poutréatre seulement un effet de la rugosité
tridimensionnelle (Figure 11l - 9) qui, une foisgpetée en deux dimensions, fait apparaitre des
plans de Mn dans la couche de Fe. Nous montrefosstard qu’un volume tridimensionnel
(3D) reconstruit a partir d’'une analyse en sonaenajue tomographique (Figure IIl - 10)

indique que cette rugosité est tridimensionnelle.
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Figure 1l - 8 : (a) Image en haute résolution d’'ua couche de Mn. (b) Transformée de Fourier d'unenecde
la couche (délimitée par le cercle rouge en (a)) quontre un axe de zone [1,0,0].

(a) (b)
Mn Mn (

Figure Ill - 9 : Schéma représentatif de la rugosittridimensionnelle. (a) Vue en coupe transversdlane
bicouche Fe/Mn avec rugosité et (b) vue en perspectie la rugosité dans le volume de la lame.

Figure 1l - 10 : Volume 3D reconstruit & partir dune analyse en sonde atomique tomographique mornitian
forme de la couche de Fe (en rouge) entre deux deegde Mn (en bleu).
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La transformée de Fourier d’'une image MET dans cm#&che de Mn (Figure lll - 8-(a))
confirme sa cristallinité, comme le montrent leshts obtenues sur la Figure Il - 8-(b), par
contre il est difficile de trouver un grain de Herborienté en axe de zone pour confirmer la

nature cristalline de la couche de Fe.

Une analyse EDS (Energy Dispersive x-ray Spectimgca été faite pour estimer le mélange
chimique entre le Fe et le Mn au niveau des intedaElle montre des couches de Mn pures.
Il 'y a donc pas de diffusion du Fe au cceur deolache de Mn, en revanche on trouve du
Mn dans le Fe (Figure Il - 11). Ceci peut étreadi$si bien a la diffusion qu’a un artefact lié
a la nature tridimensionnelle de la rugosité. N@wsendrons sur ce point par la suite avec les

analyses en sonde atomique tomographique.

Figure Ill - 11 : Cartographie EDS du Fe (en rougedt du Mn (en vert), montrant des couches pureduie
et des couches de Fe contenant du Mn.

3.2.2 Multicouches [Fe/Mn},, élaborées a 473 K

L’'image en champ clair de I'échantillon déposé 8 K7 (Figure Il - 12-(a)), montre, comme
pour I'échantillon précédent, une structure en besa’une épaisseur totale de 240 a 245 nm,
ce qui indique un épaississement des couches,rdgdaité a I'interface et des couches de Fe

composées de petits grains.
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Dans la couche de Mn, les grains forment des «siieg colonnaires», comme cela a déja été
observé préecédemment dans d’autres syst¢@m99]. On constate en effet la formation de

gros domaines qui traversent les couches de FendFigure Il - 12-(b)).

(a)

Figure 11l - 12 : (a) Image en champ clair de I'écintillon déposé a 473 K montrant I'empilement des
couches de Fe et de Mn, et cliché de diffractiorrrezpondant. (b) Image en champ sombre obtenue apré
une sélection partielle des taches de diffractiom type {330} de-Mn (cercle rouge en (a)), montrant de

larges et longs domaines diffractants qui traversées multicouches.

Les images en haute résolution montrent que les dpmaines sont cristallins et présentent

différentes orientations cristallographiques (Feglt - 13-(a)).
Un cliché de diffraction d’'une couche de Fe bielemée en axe de zone a été réalisé avec

une sonde de 1 nm. Il montre clairement une straatubique centrée avec un axe de zone
[0,0,-1] (Figure 1l - 13-(b)).
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Figure 11l - 13 : (a) Image en haute résolution d'me zone bien orientée en axe de zone. (b) Clichéaleo-
diffraction d’une zone de la couche de Fe (cercleuge en (a)) correspondant a une structure cubiquentrée
en axe de zone [0,0,-1], en utilisant un faisceaa dnm.

Le a-Fe et lea-Mn ayant tous les deux une structure cubique éenc), il est important de
vérifier que le diffractogramme obtenu corresponehbé& celui dua-Fe. Pour cela, deux
diffractogrammes correspondant au Fe et au Mn titsénulés avec CaRIngCaRIne]
(Figure 1l - 14).

On constate que le diffractogramme obtenu en ndffraction correspond au-Fe. Avec le
a-Mn, on a lextinction des taches de diffraction,600>, ce qui n'est pas le cas
expérimentalement. Ceci confirme donc que les ceside Fe cristallisent dans la phasde

structure cubique centrée.
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Figure 1l - 14 : Diffractrogrammes simulés de-Fe eta-Mn en axe de zone [0,0,-1].
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Pour caractériser le mélange chimique des couahmss avons effectué un dosage par
spectroscopie de perte d'énergie des électrons EEleStron Energy Loss Spectroscopy),

avec une sonde localisée de 0,2 nm, dans les coueh€e et de Mn. Les spectres obtenus
montrent deux pics a 640 eV et 652 eV dans la adehMn, ce qui indique une couche pure
(Figure 11l - 15-(a)). Dans la couche de Fe, nousna quatre pics correspondant a du Fe (708
eV et 721 eV) et du Mn (640 eV, 652 eV) (Figure-1ll5-(b)), avec des concentrations de 30
% at. Mn et 70% at. Fe. Ces concentrations dépérideement de la rugosité et restent a

confirmer par les analyses en SAT.

Figure Il - 15 : Spectres du dosage EELS dans lauche de (a) Mn et (b) Fe.

3.2.3 Multicouches [Fe/Mn},, €laborées a 573 K

L'image de I'échantillon élaboré a 573 K montre ufiéérence plus marquée avec les deux
échantillons déposés a 373 K et 473 K (Figure llb6-(a)). On observe une déformation des
multicouches donnant une expansion de I'épaissatatet qui est de l'ordre de 260 nm.

L’'image en champ sombre (Figure Il - 16-(b)) ment disparition de grains de Mn «isolés»

et I'existence d’une «structure colonnair@>zi 99], qui traverse quasiment toutes les
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couches. Il est a noter que la structure en coesheonservée a l'intérieur de ces colonnes.
Les interfaces présentent de larges ondulations ldgmériode correspond a la taille latérale
des colonnes. La période de la rugosité augmentagpgport aux échantillons déposés a

373 Ket473 K.

.
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Figure Ill - 16 : (a) Image en champ clair de I'écéntillon déposé a 573 K montrant une déformationsde
couches de Fe et de Mn, et cliché de diffractimrmespondant. (b) Image en champ sombre obtenueéapr
une sélection partielle des taches de diffractiom type {330} da-Mn (cercle rouge en (a)), montrant de gros
domaines qui traversent la totalité des multicoushe

L'image en haute résolution d’'une colonne montréltpl est formée de plusieurs grains

cristallins faiblement désorientés (Figure Il -(&j).

Nous n’avons pas réussi a trouver un domaine @rientaxe de zone pour obtenir des clichés
de nano-diffraction parfaits, mais les clichésigga le long d’une colonne et dans différentes
couches de Fe et Mn montrent I'existence de pléamsigues similaires qui semblent avoir

quasiment la méme orientation (Figure IIl - 17-(b))
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Figure Il - 17 : (a) Image en haute résolution dine colonne traversant plusieurs couches et (brlés de
nano-diffraction dans des couches de Fe (F1, FZ&) et dans des couches de Mn (M1, M2 et M3)
montrant une désorientation de 1 a 2°.

L'image HAADF (contraste en Z) montre une déformatde la structure en couche (Figure
[ll - 18), due a la formation des colonnes, etikcdntinuité des couches inférieures de Fe.
Une croissance tridimensionnelle explique la défdiom des couches au début du dépot.

Figure Il - 18 : Images HAADF avec contraste en &hontrant la déformation et la discontinuité des wthes
de Fe.
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3.2.4 Discussion

L’analyse des trois échantillons en METHR nous ampe de vérifier la cristallinité des
couches de Fe et de Mn. Quelle que $gita couche de Fe se compose de grains cristallins
de structures-Fe dont la taille est de I'ordre de I'épaisseutadeouche 3 a 5 nm), orientés
aléatoirement. La couche de Mn est composée desgeastallins de structureMn, dont la
taille augmente avety jusqu’a avoir des grains qui font quasiment |#etale la couche de
Mn (~ 20 nm) pour I'échantillon déposé a 573 K.

La rugosité aux interfaces est présente dansdeséchantillons. Sa période augmente avec
T4 jusqu’a avoir des larges ondulations pour I'écilantdéposé a 573 K.

Les analyses spectroscopiques indiquent des coudbebn quasi pures, ce qui peut
s’expliquer par une faible diffusion du Fe dan#lie. Par contre, la diffusion du Mn dans les
couches de Fe est bien identifiée avec les diffésetechniques utilisées : EDS (Figure Il -
11), EELS (Figure Ill - 15) et HAADF (Figure 11118).

Finalement, nous avons identifié I'apparition d’wsteucture colonnaire a partir dg=473 K.

Les grains de Fe et de Mn commencent a former dadgrdomaines dans lesquels ils
s’orientent dans la méme direction. La formatiors @elonnes peut s’expliquer par une
croissance 3D des couches. La différence des ptesrde maille et des tensions de surface
du Fe et du Mn induisent des contraintes au nivieal interfaces, qui conduisent a une
relaxation des contraintes élastiques et se traduipar une augmentation de I'épaisseur
totale de la multicouche qui passe de 220 Tig873 K) a 260 nmTy =573 K).

La texture des grains devient plus marquée avagreentation de la température, et a
l'intérieur d’'une méme colonne, l'orientation estleé que les plans de diffraction sont
similaires mais présentent cependant une distgrgienqui expligue le changement de
contraste bien visible sur les images de METHRUFagIl - 17).

Bien que les images de METHR aient permis d’identifa cristallinité, la rugosité et la
structure des couches de Fe et de Mn, on n’a penolqu’une estimation qualitative de la
diffusion entre les différentes couches, a causdadeigosité aux interfaces. Il est donc
essentiel d’effectuer des analyses en sonde atentagmographique, pour avoir des mesures

locales des concentrations et des profils linéaleesoncentration a travers les interfaces.
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3.3  Sonde atomique tomographique (SAT)

Cette étude en SAT a été réalisée au GPM aveeldadE. Cadel.

La SAT permet d’obtenir des reconstructions tridisiennelles, a I'échelle atomique,
d’échantillons analysés par spectrométrie de magseps de vol lors de I'évaporation par
effet de champ. Les volumes reconstruits sont tygigent de 15x15x100 rinfBas 95]

L’exploitation des volumes reconstruits permet déotir des profils linéaires de concentration

en profondeur, reflétant I'évolution de la compiositchimique des échantillons.

Les échantillons a analyser en sonde atomique taapb@ue se présentent sous forme de
pointes nanométriques dont le rayon de courburedestordre de quelques dizaines de
nanometres. La méthode de préparation des poigsnd de la nature du systeme étudié.
Dans notre cas, et pour un systéme en multicoutdgeppintes sont préparées par FIB (Focus
lon Beam) ce qui permet de passer d'un plot de 4dgmiametre a une pointe nanométrique.

Cette méthode d’élaboration est détaillée au creapit

Aprés préparation des échantillons sous forme datg® nanométriques, les analyses
débutent par une image ionique, pendant laquelfmiiate est évaporée sous atmosphére de
néon (Ne), ce qui nous permet de I'orienter powiravne analyse homogene et de nettoyer sa
surface en retirant la couche d’oxyde formée pentanransfert et le stockage sous vide
primaire.

Les échantillons analysés se composent d'un emeiiende dix bicouches de Fe/Mn
recouvert d’une couche protectrice de Cr de 5 rendBnt la préparation des pointes au FIB,
on rajoute une couche de protection de I'ordre delgques centaines de nanometres de
chrome pour préserver la couche d'intérét des dagemacristallographiques qui
surviendraient par implantation d’ions gallium (Qadduits par le faisceau ionique. Il est trés
difficile d’arréter l'usinage exactement a l'intace entre la couche d’intérét et la couche
protectrice, donc il arrive souvent qu’on éliminaeupartie de la couche d’intérét. Les
premiéres couches sont généralement endommagédsspians Ga utilisés a l'usinage et
contaminées pendant le transfert du FIB a la satmmique tomographique.

Les analyses sont réalisées a basse températusegaous de 80 K), afin d’éviter une

diffusion atomique excessive a la surface de latpoiNous avons utilisé une sonde atomique
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assistée par un laser femtoseconde, et les mesurégé effectuées avec une longueur d’onde
A= 515 nm (vert) et une puissance de 0,34 mW.

3.3.1 Spectre de masse

Dans les conditions d’analyse adéquates, nousoagia avoir une bonne résolution du
spectre de masse, qui présente le nombre d’atonssors en fonction du rapport M/n
(masse/charge des ions), donné en unité de masa&ae.

La précision de I'instrument permet de distingwear différents pics correspondant®aMn et
les quatre isotope¥Fe, >°Fe, °’Fe et*®Fe avec les rapports isotopiques corrects (Figure |

19). L’écart entre les pics est de 0,5 u.m.a.

Nombre d'atomes

26460
IMIN?

19845

e Mn

e Fe
13230

5EF62+
6615
HFe2t il i
% £ F
26.5 27 27.5 28 285 29 M/n (u.m.a)

Figure Ill - 19 : Spectre de masse obtenu sur urhéntillon [Fe/Mn] o déposé a 473 K. Un zoom sur les pics
correspondant aux ions Mfi et aux quatre isotopes des ions¥ieermet d’observer que la résolution en
masse de I'appareil permet de séparer les diffésguits.

3.3.2 Reconstruction en 3D

Pour avoir une reconstruction 3D des volumes agalyis procédure standard utilisée (bien
détaillée dans les thés@as 97] [Gue 05] [Vur 01]) tient compte de la variation du potentiel

continu appliqué a la pointe pendant I'analjBas 95]
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Les analyses en sonde atomique nous donnent lestdmpol de chaque atome détecté (sa
nature chimique) et la position de l'impact surdétecteur bidimensionnel. Ensuite la

profondeurZ est déduite a partir de I'ordre d’arrivée des asmsur le détecteur.

Il est nécessaire de connaitre le grandissemelat slende atomique, qui est un microscope a
projection, pour remonter a la position réelle 'déeome dans la pointe a partir de la position
de I'impact sur le détecteur bidimensionnel et tanm® correctement le volume 3D.

Le grandissement de la sonde atomique dépend dm 1&g courburd de la pointe et de la
distancel entre la pointe et le détecteur. Il est donnéaaglation :

L
(1+ m)R

~

oum est le facteur de compression des trajectoiranigtees.

Il est donc obligatoire de connaitre le rayon dérlboreR de la pointe ainsi que son évolution

au cours de 'analyse. La valeur Best donnée par la formule suivante :

avecV le potentiel continu appliqué sur la pointe pendanalyse,E le champ d’évaporation

et un terme géométrique sans dimension.

Dans le cas d’'un matériau monophdsg est une constante et dans ce cas I'augmentation du
potentiel est liée uniquement a 'augmentationaion de courbure de la pointe. Mais dans le
cas des matériaux multiphasés et des multicoudbgsytentiel varie aussi en fonction des
différents champs d’évaporation des matériaux aéalyDans ce cas, I'évolution du potentiel
continu comporte deux composantes : une augmemtglmbale due a I'augmentation du
rayon de courbure, et des oscillations dues a tatian du champ d’évaporation d’un

matériau a 'autre.
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La Figure lll - 20 présente I'évolution du potehtientinu appliqué a I'échantillon déposé a
473 K, en fonction du nombre cumulé d’atomes déteealu cours de I'analyse. Les minima
des oscillations correspondent au champ d’évamorates couches de Mn (~ 30 V/nm) et les

maxima aux couches de Fe qui ont un champ plug ée@5 V/nm)Mil 96] .

Potentiel continu
11

104

Potentiel (KV)

5 T I T | T | T I T | T | T l T I 1
0.0 2.0x10° 4.0x10° 6.0x10° 8.0x10° 1.0x10° 1.2x10° 1.4x10° 1.6x10°

Nombre d'atomes

Figure 11l - 20 : Evolution du potentiel continu apliqué a une pointe de [Fe/Mn} déposée a 473 K pendant
'analyse en SAT.

La reconstruction standard, avec le potentiel géelprésente des oscillations, induit dans ce
cas une variation artificielle du rayon de courbditene couche a I'autre, ce qui se traduit par
des «bourrelets» latéraux dans le volume recomnsttuune déformation des couches. Les
épaisseurs ainsi obtenues sont incorrectes.

La Figure Il - 21 montre un volume 3D des coucfegMn];o déposées a 473 K, reconstruit
avec le potentiel continu réel d'évaporation en ligopnt la méthode standard de

reconstruction. On observe les «bourrelets» surd&s du volume reconstruit.
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Couches a haut champ d'évaporation

Substrat de Silicium
/

— Couches a bas champ d’évaporation ° E"n
e Fe

Figure 11l - 21 : Volume 3D reconstruit avec la mhbde standard de variation de potentiel d’évapooati

Pour s’affranchir du facteur chimique (nature desiobes) dans le calcul du rayon de
courbure, nous avons opté pour une reconstructioprejection géomeétriquBla 82], qui
consiste a fixer le rayon de courbure de dépafttaagle de cdne de la pointe, ces deux
parameétres étant mesurés directement sur les imd@d®s (Microscopie Electronique a
Balayage) des pointes a la fin de la préparatioRIBnL’hypothese d’une variation constante
du rayon de courbure au cours de l'analyse estssage, ce qui permet d’avoir une

reconstruction plus fidéle du volume sondé (Fidure22).

La Figure 1l - 22 montre un volume 3D reconstripartir de la méme analyse des couches
[Fe/Mn]yo déposées a 473 K, avec une projection géométdqus le cadre de I'hypothése

d’une variation linéaire du rayon de courbure ave@ngle de cone fixe.

Substrat de Silicium
—_—

— ® Mn

e Fe

Figure 11l - 22 : Volume 3D reconstruit avec I'hypihése d’une variation linéaire du rayon de courbues
fonction de I'angle de cbne de la pointe.
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3.3.3 Profil de concentration

La reconstruction du volume en 3D permet d’avoie weprésentation a I'échelle atomique de
I'échantillon analysé, notamment dans notre cas lteterface avec sa forme
tridimensionnelle. L’identification de la nature iclique des atomes collectés permet
d’obtenir des mesures locales de la compositiomichie ainsi qu'un profil linéaire de

concentration.

La Figure Il - 23 montre les interfaces entredesiches de Fe et de Mn. Les couches ne sont

pas planes mais présentent en fait une rugodiiégnsionnelle.

Substrat de Silicium
—

e Fe

Figure 1l - 23 : Reconstruction d’un volume 3D d’malyse de I'échantillon déposé a 373 K, montrarétét
des interfaces entre les couches de Fe et de Mn.

La mesure de la concentration se fait dans une lol@itmesure ou I'on balaye avec une boite
numérique d’échantillonnage suivant un axe donétaille de la boite d’échantillonnage et
le nombre d’atomes qu’elle contient fixent la stdjue de la mesure. L'incrémentation de la
position de la boite d’échantillonnage suivantdale balayage permet de mesurer I'évolution
de la concentration dans la boite de mesure. Lecaw® la boite de mesure au milieu des
couches et/ou a travers des interfaces permetfaterde& zone d’intérét.

Dans cette étude, nous avons choisi la notatiol\dBepour les interfaces entre une couche
de Fe déposée sur une couche de Mn, et «Mn/Fexlgminterfaces entre une couche de Mn

déposée sur une couche de Fe.
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Pour les mesures de profil qui seront présentées ckitte étude, nous avons utilisé une boite

d'échantillonnage de (5x5x0,2) At une incrémentation de 0,1 nm.

Nous avons effectué des mesures de concentratimmlel@ceur de chaque couche afin d’avoir
les concentrations moyennes des couches de Fe Mndides différents échantillons. Pour
cela nous avons choisi des boites de mesure dex{5xBT pour mesurer localement la
concentration (Figure Il - 24).

Boites de mesure

Substrat de Silicium
—-

5nm e Mn
e Fe

Figure 1l - 24 : Volume 3D reconstruit de I'échariion déposé a 473 K avec les boites de mesureségsk.

Pour chaque mesure de concentration, nous avoifi® V& spectres de masse dans les boites
de mesure pour s’assurer de la nature réelle dmmeat minoritaires détectés dans les
différentes couches (les atomes de Fe dans lehesute Mn et les atomes de Mn dans les
couches de Fe). En effet, vu le faible nombre d'e® dans les boites de mesure, on peut
confondre le bruit de fond avec les pics réels. dectres de masse obtenus dans les boites
montrent clairement des pics réels des élémentoritdaites dans les couches avec les

rapports isotopiques corrects (Figure Il - 25).

87



Chapitre 11l : Caractérisations structurales

Number of stoms

52 1 (a)

39 1

26

Number of atoms

73 7
(b)
55 1
37 1
18
23700 24700 25.700 26 7019 27.70:: 28.700 29.700 30.700 31.700

Mass (amud

Figure Il - 25 : Spectres de masse obtenus ave@uhoite de mesure située (a) dans la couche decEejui
donne un pic bien défini correspondant aux atomes n, (b) dans la couche de Mn, ce qui montre qee |
pic de Fe est visible (Fe : rouge, Mn : bleu).
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La Figure 1l - 26 représente I'évolution des camcations en Fe dans les couches de Mn et
en Mn dans les couches de Fe en fonction la tefysérde dépotT).

Les résultats obtenus montrent que les couchesmdsad¥it quasi-pures, avec ~ 3 % de Fe, et
cette concentration reste stable dans le domaitendigérature étudié.

Pour les couches de Fe, on trouve ~ 6 % de Mn péehantillon déposé a 373 K, et cette
concentration augmente a ~ 9 % pour les échandiltléposés a 473 K et 573 K. Le mélange

reste cependant limité.

—m&— Fe dans les couches de Mn
—4&— Mn dans les couches de Fe

4 P /0\0

Concentration (at. % )
\

0 T I
300 350

I I ! ! 1
400 450 500 550 600

Température de dépét (K)

Figure 1l - 26 : Evolution de la concentration déélément minoritaire dans les couches Fe et Mn ava
température de dép6t des échantillons.

Pour étudier un profil de concentration a travars interface, il est nécessaire de choisir une
boite de mesure perpendiculaire a l'interface paupas induire de mélange artificiel pendant
le balayage avec la boite d’échantillonnage.

Lorsque les interfaces entre les couches sont rtrgaeuses, la mesure des profils de
concentration est délicate. Il faut alors choigie boite de mesure par interface et non une

seule boite qui traverse plusieurs interfaces.
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La Figure Il - 27-(a) montre une boite de mesuen (ose) de (4,5%4,5x30) Am
perpendiculaire a une interface Fe/Mn -qui estdiaezd’intérét- dans un volume reconstruit
de I'échantillon déposé a 473 K. La Figure Ill -@§ montre la reconstruction de la boite de

mesure sélectionnée précédemment.

Zone d’intérét o
(a) Substrat de Silicium

e Mn
e Fe

Figure 1l - 27 : (a) Reconstruction 3D du volumerwlysé de I'échantillon déposé a 473 K et (b)
reconstruction dans la boite de mesure sélection(@sre rose en (a)).

Les mesures effectuées sur différentes interfacgMrF et Mn/Fe et pour les différents
échantillons ont permis de tracer les profils lirsade concentration a travers les deux types

d’interfaces.
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Figure Il - 28 : Profils linéaires de concentratin aux différentes températures de dépét (373, 47348 K) a
travers une interface Mn/Fe.
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Figure Il - 29 : Profils linéaires de concentratin aux différentes températures de dépét (373, 473748 K) a
travers une interface Fe/Mn.
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Ces profils représentés sur les Figure Il - 282@trévelent clairement I'évolution des
interfaces avec la température de dépbt. On cengte :

. les interfaces ne sont pas abruptes mais diffuseleqque soify,
. les deux types d'interfaces ne sont pas symétriqlieterface Fe/Mn est plus
large surtout pour gg573 K (voir Tableau 11l - 1),

. la largeur de l'interface Fe/Mn augmente avec tap@rature de dépot.
La largeur des interfaces est mesurée a partiredaamcentration-seuil. Les couches ont été

considérées comme pures a partir d'une concentréitiote de 95 %.

Le Tableau IIl - 1 récapitule les largeurs relev@asles deux types d'interfaces.

Tableau Il - 1 : Largeur des interfaces Mn/Fe etéMn en fonction de la température de dépét

Température de dépot Tg) Mn/Fe Fe/Mn
373 K 1,5nm 2,0 nm
473 K 1,5nm 2,5nm
573 K 1,5nm 3,8 nm

3.3.4 Interprétation des résultats

Les résultats obtenus montrent une évolution deSlgpide concentration aux interfaces. Le
mélange chimique observé peut cependant étre ursgoence d’éventuels artefacts liés aux
phénomenes d’évaporation par effet de champ, dissique de la diffusion aux interfaces.
Pour estimer la part de chacun de ces effets,dssltats expérimentaux obtenus ont été
comparés avec des simulations numériques d’évaporat

L’interprétation correcte des résultats obtenusesgite en effet de prendre en compte les

artefacts introduits par la technique d’analysen®& cas des multicouches constituées

92



Chapitre 1l : Caractérisations structurales

d’éléments chimiques présentant différents chamf@gadoration, on peut avoir un
phénomene de grandissement local appelé «effegedMil 91].

3.3.4.1 Effet de loupe

Au cours d'une analyse en SAT, le rayon de courliled’apex de la pointe évolue en
fonction du champ d’évaporation du matériau anagfssa valeur est donnée par :

Pour un matériau biphasé, ou lorsque deux matériaumt a la surface de la pointe, la
différence de champ d’évaporation des deux matéiigauit un rayon de courbure différent
pour chacun des matériaux. En effet, du fait quedete est soumise au méme potentiel
continuV et quep est une constante, le rayon ne dépend dans cgueade la valeur du
champ d’évaporatio& (Figure Il - 30).

precipité précipité

Matrice Matrice

Figure Il - 30 : Schéma représentatif de I'existee de différents rayons de courbures locaux dansds
d’'une matrice et d'un précipité qui ont deux champ&vaporation différents.
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Le grandissement de projection de la sonde atoméaet inversement proportionnel au
rayon de courbure de I'apex de la pointe, nous swwore différence de grandissement entre
les deux matériaux a la surface, ce qui se trgzhritune surdensité atomique dans la phase
dont le champ d’évaporation est le plus petit, ¢ sous-densité dans la phase a champ
d’évaporation plus élevé. Le probleme lié a la éstexce de différents grandissements peut
induire un mélange artificiel a I'interface entessldeux phases lors de I'analyse.

Dans notre cas, on obtient ainsi une sous-derwmi¢édu passage d’'une couche de Mn (bas
champ d’évaporation) a une couche de Fe (haut clthéwaporation). La sous-densité peut

donc induire des interfaces Mn/Fe abruptes ensredeiches (Figure Il - 31).

Dans le deuxieme cas, lors du passage d’'une calelie a une couche de Mn, nous avons

une surdensité atomique (Figure Il - 32) qui pewduire de l'interdiffusion artificielle
[Vur 00].
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Figure Il - 31 : Profils de concentration linéairs et variation de densité atomique a travers ungeiface
Mn/Fe. On observe une sous-densité au passage duaMifre.
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Figure Il - 32 : Profils de concentration linéaire et variation de densité atomique a travers unteiface
Fe/Mn. On observe une surdensité au passage du &é/a.

Les artefacts de reconstruction dus a «l'effet algpé» sont présents dans notre systéme
d’étude. Les procédures de reconstruction exisa(teéthode standard, potentiel fictif et
projection géomeétrique) ne prennent en compte ge&u champ d’évaporation ce qui veut
dire un seul rayon de courbure comme parameétreedenstruction. Par conséquent, cet
artefact ne peut pas étre corrigé. Il est toutgfossible de simuler I'évaporation de la pointe
afin d'identifier les effets de ces artefacts sas mésultats expérimentaux. Des simulations

d’évaporation ont été effectuées par M. Griber eau@e de Physique des Matériaux.

3.3.4.2 Simulation d’évaporation d’une tricouche Fe/Mn/Fe

Les simulations consistent a évaluer les trajegsonies ions pendant I'évaporation d’une
«pointe numérique» puis a reconstruire le volume &@poré. Elles sont basées sur les
travaux de F. VurpillofVur 99], [Vur 01].

Afin d’optimiser les temps de calcul, nous avomalgé I'évaporation d’une tricouche Fe (5
nm)/Mn (5nm)/Fe (5nm). Il n’était pas possible derare en considération une couche de

manganese avec I'épaisseur nominale de nos édbastijui est quatre fois plus grande. Une
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épaisseur de 5 nm est cependant largement suffipamitr évaluer les artefacts puisque nos
résultats expérimentaux indiquent des largeurs mabeis d’interface de 3,8 nm (voir Tableau
[ll - 1). Le choix d’'une tricouche permet d’avoin@ simulation des deux types d’interfaces

présentes dans nos couches.

Les simulations ont été réalisées avec des couglaees idéales (sans interdiffusion aux
interfaces), pour n’observer que l'effet du grasdiment local. La concentration des couches
est de 100%, et la pointe est considérée commelundie recouvert d’'une hémisphere a son
extrémité (Figure lll - 33). Les champs d’évaparatutilisés sont les champs d’évaporation
théoriques donnés par Millgvlil 96] .

5 nm ® \n
e Fe

Figure 1l - 33 : Pointe simulée constituée d’unegitouche Fe/Mn/Fe.

* Reconstruction du volume simulé

La Figure Il - 34 montre la reconstruction du vokel 3D obtenu avec les simulations

d’évaporation de la tricouche Fe/Mn/Fe. On remamue les couches restent pures a 100 %,
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et I'on retrouve les zones de sous-densité affate bas champ (Mn)/ haut champ (Fe) et de
surdensité a I'interface haut champ (Fe)/ bas chivim).

Dans notre systeme, «I’effet de loupe» n’induit dasmélange artificiel a I'interface Fe/Mn.
En effet, on voit que la surdensité des atomes derddte confinée dans la couche et ne
déborde pas dans la couche de Fe, les interfasemntelonc abruptes.

Les résultats de simulation indiquent donc que &anmge chimique (aux interfaces) obtenu
dans nos résultats expérimentaux est bien réelied ta diffusion, ce qui explique son
évolution avec la température de dépot.

Surdensité

Sous- densité

i S

5 3
3 R
R iy “.5‘5“;\

Figure 11l - 34 : Reconstruction du volume 3D apresmulation d’évaporation de la pointe simulée
Fe/Mn/Fe.

3.3.5 Discussion générale

Les résultats obtenus en sonde atomique tomognagiepntrent I'existence de rugosité aux
interfaces. Les couches ne sont pas planes comme ldacas des couches idéales mais
rugueuses dans le volume, avec des formes dive@ss. explique le désalignement des
interfaces alors qu’elles sont supposées étre Ipkmldans le cas idéal d’'une croissance

couche par couche avec une faible rugosité.
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Les travaux de Passamantial.[Pas 03]sur des tricouches de Fe/Mn/Fe ultraminces déposée
par MBE et contr6lées par RHEED indiquent une samise en mode Stranski-Krastanov (2D

puis 3D) des que les couches de Mn dépassent amssépr de 0,5 nm.

Par ailleurs, les profils de concentration auxriaiges montrent que les interfaces Fe/Mn et
Mn/Fe sont asymétriques. Les interfaces Fe/Mn plust larges que les interfaces Mn/Fe. Les
mémes résultats ont été obtenus dans différentemnsgs de multicouches a base de Fe
comme Fe/Cr et Fe/YUzd 02, Lin 96] Deux modeles ont été proposés pour expliquee cett
asymeétrie des interfaces. Le premier est thermodimee ; en premiére approximation il
propose que, généralement, la capacité d’implamtatiun matériau est liée a sa température
de fusion. Le Fe, qui a une température de fusiaom plevée que le Mn, s’implante donc
davantage dans le Mn que réciproquement. Ceciglpourquoi les interfaces Fe/Mn sont
plus larges que les interfaces Mn/Ras 03] Le deuxieme propose plutét une explication
balistique. En effet, les énergies de dépbt ne pastles mémes pour le Fe et le Mn, ce qui
peut induire une implantation plus profonde du Basdle Mn[Uzd 02] Ce modéle suggere
également que les atomes de Fe flottent dans leheode Mn pour expliquer le mélange a
I'interface Mn/Fe[Yam 02] On peut également attribuer cette asymétrie ntesfaces a la
différence des énergies de surfagesiu Fe et du Mn, respectivement de 2,9392)eh
1,440J.nf [Mez 82] comme a été proposé par Ardh{#md 98].

Toutefois aucun des deux modeéles ne dépend dempétature du substrat et ne peut
expliquer I'évolution de la largeur de linterfacEe/Mn. Cette variation indique la
participation d’'un mécanisme supplémentaire theoengent activé qui est la diffusion, dont
la portée est de I'ordre de quelques A a 1 nm.

Les mesures de concentration effectuées au milesucduches de Fe et de Mn révelent
gu’elles ne sont pas pures. Nous avons une faibheentration, ~ 3 %, de Fe dans les
couches de Mn, concentration stable dans le dontirtempérature étudié. Il est donc clair
que la diffusion ne joue qu’un rdle mineur dansrélange au cceur des couches, celui-ci
étant davantage lié¢ a de l'implantation en coursddpbt. Dans les couches de Fe, la
concentration en Mn est de ~ 6 %, ce qui suggeferfaation d’'une solution solide Fe-Mn

riche en Fe, avec des zones pures en Fe.

Finalement, les profils linéaires de concentratimmtrent une augmentation de la largeur des
interfaces Fe/Mn avec la température de dépodt. itfastbn peut étre a l'origine de cette

augmentation de la largeur puisqu’elle dépend dengpérature, cependant il est a noter que
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la concentration du Mn dans les couches de Fe sest@blement stable avec I'augmentation
de Ty, ce qui indique que la diffusion ne joue qu’'unerdhineur au cceur des couches.

L’interface Mn/Fe reste quant a elle fixe avec largeur moyenne de 1,5 nm qui indique que
dans ce cas la diffusion ne varie pas dans cettengade température.

L’augmentation de la largeur des interfaces indo@ diminution de I'épaisseur de la couche
de Fe qui est supposée avoir une épaisseur nontagenm. A 373 K, I'épaisseur moyenne

de l'interface est de 1,75 nm ce qui représenteo3e la couche de Fe. A 473 K, l'interface

est de 2,00 nm ce qui représente a peu pres 40l&cdeche de Fe, et a 573 K I'épaisseur est
de 2,65 nm soit 53 % de la couche de Fe. La frad®sla solution solide Fe-Mn augmente

donc avec la température de dép6t au détrimera fitadtion «pure» de la couche de Fe.

3.4  Spectrométrie Mssbauer diiFe

Cette étude en Spectroscopie Mdssbauer a été ééadis GPM avec I'aide de J. Juraszek et
S. Jouen.

3.4.1 Procédure expérimentale

Dans le cas des couches minces déposées sur urasédpsais et compte-tenu de la faible
quantité de noyaux d¥Fe dans les multicouches, il est nécessaire datilla technique de
spectroscopie Mdssbauer par électrons de conve(§iBMS). Une source radioactive de
>'Co d'activité 150 mCi animée d’un mouvement d’accélération carsta été utilisée pour
générer le phénoméne derésonnance des noyaux de fer. Le faiscgaincident est
perpendiculaire au plan des échantillons. Un courppgoportionnel a flux gazeux (He +
5% CH,) fabriqué au laboratoire permet de collecter lestéons de conversion K issus de la
désexcitation des noyaux td&e s'échappant de la surface de I'échantillon.

Les valeurs du déplacement isomérique sont expsrpée rapport au fer dans sa phasa

300 K. Les spectres sont ajustés au moyen du progeamosFIT[Teillet].
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3.4.2 Résultats

* Mesures a température ambiante

La Figure Ill - 35 montre les spectres MdssbaueFndpérature ambiante des multicouches
déposées a 373 K (a), 473 K (b) et 573 K (c).

Pour Ty = 373 K, le spectre présente deux composantes raiaecentrale paramagnétique,
ainsi qu’un sextuplet ferromagnétique avec desrgigerement élargies (Figure Il - 35-(a)).
La composante paramagnétique, dont l'aire relatistede I'ordre de 46 % du spectre total,
posséde une valeur du déplacement isomérique méggtproche de -0,077 mnt §Tableau

2). La composante ferromagnétique a été ajustéaupardistribution de champs hyperfins
P(Byr) s'étalant de 22,5 a 33 T, avec un champ hyperfigen<B,> (30,24 T.

Les intensités relatives des raies des sextupletsladdistribution P(By), proches de
3:4:1:1:4:3, permettent de déduire la valeur mogeshm I'angley entreBy¢ et la direction des
rayons y incidents. On obtient iciy=90°, ce qui montre une orientation planaire des

moments magnétiques des atome3'Be.

PourTy =473 K, l'aire de la composante paramagnétiqugrente légerement (+13 %) au
détriment de la composante ferromagnétique (Figure35-(b)). On observe cependant une
augmentation de<Bn> (+ 1,36 T) de la composante ferromagnétique, umali une
augmentation du moment magnétique moyen par atenked

Le spectre de I'échantillon déposé@= 573 K présente uniquement un pic paramagnétique
(Figure 111 - 35-(c)). On peut noter que du fait ldestatistique de comptage, une composante
ferromagnétique d’aire inférieure a 10 % seraitéeogans le bruit de fond, comme illustré
par la composante verte sur la Figure Ill - 35-(d¢he faible composante ferromagnétique

n'est donc pas a exclure.

Le Tableau Il - 2 récapitule les résultats obtepaar ¢, le déplacement isomeérique de la
composante paramagnétiqueg,>, le déplacement isomérique moyen de la distrilbutio
hyperfine de la composante ferromagnétigeB,s>, le champ hyperfin moyen de la
distribution hyperfine, ety I'angle entre les moments magnétiques des noyalXFe et la

direction des rayong incidents.
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Figure Il - 35 : Spectres Mdssbauer par électrodg conversion (CEMS) et distributions de champs

hyperfins correspondantes (composante ferromagnédtifja température ambiante obtenus pour les

échantillons déposés a 373 K (a), 473 K (b) et ¢ Pour ce dernier spectre, la composante verte
correspondrait & une composante ferromagnétique tbaire relative est de 10 % par rapport au speztr

total.

Tableau Il - 2 : Paramétres hyperfins des contriians utilisées pour ajuster les spectres Mossbaaier

température ambiante des échantillons déposés § 373 et 573 K

Tqg oy <DBm> <Bhtm> 1] Aire composante
(K) (mm s™) (mm s™) (T) (deg) paramagnétique
373 -0,07°#0,005| 0,015:0,01| 30,24£0,10 895 46 %

473 -0,098t0,005| 0,012:0,01 | 31,6G:0,10 89t5 53 %

573 -0,088:0,005 - - - 100 %
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* Mesures a basse température

La mesure effectuée a 250 K ne montre pas d'éwslupar rapport a 300 K, des propriétés
magnétiques de I'échantillon déposé a 573 K. ltergmramagnétique, avec une diminution
du déplacement isomérique qui est un effet dentgpézature de mesure. A 100 K, nous avons
un élargissement du pic paramagnétique indiquast lgichantillon commence a devenir
magnétiquement ordonné (Figure Il - 36). L'ajuséminréalisé indique un faible champ
hyperfin de 1,2 T, ce qui correspond au début diusesition magnétique.

Les résultats de ces mesures sont rassemblésedaabléau 1l - 3.

Vitesse (mm/s)

1.01 +

+
s

1.00
1.01

Emission

1.00

Figure Il - 36 : Spectres Mossbauer par électrodg conversion (CEMS) de I'échantillon déposé a 573
mesuré a 250 K (a) et 100 K (b)

Tableau lll - 3 : Parameétres hyperfins des contribans utilisées pour ajuster les deux spectres Mizser
a250 et 100 K de I'échantillon déposé a 573 K

Température d’analyse & Bt
(K) (mm s7) (M)
250 -0,04@t0,005 0
100 -0,03%0,005 1,2
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3.4.3 Discussion

Les résultats obtenus par spectrométrie Mossbauentremt clairement que les
environnements magnétiques du fer sont différeetensla température de dép6t. Les
multicouches élaborées a 373 et 473 K se caraeméresn effet par la coexistence d’'une phase

paramagnétique et d'une phase ferromagnétiqueldahtamp hyperfin est distribué.

LorsqueTy augmente, la proportion d’atomes de fer dans és@lparamagnétique augmente,
indiqguant une augmentation du mélange chimiquendetface. Cette phase devient quasi-
unique alg= 573 K, ce qui indique I'absence de fer pur paitectempérature de dépot.
L’augmentation de<Bn> de la phase ferromagnétique pdur= 473 K peut indiquer une
meilleure cristallinité des grains de-Fe, ce qui est en accord avec la valeur de

<3>=0,012 mm.3 qui diminue légérement et tend vers 0.

Les valeurs du champ hyperfin le plus probable {mam de P(By) 032,5 T) et du
déplacement isomérique moyesd$ 10,015 mm <) sont proches de celles de la phas€e

(Bn = 33 T etd = 0 mm & & 300 K). On peut donc attribuer la composant&dsstribution
P(By) proche de 33 T a une phase cristallinég-e quasi-pure. Les composantes plus faibles
deBn (23 T, 25T, 28,5 T et 30,5 T) peuvent corresperadune solution solide-Fe-Mn qui

est ferromagnétique a température ambiante etqiees@e distribution de champs hyperfins
[Pad 91]

La distribution des champs hyperfins indique lasprice d'atomes de Fe avec un
environnement chimique contenant des premiersn®igin. Les travaux de PadugRiad 91]
sur des échantillons massifs Fe-Mn montrent ert gffie la substitution des atomes de Fe
autour d’un atome de Fe par des atomes de Mn, @lamgfala méme structurg induit une

réduction du moment magnétiqgue moyen par atomesde F

Le Tableau Il - 4 indique la correspondance efgraombre d’atomes de Mn situés autour

d’'un atome de Fe et les champs hyperfins moyerenabt
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Tableau Il - 4 : Configuration locale des atomesed-e avec les champs hyperfins moyens corresporglant
température ambiante. NN indique les premiers voset NNN les deuxiemes voisifRad 91]

Environnement chimique Champ hyperfin moyen (T)
Fe [8 Fe]NN+6FeNNN 32,8
Fe [7 Fe+1 Mn]NN+6FeNNN 30,5
Fe [6 Fe+2 Mn]NN+6FeNNN 28,2
Fe [5 Fe+3 Mn]NN+6FeNNN 25,4
Fe [4 Fe+4 Mn]NN+6FeNNN 23,0

En couches minces, les travaux de Wu et FreefMan 95] indiquent une réduction des
moments magnétiques des atomes de Fe a l'intedacause de l'influence des atomes
voisins de Mn. Les travaux de PassanjRais 03]conduisent aussi a la méme distribution de
champs hyperfins qui est attribuée a des effetaudesité -due a une croissance en «ilots»
plutdt que «couche par couche» (environnement dpléeriche en Mn)- et d’interdiffusion
(formation de solution solide Fe-Mn).

La structurea—Fe-Mn est stable dans les échantillons massifajasgne concentration de

5 % at. de Mn dans le Fe. Au-dela de cette conatortr, le diagramme de phase de l'alliage
Fe-Mn pour les échantillons massifs prévoit unaditéon de phase structurale vers les phases
cubiques a faces centrées (cfelfe ety-Mn, alors que la littérature mentionne une sohutio

solide de structurg-Fe-Mn qui est antiferromagnétiq{lean 74, Pad 91]

Pour interpréter la présence de la phase paramaqgegplusieurs hypothéses peuvent étre
avanceées :

- présence de fer amorphe, ferromagnétique a basg&tature, avec une température
de Curie Tc) qui dépend de la méthode de préparation et desces chimiques en
alliage ou en multicouches. Dans les multicouch&podées par évaporation
thermique, Tc est de l'ordre de 260KTap 96] Les mesures de spectroscopie
Mossbauer a basse température montrent une contpgsmamagnétique a 250K, et
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un «début» de transition magnétique a 100 K cenqus indique que la température
de transition est inférieure a 100 K. Ceci nousnatrde conclure gu'il n’y a pas de Fe

amorphe dans nos multicouches.

- présence dg-Fe de structure cfc, antiferromagnétique, avectampérature de Néel
Tn =65 £ 5 K et un faible moment magnétique (OgY par atome de HéMac 88] Le
déplacement isomériqu& mesuré a température ambiante dans nos échastiisin
tres proche de celui mesuré pour des précipitég—&e dans une matrice de Cu
[Keu a77, Keu b77]mais les mesures effectuées a basse tempér2bré et 100 K,
indiquent des déplacements isomériques respectivede -0,040 mm Set -0,031
mm s' qui ne correspondent pas & ceux obtenus pptie [Mac 88] De plus la
présence d'une phaseest peu probable puisque les couches pures dé Fe ent

une structure!.

- présence dalliagey-FexMny de structure cfc, antiferromagnétique, avec une
température de Néel qui dépend de la compositiguietarie de ~ 65 K (température
de Néel dey-Fe) jusqu’'a ~ 500 K (température de Néelydkin). La encore, la
présence d’'un composé interfacial de strucfuest peu probable vu que la structure
des couches Fe et Mn pures est de typgne mesure en spectroscopie Méssbauer a
tres basse température (au-dessous de 60 K) pexnu#tvoir une confirmation.
Alternativement, une mesure de nano-diffractiolViT a I'interface (a condition de

trouver un grain orienté en axe de zone) permetteaconclure.

- présence d'une solution solide deFe-Mn avec une faible concentration en Fe. Une
telle solution solide est antiferromagnétique asbaempérature (I~ 95 K), ce qui
expliquerait le comportement paramagnétique déidig a température ambiante et
'amorce d’'une transition magnétique vers 100 Kit€eypothése reste la plus
probable.

Des mesures a plus faible température seront r@oespour conclure quant a la nature
de cette phase, paramagnétique a température ambtamagnétiguement ordonnée vers
100 K. Une mesure a été faite a 55 K mais elletrpas exploitable a cause d’'une trop

faible statistique de mesure.
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4. Tricouches Fe/Mn/Fe

Le but de cette partie est de vérifier la structnistallographique des échantillons préparés
en tricouches. L'étude précédente est faite suédbantillons élaborés en multicouches. Une
étude structurale des tricouches est donc nécespainr pouvoir discuter les résultats

magnétiques obtenus pour les deux systemes casastdans notre étude.

4.1 Réflectométrie de rayons X

Le but de cette partie est de vérifier les éparsseula rugosité de chaque couche individuelle
des échantillons déposés a différentes températ@edravail a été fait préalablement a
I'étude en réflectométrie des neutrons polariséss kpectres obtenus sont ajustés par le
logiciel SimulRefledOtt 06].

Les spectres expérimentaux et les spectres simpatéSimulReflec des tricouches Fe/Mn/Fe

sont présentés sur la Figure Il - 37
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Figure Il - 37 : Diagrammes de réflexion des rayernX aux petits angles, obtenus expérimentalement (e
bleu) et par ajustement (en rouge) pour les trictves déposées a (a) 373 K, (b) 473 K et (¢) 573 K.
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Les spectres montrent qu’aprés un plateau de tigftécdtotale, nous avons une modulation de
l'intensité réfléchie (les franges de Kiessig) geflete I'épaisseur totale de I'échantillon.

L’intensité des pics diminue avec laugmentation ldetempérature de dépodt jusqu’'a

extinction (il ny a plus de pics) pour I'échantii déposé a 573 K.

Le graphe de la Figure Ill - 37-(c) montre en effae extinction des franges de Kiessig, ce
qui suggére que la perte de la structure en couebles I'augmentation de la rugosité

superficielle conduisent a une plus forte dispersies rayons X.

Pour la modélisation du spectre expérimental, rmmass utilisé un modeéle théorique simple
constitué d’'un empilement des différentes couchaggpde Fe et Mn avec des interfaces
d’alliage Fe-Mn, caractérisées par leur épaisdeur,densité, les parties réelle et imaginaire
du facteur de diffusion atomique (respectiveménet f,), et la rugosité des couches a
I'interface. En partant des valeurs nominales dgampétres et en ajustant les épaisseurs et la
rugosité des couches, nous avons réalisé pluseurdations jusqu’a obtenir des ajustements
satisfaisants. Le Tableau Il - 5 résume les pateeréles modéles retenus.

Il n'est pas possible d’ajuster la courbe de I'édhlan déposé a 573 K puisqu’elle ne

présente pas d'oscillations.

On remarque que les épaisseurs des couches troswaedeaucoup plus faibles que les

valeurs nominales (Fe 5nm et Mn 20nm).

L’écart est trés significatif puisqu’'on obtient déscouches d’épaisseur totale 19 nm
(échantillon déposé a 373 K) et 15,8 nm (échantidléposé a 473 K), au lieu de la valeur
nominale 30 nm. Cela peut s’expliquer par un prolelée calibrage de la micro-balance a

quartz. Les épaisseurs des couches seront donc@asglirectement sur les images MET.

On remargue aussi que nous avons une augmentatitan rdgosité avec la température de
dépdt. La rugosité moyenne de la tricouche est4i@®m a 373 K et de 1,17 nm a 473 K.

Il faut noter que les densités du Fe et du Mnsgui respectivement de 8,50 et 8,18 ¢ cra

permettent pas d’avoir un bon contraste entre @s ®léments. Les épaisseurs obtenues

restent indicatives.
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Tableau Ill - 5 : Récapitulatif des parameétres sitturaux obtenus par I'ajustement des spectres de
réflectométrie de rayons X des tricouches élabora&d¥3 et 473 K

Nature chimique Epaisseur . -
Densité (g.cn™) | Rugosité (nm)
des couches (nm)

Fel (Si) 2,7 8,50 0,1

FeMn 15 8,38 0,1

Echantillon Mn 8.8 8,18 0,6
déposé a 373 K

FeMn 3,0 8,38 0,6

Fell (Cr) 2,7 8,5 0,7

Fel (Si) 2,0 8,50 0,5

FeMn 0,5 8,57 0,9

Echantillon Mn 10,6 8,18 1,1
déposé a 473 K

FeMn 1,2 7,83 13

Fell (Cr) 15 8,50 1,9

4.2  Microscopie électronique en transmission

Les images des tricouches élaborées a 473 K eK5@8t été réalisées avec C. Genevoix et

les images de la tricouche élaborée a 373 K ontédfisées avec W. Lefebvre.
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Pour s’assurer que les tricouches ont la mémetstrique les dix bicouches, et que les
résultats structuraux obtenus en sonde atomiquedraphique et spectroscopie Mdssbauer

sont valables aussi pour les tricouches, cellesicété analysées en MET.

e Tricouche élaborée a 373 K

L’'image en champ clair (Figure 111-38) de la tricdhe élaborée a 373 K montre une structure
en couches. Les deux couches sont formées de yisiggeains de tailles et d’orientations
différentes. Le faible contraste entre le Fe dflitene permet pas d’avoir plus d’information
sur la structure des couches, mais la tricoucheblgeprésenter moins de rugosité que la
multicouche élaborée a la méme température (FijlaBS8), ce qui est en concordance avec

les mesures de réflectométrie de rayons X.

e P e S ST SR Nt s 1 e (I R S TR SR S SR T T

| A—

Figure Il - 38 : Image en champ clair de la tricoche déposée a 373 K montrant 'empilement des casch
Fe et Mn.
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* Tricouche élaborée a 473 K

Les résultats obtenus pour la tricouche élaboré@3aK montrent une structure en couches.
L'image en champ clair (Figure 1ll - 39) montre glaecouche de Fe déposée sur leSiO
(oxyde natif) est formée de plusieurs grains dietat d’orientations différentes. Elle a une
épaisseur moyenne de 3,5 nm ce qui est loin daifépur nominale de 5 nm. La premiére
interface Mn/Fe est faiblement rugueuse par rappodd deuxiéme (interface Fe/Mn) qui
montre de larges oscillations. La couche de Mnaépaisseur de 17 nm, et est composée de

plusieurs grains de tailles et d’orientations ddfées.

La deuxiéme interface Fe/Mn présente une grandesiiggde I'ordre de 5 nm (pic a pic), sous
forme d’oscillations. La deuxiéme couche de Fe dépaur le Mn n’est pas bien visible sur

les images a cause du contraste clair de la calelpeotection en Pt.

Figure 11l - 39 : Image en champ clair de la tricoche déposée a 473 K montrant 'empilement des casch
Fe et Mn.

e Tricouche élaborée a 573 K
L'image en champ clair de la tricouche déposée aIKq{Figure Il - 40), montre une

évolution de la structure de la tricouche ave®hapgérature de dépbt. La premiére couche de

Fe reste moins rugueuse que la deuxieme, qui aveouche de Mn montrent une rugosité
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accrue, de l'ordre de 10 nm (pic a pic), qui paut @xpliquée par une croissance 3D de la
couche de Mn qui s’accentue avec l'augmentatioradempérature. La deuxieme couche de

Fe n’est pas visible a cause du faible contradte émFe et le Mn.

Figure Il - 40 : Image en champ clair de la tricoche déposée a 573 K montrant 'empilement des casch
Fe et Mn.

L'image en champ sombre (Figure Il - 41) montre ¢eains de la couche de Mn dont la taille

est de I'ordre de I'épaisseur de la couche.

Figure 1l - 41 : Image en champ sombre obtenue & une sélection partielle des taches de diffractie
type {330} dex-Mn, montrant de gros grains de Mn qui occupenttiatalité de I'épaisseur de la couche.
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* Conclusion

Les résultats obtenus sur les tricouches montreatlg couche de Mn est a l'origine de la
rugosité observée dans les multicouches (Figure #D), la croissance 3D de la couche
induisant le début de la formation d’une structtoknnaire et rugueuse (Figure Il - 41).

La premiére couche de Fe déposée est moins rugumrgeairement a la deuxieme déposée
sur le Mn.

La structure des tricouches évolue de la méme fggercelle des multicouches déposées a la
méme température. On retrouve I'évolution de ldetales grains de Mn et le début de la
formation des domaines observés dans les dix binasuc

Les tricouches semblent avoir la méme microstrectjure les multicouches. La déformation
de la couche de Mn influence seulement la morpheldgs couches mais ne modifie pas le
mélange chimique au niveau des interfaces. Leslprdé concentration obtenus en sonde
atomique tomographique a travers les interfacelgliret Mn/Fe sont donc considérés comme

valables dans le cas des tricouches.

5. Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons présenté |'étudengiréire du systeme (Fe/Mn) qui a permis
I'optimisation des parameétres d’élaboration. Nousns identifié les épaisseurs de la couche
de Fe (5 nm) et de la couche de Mn (20 nm) qui pdent de maximiser le couplage
d’échange.

Ensuite nous avons réalisé une étude structuraiglldé des multicouches [Fe/Mplavec
différentes techniques de caractérisation. L’étude permis d’identifier la nature

cristallographique des couches, et leur évolutiofoaction de la température d’élaboration.

L’étude des multicouches par microscopie électramign transmission (conventionnelle et
haute résolution) a permis tout d’abord de vérifeerstructure en couches alternées des
échantillons élaborés a différentes températuresubdstrat (373, 473 et 573 K). Ensuite, les
images ont permis d’estimer les épaisseurs deshesuadividuelles. Elles nous ont permis
aussi de mettre en évidence, a l'interface Fe/Mrm tugosité dont I'intensité et la période

augmentent avec la température d’élaboration.
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Ces analyses ont révélé enfin la nature cristaliee multicouches, ce qui nous a permis
d’identifier les phases structurales. Ainsi, lesawes de Mn ont une structure cubique centrée
a-Mn et les couches de Fe ont une structure culiqo&éen-Fe. La structure des couches ne
change pas avec laugmentation de la températugablration, mais on observe une
augmentation de la taille et de la texture desngraqui s’organisent sous forme de structures
colonnaires a partir de la température de dépd7@eK. Cette structure s’établit sur la totalité

de la multicouche a 573 K et induit une distorsiera structure en couches.

La rugosité tridimensionnelle a biaisé nos mesdespectroscopie chimique et n’a permis

d’avoir que des estimations qualitatives de la mathimique des interfaces.

Les analyses en sonde atomique tomographique ontipeine analyse locale a I'échelle
atomique des couches et ont permis d’avoir lesilpriiéaires de concentration a travers les
interfaces. Elles ont révélé l'asymétrie des irtees Fe/Mn et Mn/Fe. Les profils de
concentration obtenus indiquent la formation deamgé Fe-Mn a concentration modulée. La
largeur de l'interface Fe/Mn augmente avec la teatpée de dépdt, alors que l'interface
Mn/Fe n’évolue pas. Les mesures de concentrations @& couches de Fe et de Mn montrent
une faible variation des concentrations a¥gcce qui nous indique que la diffusion reste
limitée aux interfaces et ne joue qu’un rbéle minaurcceur des couches ou I'implantation est
dominante. L’énergie cinétique des atomes penaadépot amplifie sans doute I'effet de la

diffusion aux interfaces et induit un fort élargisgent de l'interface Fe/Mn de 2 nm a 3,8 nm.

Les mesures en spectroscopie Mossbauer ont perraiscahfirmer la structure

cristallographique des couches contenant des atalaeter a partir de leurs propriétés
magnétiques. On a ainsi identifié des couches-Be, mais aussi un alliage interfacial Fe-Mn
de composition modulée. Les zones riches en Fe fmmagnétiques a température
ambiante, avec une distribution de champs hyperéfiétant la composition modulée, et les
zones riches en Mn sont antiferromagnétigues aver température de Néel ~100 K,

sensiblement proche de celle@ivin (~95 K).
Pour finir, des images de MET des tricouches FeAdrdnt été réalisées afin de comparer

leur structure avec celle des multicouches [FeipnElles ont montré une structure

semblable a celle des multicouches, cependant geldjfférences ne sont pas a exclure.
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Chapitre IV : Caractérisations
magnétiques
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1. Introduction

Le but de cette étude est une meilleure comprétwerthi phénomene d’échange anisotrope
(« ExchangeBias ») en fonction de l'état de l'interface FM/APans ce chapitre, nous
présenterons les propriétés magnétiques des mudhies [Fe/Mn) et des tricouches
Fe/Mn/Fe.

La premiére partie présente les mesures magnétigiiestuées au SQUID sur les
échantillons élaborés a différentes températuiigs=( 373, 473 et 573 K). Les cycles
d’hystérésis ont été obtenus a 300 K et 5 K.

Les mesures d’aimantation ont été effectuées amechamp magnétique externe appliqué
parallelement au plan des couches. Les mesurds @nbtoutes été réalisées suivant la méme
procédure qui consiste & refroidir sous un chanteree de 2,78xP0A/m (HoHex=0,35 T), de

la température ambiante jusqu’a 5 K (largementriafite a la température de Néel @din

qui est de l'ordre de 95 K). Le cycle d’hystéréest ensuite réalisé en variant le champ
externe entre +2,78x1@/m (+0,35 T) et -2,78xT0A/m (-0,35 T).

Les cycles obtenus ont été corrigés du signal diaétique du substrat de Si et de la paille
utilisée comme porte-échantillon lors des mesut&s mesures nous permettent d’avoir les
aimantations a saturation, le champ de couplhgeet le champ coercitiflc ainsi que leur

évolution avedy.

La deuxieme partie présente les mesures de réitéttie de neutrons polarisés. Les spectres,
ajustements et profil de I'aimantation en profamdsont présentés a différents champs
externes de mesure. De la méme maniere que poundsares d’aimantation, les mesures
RNP sont effectuées a 5 K aprés un refroidisseeatrtir de la température ambiante, sous
champ externe de 2,78<1A8/m (HoHex=0,35 T).

La derniere partie présente une corrélation erdse dropriétés structurales obtenues au
chapitre Il et les propriétés magnétiques obtemlzes les deux paragraphes précédents, a la
lumiére des modeles théoriques et des résultatgriexpntaux récents publiés dans la

littérature.
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2. Cycles d’hystérésis

2.1  Cycles d’hystérésis des multicouches

Dans un premier temps, nous allons montrer lesesydés multicouches obtenus au SQUID a
300 K. Ensuite, en tenant compte des résultatpdetrmmétrie Méssbauer, nous présentons
les cycles correspondant a la fraction de Fe feagmétique dans les échantillons a 300 K et
ab K.

2.1.1 Cycles de I'aimantation globale a 300 K

Les cycles obtenus a température ambiante (Figure 1) indiquent que le champ appliqué
est dirigé suivant un axe de facile aimantations Deesures effectuées sous un champ
magnétique externe appliqué dans différentes direxidans le plan montrent qu’il n’y a pas
de direction préférentielle dans le plan et qudgi# donc d’'une anisotropie de type plan
facile, d’origine dipolaire (anisotropie de forme)) accord avec les spectres Méssbauer qui

indiquent une aimantation dans le plan des couches.

Le calcul de I'aimantation (moment magnétique patéude volume) a été fait en considérant

les épaisseurs des multicouches obtenues au MET.

Les courbes d’aimantation des échantillons dépasésférentes températures (373, 473 et
573 K) montrent a 300 K deux composantes magnétjquee composante ferromagnétique
due a la couche de Fe pur et un signal paramageétjgi provient de l'alliage Fe-Mn de
composition modulée situé a l'interface, en conaom avec les résultats des mesures
Mossbauer. En effet, les analyses par spectromdtigsbauer (voir Chapitre 1, paragraphe

3.4.2) indiquent que les couches de Fe ne sord pae % ferromagnétiques.

L’aimantation a saturation des échantillons dimimwec I'augmentation de la température
d’élaboration, ce qui indique une diminution deflaction ferromagnétique. Les champs
coercitifs des couches sont tres faibles, aveclégere augmentation pour la multicouche

élaborée a 573 K.
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Figure IV - 1 : Courbes d’aimantation globale desutticouches a 300 K, en utilisant les épaisseurtates
des couches obtenues a partir des images MET, gesitempératures de dépot (a) 373 K, (b) 473 ket
573 K.
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Les mesures réalisées au SQUID donnent I'aimantglimbale des multicouches. En utilisant
la fraction ferromagnétique obtenue par spectrascissbauer, nous allons calculer les
épaisseurs des couches de Fe ferromagnétique 'afitexir les cycles d’hystérésis de la

couche ferromagnétique seule.

2.1.2 Cycles de 'aimantation de la fraction magnétique3@0 K

Les épaisseurs des couches de Fe ont été obtematirades images MET, et la fraction
ferromagnétique de Fe est issue des ajustementspeetres Mdssbauer. Elle est de 54 %
pour I'échantillon déposé a 373 K, 47 % pour celéposé a 473 K et 10 % (la limite de
détection) pour le dernier échantillon. Nous avdosc calculé les épaisseurs des couches de
Fe ferromagnétique ainsi que le moment magnétiqueafppme de fer. Le tableau IV - 1

résume les résultats obtenus.

Tableau IV - 1 : Aimantation calculée a partir desesures au SQUID et des épaisseurs des couchesde F
obtenues aprés soustraction de la fraction paramatigue mesurée par effet Mossbauer.

_ _ Aimantation Moment
Epaisseur ] Epaisseur du ] ]
T4 (K) Fraction FM (%) a saturation | magnétique/Fe
MET (nm) Fe (nm)
du Fe (A/m) (ue/at)

373 3,7x10= 37 54+3 20,0 1,65%10| 2,07+0,11
473 4,5x10= 45 47 + 3 211 1,63%10| 2,04+ 0,06
573 4,5x10= 45 10+3 4,5 1,55%10| 1,95+ 0,10

Par ailleurs, a partir des champs hyperfins moydrenus par spectrométrie Mossbauer pour
la fraction de Fe ferromagnétique, nous avons taltes aimantations correspondantes

(Tableau IV - 2) pour les comparer aux résultaéc@dents.
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Tableau IV - 2 : Aimantation calculée a partir duhamp hyperfin moyen obtenu par spectrométrie

Moéssbauer.
T (<) Champ hyperfin Aimantation a saturation Moment magnétique/Fe
moyen <Bys > (T) du Fe (A/m) (ke/at)
373 30,24 1,60x10 2,01
473 31,60 1,67x10 2,10
573 - - )

En comparant les résultats, on constate que lesinsatlu moment magnétique du Fe obtenues
a partir du champ hyperfin sont du méme ordre d@adgur que celles obtenues a partir des
mesures au SQUID. Ces résultats indiquent des mgnpduns faibles que le moment du Fe
pur (2,2 |/ at) car ils incluent une fraction de lalliage -M& aux interfaces. Sa
concentration étant modulée, il présente une Higion de champ hyperfin correspondant a
une distribution de l'aimantation, ce qui réduit valeur moyenne de l'aimantation des

échantillons.

En conclusion, l'aimantation moyenne des multicaschdiminue en augmentant la
température de dépbt a cause de la diminution deatdion ferromagnétique, par contre
I'aimantation de la phase ferromagnétique seule iable (Tableau IV-1).

Par la suite, les résultats qui sont présentéesumesa 300 et 5 K), représentent les cycles

d’aimantation des couches de Fe seules sans teofrgaramagnétique.

La Figure IV - 2 montre les cycles d’hystérésiseniois a 300 K.
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Figure IV - 2 : Courbes d’aimantation a 300K de faaction de Fe ferromagnétique issues des mesures
Mdéssbauer, pour les températures de dépbt (a) 378K473 K et (¢) 573 K.
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Les mesures a 300 K ne montrent pas de couplagbati§ge, mais elles indiquent une Iégére
augmentation du champ coercitif de la multicoudaédrée a 573 K. Pour cet échantillon, la
forme du cycle est différente des deux autresreteurnement de I'aimantation s’effectue
progressivement, contrairement au deux premiersiuiles cycles carres.

Le dernier échantillon est donc magnétiquemen¢dint des deux autres.

2.1.3 Cycles de 'aimantation de la fraction magnétiquebeK

La Figure IV - 3 montre les cycles obtenus a 5 Keaun refroidissement sous champ externe
de +2,78x10A/m (0,35 T) de 300 K &4 5 K.

Les cycles des multicouches élaborées a 373 K &tkdmontrent un effet de « taille de
guépe », qui accompagne généralement le couplagshatige, par contre la multicouche
élaborée a 573 K ne montre pas cet effet.

Les cycles n’indiquent pas de variation de I'ainadioh a saturation par rapport aux mesures
effectuées a 300 K. Elle reste sensiblement prdeH&imantation du Fe.

Les cycles montrent une augmentation des champecitifse par rapport aux mesures
effectuées a 300 K, ainsi qu’'un décalage vers désuvs négatives du champ appliqué, ce qui
traduit I'existence d’'un couplage d’échange (icrdenagnétique) anisotrope, olExchange
Bias ».

Les valeurs du champ d’échange et du champ cdeswiit reportées dans le Tableau IV — 3,

leur évolution sera détaillée dans le paragrapheast

Tableau IV - 3 : Tableau récapitulatif des valeudss champ d’échange ks et du champ coercitif | en
fonction de la température de dépdt dans les multiches [Fe/Mn],.

i o Champ d’échange Hg -
Température de dépot (K) Champ coercitif Hc (A/m)
(A/m)

373 1,68x16 1,80%x1d
473 5,81x16 2,40x10
573 4,85x16 6,6x1d
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Figure IV - 3 : Courbes d’aimantation réalisées ags refroidissement de 300 K a 5 K sous champ magnét
externe de +2,78xF0A/m, en utilisant les épaisseurs corrigées, poes kempératures de dépoét (a) 373 K, (b)
473 K et (c) 573 K.
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2.1.4 Evolution de Hpg et H.

Les cycles obtenus a 300 K ne montrent pas de agepl'échange puisque I'on est au-dessus
de la température de Néel de AF (~100 K), contnaémt aux cycles obtenus a 5 K qui
présentent un décalage vers la gauche di au ceualémterface FM/AF. La Figure IV - 4

montre I'évolution du champ d’échanbeg en fonction de la température de dépot.
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Figure IV - 4 : Evolution du champ d’échange anisape Hzg en fonction de la température de dépdt, pour
des mesures a 5 K et 300 K.

A 5 K, on observe une diminution significative Heg entre les dépbts a 373 K et 473 K,
méme si les aimantations des deux échantillons siomtaires, ce qui indique que l'effet
« taille de guépe » ne dépend pas seulement duagug’échange. En revanche entre 473 K
et 573 K, le champ d’échangieg est sensiblement constant alors que le retourneesetres
différent.

La Figure IV - 5 montre une augmentation du champrdtif Hc en fonction de la
température de dépodt (mesure a 5 K), en particldisrdu passage de 473 K a 573 K ou sa

valeur passe de 2,4X18/m & 6,6x10 A/m. On observe toutefois une différence de forae
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cycle de la multicouche élaborée a 573 K par rapgpax deux autres. Il semble que l'effet
« taille de guépe » soit davantage lié au champcitdeu’au champ de couplage d’échange.
Les champs coercitifs a 300 K sont tres faiblesrggport aux champs mesurés a 5K.

On constate quEgg etHc évoluent en sens opposé en fonction de la temyérde dépot.
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Figure IV - 5 : Evolution du champ coercitif K4 en fonction de la température de dépbt, pour dessares a 5
K et 300 K.

2.2  Cycles d’hystérésis des tricouches Fe/Mn/Fe dépese873, 473 et
573 K

Les cycles d’aimantation a 5 K des tricouches poégentés sur la Figure 1V - 6.

Le calcul de I'aimantation est effectué avec lesiggeurs des couches de Fe obtenues a partir
des mesures de réflectométrie des rayons X, ceanduit a des moments moyens de ~ 2
us/ Fe. Cette aimantation réduite s’explique pardi fue nos couches de Fe ne sont pas
pures mais contiennent a peu pres 6 % de Mn. Gedoncerne pas le mélange Fe-Mn a
composition modulée situé aux interfaces, mais uenitent les couches considérées comme

majoritaires en Fe.
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Figure IV - 6 : Courbes d’aimantation des tricoucke~e/Mn/Fe, réalisées apres refroidissement de B0A 5
K sous champ magnétique externe de +2,78%A0n pour les températures de dépét (a) 373 K,4B3 K et
(c) 573 K.
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Chapitre 1V : Caractérisations magnétiques

Pour I'échantillon déposé a 373 K, I'aimantatiosaiuration est de ~ 1,71>18/m, soit a
peu pres 2,15g4Fe, ce qui est proche du moment magnétique dwEeLp cycle montre un
décalage vers la gauche di a I'échange ferromagretanisotrope a l'interface FM/AF

(ExchangeBias).

Pour I'échantillon déposé & 473 K, nous avons lm@mtation & saturation de ~ 1,64%10
A/m, soit 2,06 @/Fe. On note une légeére diminution de l'aimantatiper rapport a

I’échantillon précédent.

La derniére tricouche, déposée a 573 K, semble difiérente des deux échantillons
précédents. Nous avons une diminution de I'aimantat saturation qui est de 1,572%0m,
soit 1,98 |g/Fe. Ceci peut résulter de 'augmentation du nggachimique aux interfaces qui

devient majoritaire en volume et réduit 'aimarwatmoyenne de la couche.

Les valeurs du champ d’échange et du champ cdeswiit reportées dans le Tableau IV - 4.

Tableau IV - 4 : Tableau récapitulatif des valeudss champ d’échange ks et du champ coercitif | en
fonction de la température de dépdt dans les triches Fe/Mn/Fe.

i o Champ d’échange Hg -
Température de dépot (K) Champ coercitif Hc (A/m)
(A/m)

373 1,01x16 1,68x10
473 7,16x10 3,05x10
573 7,95x16 7,95x10

Le champ coercitifHc augmente avec la température de dépoét, et présemegrande
variation entre les températures 473 K et 573 K.champ de couplagkleg quant a lui
diminue significativement entre 373 K et 473 K (g IV - 7).
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Figure IV - 7 : Evolution du champ de couplage amigope Hg et du champ coercitif i en fonction de la
température de dépbt, pour des mesures a 5 K sartdeouches Fe/Mn/Fe.

En comparant le champ d’échange a 5 K des multiesiet des tricouches (Figure IV - 8),
on note queHgg est presque deux fois plus grand dans la multl®wre dans la tricouche
déposée a 373 K. La caractérisation de cette tlewen MET (Chapitre Il paragraphe 4.2) a
indiqué que la tricouche avait la méme microstmectjue la multicouche élaborée a la méme
température, avec cependant une rugosité plusfdibl couche de Mn dans la tricouche est
cependant moins épaisse (~ 9 nm, Figure Ill - 2 d@ns la multicouche (~ 20 nm Figure 1lI
- 6). En effet, en étant moins épaisse la couchéMdedans la tricouche ne permet pas

d’atteindre le maximum de champ de couplage.

En augmentant la température de dépdbt, on obsewadaduction significative du couplage
anisotrope et on se retrouve avec le méme ordmgratedeur de champ d'échange dans les
multicouches et les tricouches déposées a 473IHKEK (Figure IV - 8).

On note enfin une augmentationtde avec la température de dépot, en particulier ssgige

de 473 Ka 573 K (Figure IV - 9).
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Figure IV - 8 : Evolution du champ de couplage d’Bange avec la température de dépdt, dans les
multicouches (en rouge) et les tricouches (en bleu)
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Chapitre 1V : Caractérisations magnétiques

3. Réflectométrie de neutrons polarisés

Les mesures de réflectivité de neutrons ont étissées au Laboratoire Léon Brillouin sur le

réflectometre PRISNPri] en collaboration avec F. Ott.

Les systémes en multicouches présentent des ragalgtsurface trés importantes qui rendent
les études de réflectométrie trés difficiles aiséal Pour cette raison, nous avons fabriqué des

échantillons spécifiques dédiés aux mesures dectiéfité de neutrons.

Les échantillons étudiés dans cette partie sorttiamiches Fe/Mn/Fe élaborées a différentes
températures de dépbt (373, 473 et 573 K). Commkaoru dans la partie précédente et le
chapitre Ill, les tricouches semblent avoir les ragénmpropriétés structurales que les
multicouches étudiées en détail. Les tricouchest guus adaptées pour l'étude en
Réflectométrie de Neutrons Polarisés (RNP) parcellga ne présentent de la rugosité que
sur deux interfaces, alors que pour les multicosidhemultiplication des interfaces amplifie
les effets de la rugosité et induit I'extinctionsdescillations, dans les mesures RNP comme

pour les mesures de réflectométrie de rayons X.

Les expériences ont été réalisées dans un cryoti@aford de modeéle Spectromag
permettant a la fois de descendre a basse tempeedtd'appliquer des champs forts.

La procédure expérimentale a consisté a refrogdiréchantillons sous un champ planaire de
+2,8x16 A/m (~0,35 T), appliqué dans la direction des reng incidents. Les mesures de
réflectivité ont été réalisées pour différenteseued du champ magnétique appliqué. Les
données expérimentales ont été ajustées avec i@elog§imulreflec[Sim], comme pour le

traitement des données de réflectométrie des rayons

3.1 Meéthode d'ajustement des spectres

Les données de RNP se présentent sous forme de speatres, appelé®R™ et R,

correspondant respectivement aux neutrons incidemtpolarisation « haut » et « bas » et
gardant la méme polarisation aprés réflexion séchiantillon. La différence entre les deux
spectres renseigne sur les composantes de l'aitimantzaralléles au champ magnétique
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Chapitre 1V : Caractérisations magnétiques

appligué. Elle dépend de la projection de I'aimaatale long du champ appliqué en fonction
de la profondeur.

Il est techniqguement possible de mesurer ausgiéleectivités de « spin-flip >R*™ et R™

qui correspondent aux neutrons ayant subi un reémaent de spin lors de la réflexion sur
I'échantillon. Ces réflectivités donnent des infatimns sur les composantes de I'aimantation
perpendiculaires au champ magnétique appliqué. Daime systéme, nous n'attendons pas ce
type de configuration, donc ces composantes dén«lgp» n‘ont pas été mesurées.

Dans la présentation des résultats obtenus, lesteajgnts seront accompagnés de la

configuration magnétique des couches.

Les spectreR*™ et R~ sont ajustés simultanément, avec un calcul deatéfité spéculaire
basé sur le formalisme de Parrfi®tar 54] L’échantillon est supposé plan, latéralement
homogeéne, et le potentiel d’interaction neutroniémnat varie seulement en fonction de la
profondeur. Le systeme est décrit par un empilerdenplusieurs couches caractérisées par
leurs parametres structuraux qui sont I'épaissgula densitép, le facteur de diffusion
nucléaireb et la projection du moment magnétiquesuivant la direction du champ appliqué.
Les mesures de RNP sont utilisées pour détermiaer,profondeur, I'amplitude de
I'aimantation. Elles permettent de déterminer lajgxtion des moments magnétiques de
chaque couche dans la direction du champ applitjeét nécessaire de fixer les parameétres
structuraux des couches pour n’avoir que la prigjeaiu moment magnétique des couches

comme parametre libre d’ajustement.
Nos mesures ont été ajustées par un modele qetadfl réalité des tricouches, avec des

interfaces constituées de mélange Fe-Mn.

Dans la suite du manuscrit, et afin de différentésrdeux couches de Fe, nous adoptons la
notation Fe(1) pour la couche de Fe déposée sulstrat de Si et la notation Fe(2) pour la

couche de Fe déposée sur le Mn.
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3.2  Tricouche déposée a 373 K

Le Tableau IV — 5 récapitule les parameétres stractxobtenus en réflectométrie de rayons X
et qui sont utilisés pour ajuster les mesures dé® RN laissant libre I'aimantation des

couches.

Tableau IV - 5 : Tableau récapitulatif des parames obtenus en (RNP) de la tricouche élaborée a R73
utilisés pour les ajustements des mesures.

Epaisseur Densité b Rugosité
Couche 5
(nm) (g.cm”) (fm) (nm)
Fe(1) 2,7 8,50 9,45 0,5
FeMn 1,8 8,34 -3,73 0,5
Mn 8,8 8,18 -3,73 0,5
FeMn 3,3 8,34 -3,73 0,5
Fe(2) 2,7 8,50 9,45 0,5

La Figure IV - 10 présente le cycle d’hystérési§ & apres refroidissement sous champ
externe de 2,78x200/m (~0,35 T), ainsi que les spectres RNP expértanex (points) avec
leurs ajustements (traits pleins) et les profilaimfantation en profondeur de la tricouche
Fe/Mn/Fe élaborée a 373 K. Les profils montrentdieur de I'aimantation de chaque couche
et des interfaces Fe-Mn.

133



Chapitre IV : Caractérisations magnétiques

z_oxm‘;mesure a 5K \

)
-2.0x10° 4

T T T T T T
3x10° 210" Ax10° 0 4x10°  2x10°  3x10°

H (A/m)
Spectre expérimental R™
(a)ty 0 Spectre expérimental R (b)'4
Aj du spectre exp RrR”
sid du spectre expé R o
001 0014
1E-3 4 N 1E-3o
1E4 4 164 o
E T T T T T J 1E-S T T T T T 1

og L) 10 15 20 25 a0 o0 05 10 15 20 25 i
ar) o)
(€)1 (d) 14
3% o1y
00 A 001
1E-3 4 1E3
TE-4 o 1E-4 o
E - - - - 1E-S - - - - 1

: -
00 05 10 15 20 25 30 oo 05 1
o) o)

a
in
P
-1
[
()
w
o

(b) c)

+2,2 plat «— et «—  ouat Wl — 1,7 plat

0 pylat FeMn > -0,3 pyfat [l FeMn < 0,3 pglat

FeMn > -0,3 pglat

< 0,1 pglat

FeMn > 01 pgfat | Femn »  Oipjat [FeMn <« O2pgat

— +2,2 plat <  H,0pat

— 1,7 pylat — 1,6 pylat
F

H, = +2,78x105 AIm H,,=-3,18x104 AIm He = -4,77x104 AIm H, = +2,39x104 AIm
(+0,350 T) (-0,039T) (-0.060 T) (+0.030 T)

Figure IV - 10 : Courbes d’aimantation montrant legoints de mesure sélectionnés pour I'étude en RNP
(haut) ; spectres expérimentaux (points) Rrouges), R'(bleus) et leurs ajustements (traits) (milieu) ;qdils
d’aimantation déduits des ajustements précédentsitremt I'aimantation par atome et par couche (bagjes

résultats ont été obtenus sur la tricouche élaboeéd73K.
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La courbe d’aimantation est obtenue apres un difgement de 300 K a 5 K sous un champ
externe de +2,78x2G\/m (0,35 T), appliqué parallélement au plan deituche. La courbe
montre un décalage vers la gauche du cycle d’&gret la valeur du champ d’échange est
Hees= 1,01x1d A/m. La saturation en champ positif montre une posante paramagnétique
additionnée a la composante ferromagnétique. Enindant le champ appliqué, le
retournement n’est pas abrupt avec un cycle careds se compose de deux parties : une
premiere partie de retournement rapide suivi dsataration plus lente avant d'arriver dans le
régime réversible. Un premier retournement rapslgyi d’'un deuxieme plus progressif

jusqu’a saturation en champ négatif.

Les profils d’aimantation en profondeur obtenus B&P a différents points de la courbe
d’aimantation nous indiquent la configuration desnments magnétiques des couches au
cours du cycle. La premiére mesure réalisée aatanren champ positif +2,78x1@/m
montre que les couches de Fe ont un moment atontigu&2 g/at ce qui correspond au
moment & saturation du Fe pur. Le champ est endintimué jusqu’a -3,18xf0A/m, ce qui
correspond a la fin du retournement abrupt. Nousste®ons que les deux couches ne se
retournent pas de la méme facon: la couche de) Festl magnétiquement la plus dure
puisqu’elle présente une aimantation de seulem@ [k/at, alors que la couche de Fe(2),
qui s’est retournée plus facilement, est plus daiareelle présente une aimantation de 1,36
Ug/at. Ensuite, pour la mesure & -4,77%A0m, ol on est presque en fin de retournement, les
deux couches de Fe se comportent de facon simildwas augmentons ensuite le champ
appliqué jusqu'a +2,39x£0A/m, et la mesure confirme que les deux couche§ealsont

équivalentes en champ éleveé.

Il est a noter qu’au cours du retournement le ldada courbe d’aimantation, il apparait dans
la couche interfaciale Fe-Mn un moment trés failmlenul, de I'ordre de grandeur de la
précision des ajustements des courbes de neutubestade I'ordre de + 0,1gu

Les profils d’aimantation ont permis d’identifiem& dissymétrie dans le comportement
magnétique des couches de Fe: la couche de Fd€ppsée au-dessus du Mn, est
magnétiquement plus douce, alors que la couchee(e,Fléposée au-dessus du substrat, est
plus dure et se retourne donc en champ plus é@ette différence pourrait s'expliquer par

une différence de texture des couches car elledeaménvironnements tres différents.
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3.3  Tricouche déposée a 473 K

Le Tableau IV - 6 récapitule les parametres stracixi utilisés pour cet échantillon pour
ajuster les mesures de RNP en laissant libre laiaton des couches. On remarque par
rapport a I'échantillon précédent une diminutionl'dpaisseur des couches de Fe au profit
des couches d’alliages Fe-Mn aux interfaces, cesfuen accord avec les résultats obtenus en
SAT (et les ajustements des mesures RX). Il fatérnque les mesures de SAT sont des
mesures locales de profils de concentration, @joesles mesures de réflectométrie (rayons X
et neutrons) sont plutét une moyenne sur la tétdk I'échantillon.

Tableau IV - 6 : Tableau récapitulatif des parames obtenus en (RNP) de la tricouche élaborée a K73
utilisés pour les ajustements des mesures.

Epaisseur | Densité b Rugosité

Couche 3

(nm) (g.cm®) (fm) (nm)

Fe(1) 2,1 8,50 7,53 0,71
FeMn 2,2 8,18 -3,73 1,25
Mn 54 8,18 -3,73 1,31
FeMn 2,9 8,18 -2,06 2,67
Fe(2) 2,0 8,50 7,51 0,50

La Figure IV - 11 présente le cycle d’hystéréses spectres expérimentaux (points) avec
leurs ajustements (traits pleins) et les profilaimfantation en profondeur de la tricouche
Fe/Mn/Fe élaborée a 473 K.
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Figure IV - 11 : Courbes d’aimantation montrant legoints de mesure sélectionnés pour I'étude en RER

haut & gauche) ; spectres expérimentaux (pointsy Rouges), R'(bleus) et leurs ajustements (traits) (en haut

a droite) ; profils d’aimantation déduits des ajwshents précédents montrant I'aimantation par atortepar
couche (en bas). Ces résultats ont été obtenudatricouche élaborée a 473K.

137



Chapitre 1V : Caractérisations magnétiques

La courbe d’'aimantation de cette tricouche a la méaflure générale que celle de
I'échantillon précédent. On retrouve un décalage @ramp négatif, d'une valeur
Hee=7,16x13 A/m, et les deux modes de retournement, abruppregressif. On note
cependant une augmentation du champ coercitif GEse de H=1,68x10 A/m pour
I'échantillon élaboré & 373 K ad43,05x13 A/m pour cet échantillon élaboré & 473 K.

Les profils d’aimantation obtenus ont la méme forgue ceux de I'échantillon précédent
avec simplement une diminution de I'épaisseur dmscltes de Fe au profit des couches

d’alliage Fe-Mn aux interfaces.

A saturation, 'aimantation des couches de Fe astligle au champ externe, avec un moment
de 2,2 /at correspondant au Fe pur. On note aussi des nmiemeagnétiques plus grands
dans les couches d’alliages Fe-Mn ce qui peutatribbué a I'évolution de la proportion du
Fe dans l'alliage. Au cours du retournement, naasa toujours une couche de Fe(1) dure et
une couche de Fe(2) plus douce.

Les courbes de réflectométrie de neutrons indiquest diminution des oscillations, ce qui

résulte de 'augmentation de la rugosité.

3.4  Tricouche déposée a 573 K

Le Tableau IV - 7 récapitule les paramétres stmactx utilisés pour cet échantillon pour

ajuster les mesures de RNP en laissant libre l'aiateon des couches. L’évolution de

I'épaisseur et de la rugosité est encore plus nggrgBour la couche de Fe(2) par exemple,
nous avons une forte augmentation de la rugosiiépasse de 0,5 nm a 4 nm, alors que
I'épaisseur diminue de 2,0 a 0,56 nm au profitaleduche d’alliage aux interfaces, toujours
en accord avec les résultats structuraux obteness lag techniques précédentes (chapitre 1V).
La forte augmentation de la rugosité n’est pasnefact d’ajustement mais est bien réelle et

refléte la structure en Tlots de la tricouche (dtnapll).
La Figure IV - 12 présente le cycle d’hystéréses spectres expérimentaux (points) avec

leurs ajustements (traits pleins) et les profilaimfantation en profondeur de la tricouche
Fe/Mn/Fe élaborée a 573 K.
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Tableau IV - 7 : Tableau récapitulatif des parames obtenus en (RNP) de la tricouche élaborée a K73
utilisés pour les ajustements des mesures.

Epaisseur | Densité b Rugosité

Couche 3

(nm) (g.cm®) (fm) (nm)

Fe(1) 1,24 8,50 8,00 0,71
FeMn 2,64 8,18 -1,96 0,50
Mn 9,63 8,18 -1,80 4,00
FeMn 3,55 8,18 -1,96 4,00
Fe(2) 0,56 8,50 8,00 4,00

La courbe d’aimantation de cette tricouche montre forte augmentation du champ coercitif
et une diminution du champ de couplage d'échangsomope : Hg = 7,95x18 A/m et

Hc = 7,95x10 A/m. La courbe est différente de celles des dexhastillons précédents qui
montrent un effet de « taille de guépe ». Ceci g&xpliquer par la diminution de la fraction
ferromagnétique (épaisseurs des couches de Faeagdet I'élargissement des interfaces Fe-
Mn a concentration modulée avec une augmentatiomadeaction paramagnétique dans
l'alliage. La rugosité peut aussi jouer un rolensfigatif dans la réduction du champ de

couplage et 'augmentation de la coercitivité.

Les profils d’aimantation obtenus ont la méme formoe ceux des échantillons précédents.
Sous les champs externes de -8,75xA0n et +7,16x1H A/m, la couche Fe(2) est déja

retournée dans le sens du champ appliqué, aloréaqeeriche Fe(1) ne l'est pas encore. On
retrouve un retournement en deux temps, le premieurnement (rapide) correspondant a la
couche douce, et le second (plus progressif) adate dure.

Les courbes de réflectivité montrent une extincti@s oscillations ce qui indique une forte

augmentation de la rugosité.
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Figure IV - 12 : Courbes d’aimantation montrant legoints de mesure sélectionnés pour I'étude en RER
haut & gauche) ; spectres expérimentaux (points) Rouges), R (bleus) et leurs ajustements (traits) (en
haut & gauche) ; profils d’aimantation déduits degustements précédents montrant le module des mdmen
magnétiques atomiques par couche. Ces résultats&@tobtenus sur la tricouche élaborée a 573K.
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3.5 Conclusion

Les mesures RNP effectuées sur les tricouches réleba différentes températures ont
permis d’obtenir les profils d’aimantation en pnofieur au cours du retournement.

Cette étude a permis d'identifier une asymétrieeelets deux couches de Fe, la couche Fe(2)
étant douce et la couche Fe(1) plus dure. Le commp@nt des moments de Fe est différent

puisqu’ils ont des environnements différents.

Ces deux couches présentent également deux modesodenement différents visibles sur
les cycles d’hystérésis, I'un abrupt associé al&che douce qui semble homogene, et I'autre

plus progressif correspondant a la couche duigaait donc moins homogene.

La température d’élaboration n'a pas d'influence leumode de retournement qui reste le
méme pour les trois tricouches, mais plutét sehiEmp de couplage et le champ coercitif des
tricouches. L’augmentation de la température indoé réduction des épaisseurs des couches
de Fe au profit de l'alliage aux interfaces. Lesiates d’alliage Fe-Mn aux interfaces
présentent un moment tres faible ou nul de l'odirda barre d’erreurs des ajustements des

mesures (RNP).

4. Corrélations entre propriétés structurales et magnées

Les résultats obtenus avec les différentes tecksiqde caractérisation structurale et
magnétique nous ont permis de comprendre ['évolutide différentes grandeurs
caractéristiques de notre systéme en fonction @elluition de la microstructure. Dans la
partie suivante, on va faire le lien entre I'évauatde I'aimantation, le champ de couplage
Heg, le champ coercitiHc et I'asymétrie des interfaces avec I'évolutionl@enicrostructure

en fonction de la température d’élaboration desétlons.

4.1  Asymeétrie des interfaces Fe/Mn et Mn/Fe

Les différentes caractérisations effectuées (rifitede rayons X, RNP et SAT) indiquent une

asymétrie des interfaces Fe/Mn et Mn/Fe. La largeufinterface Fe/Mn augmente avég
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alors que l'interface Mn/Fe reste stable (Chagdiirearagraphe 3.3.3). Les résultats obtenus
par les mesures RNP indiquent que I'asymétrie nesfaces semble affecter les couches de
Fe. Nous avons identifié deux types de couche déaFmuche inférieure Fe(1) qui est dure
et la couche supérieure Fe(2) qui est douce. Leanigme qui gere cette asymétrie reste
incertain car la couche Fe(2), qui est chimiquent@mtius inhomogéne (interface large), est
la plus homogéne magnétiquement (retournementlpritaus pensons qu’une différence de
texture ou de taille de grains pourrait expliguemphénomene, des grains petits et orientés
aléatoirement provoquant un retournement plus pssifr du fait de la propagation plus
difficile des parois de domaine. Nous n’avons cejpah pas suffisamment d’éléments pour
conclure de fagon définitive sur I'origine de cettgymétrie.

4.2 Evolution de I'aimantation

Le systeme d’étude se compose de couches altededes et de Mn. Nous avons montré que
pendant I'élaboration, il y a la formation aux ifiégees d’'un alliage Fe-Mn de concentration
modulée (résultats SAT). La nature magnétique alédlje dépend de sa concentration. Les
zones avec une forte concentration de Fe sontnfiaigaétiques avec une distribution de
champ hyperfin dont la valeur moyenne est inféaeaur champ hyperfin du Fe pur (33 T). La
substitution des atomes de Fe par des atomes daduit une réduction de I'aimantation de

I'alliage (résultats MossbaufPad 91, Bal 96]

En ce qui concerne les zones riches en Mn, elled antiferromagnétiques avec une
température de Néel ~ 100 K (résultats Mossbabeasse température).

L’augmentation de la température d’élaboration indune modification de I'aimantation
globale des échantillons. On rappelle que l'aim@maglobale des échantillons comporte
deux contributions : une premiere contributionderagnétique due aux couches de Fe pur et
a la partie de l'alliage Fe-Mn riche en Fe, et deexiéme contribution paramagnétique (a
température ambiante)/antiferromagnétique (a 5 W€ aux couches de Mn et a la partie de
l'alliage Fe-Mn riche en Mn. La comparaison entézhantillon élaboré a 373 K et celui
élaboré a 473 K montre une légere augmentationadeomposante paramagnétique du

deuxieme ce qui s’explique par la progression éjedisseur de I'interface Fe/Mn.
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Pour I'échantillon élaboré a 573 K, la proportiargmagnétique/antiferromagnétique devient
majoritaire au détriment de la couche de Fe fergmadque, ce qui se traduit par une

réduction de I'aimantation globale de I'’échantillon

4.3  Evolution du champ de couplagegdd et du champ coercitif i

Les mesures d’aimantation montrent I'apparitionndaouplage d’échange pour les mesures
effectuées a 5 K, a la différence des mesures &3@&ci est tout a fait prévisible puisque la
température de Né@l de la couche AF se situe vers 100 K, proche @dula-Mn (~95 K).
L’existence du couplage a 5 K s’accompagne d’urggrentation du champ coercitifc par
rapport aux mesures a 300 K. En effet, les étudmss systéemes présentant un couplage
d’échange[Nog 09] signalent une augmentation du champ coercitif alentours de la
température de blocagk; de AF, qui est de l'ordre de 10 K pour notre syse Cette
augmentation s’explique par la faible anisotropdalcouche AF dont les spins se retournent

partiellement avec les spins de FM.

Nos mesures montrent une diminution du couplagehdiégeHegs et une augmentation du
champ coercitif Hc avec l'augmentation ddy. Cette évolution est le résultat d’'une
modification de la microstructure des couches. Het,eles caractérisations des propriétés
structurales (chapitre 1lI) montrent clairement/béution de plusieurs parameétres susceptibles
d’'influencer Hgg. Nous avons montré une augmentation du mélangatarface Fe/Mn ce
qui a pour effet d’augmenter la fraction d’alliage-Mn antiferromagnétique au détriment de
la couche FM de Fe. Selon les modeles existantagi@k I-paragraphe 1V), la réduction de
I'épaisseur de la couche FM induit plutét une augtaéon du couplage sauf pour des
couches ultra-minces qui peuvent devenir discoenunduisant ainsi une réduction du
couplage ou méme son extinction. Ceci peut exptidmeéduction du couplage d’échange
pour les échantillons élaborés a 573 K, dans lédsquaus avons observé une discontinuité
des couches de Fe, mais cela n’explique en aucanlacaéduction du couplage dans
I'échantillon préparé a 473 K, dont les couchesFdesont continues. Ceci nous indique

I'existence d’autres parametres qui influencertdeplage.

Les résultats obtenus au MET indiquent la formatern« structures colonnaires ». A 373 K

cette structure est inexistante ; elle commencefarsner a 473 K avec des colonnes qui font
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presque la moitié de I'épaisseur des multicouches, 573 K nous avons des colonnes qui
font toute I'épaisseur de la multicouche. Les uddtires colonnaires pCzi 99] ont comme
origine la rugosité des couches qui augmente aweeapllement des couches. Elles sont
composeées de grains texturés dans la méme or@ntaes études précédentes indiquent une
augmentation de l'anisotropie de la couche AF diauélioration de la texture, ce qui a
généralement pour effet une augmentation du coapliégrhangg¢Nog 99] et une réduction
du champ coercitifLai 97, Lai 96] Nos observations allant a I'encontre de ce qucesnu
dans la littérature, nous en concluons que dans sgstéeme, la texture n’est pas le parameétre
prépondérant qui régit le couplage. Des étudesriantés montrent également que
'augmentation deTy induit une augmentation de la taille des graindadeouche AF. Les
travaux récents de O'Grady al [Gra 10]ont établi que 'augmentation de la taille desrgga
AF augmente le couplage d’échange, ce qui ne gmnespas non plus a nos observations.
Pour finir, 'augmentation d&y induit généralement une augmentation de I'ampditetide la
longueur d’onde de la rugosité, qui se présents fmme de vaguelettes qui suivent la forme
des colonnes créées dans les multicouches. Il sequa 'augmentation de la rugosité (en
amplitude) soit donc le paramétre prépondérant deoiee systeme, puisqu’elle régit le
couplage d’échange en concordance avec les obemwvabpportées dans d’autres systemes
[Nog 99, Gra 1Q] Il faut cependant rester prudent puisque le aingtra été observé dans
d’autres systemeldJya b97] et dans d’autres cas, surtout les systemes awwcauche AF
polycristalline, ou le couplage est faiblement dadesa la rugosit§Che 96, Nak 97 et
Lai 96].

Les travaux récents de Dekadjeti al [Dekl11l] ont mis en évidence dans la couche AF
I'existence de deux types de spins non-compensésngété prédits théoriquemeor 09,

Li 00]. Les uns sont des spins non-compenseés dits «ddoguqui ne se retournent pas

pendant le renversement de I'aimantation et quesoouplant avec les spins de la couche FM
induisent un décalage du cycle. Les autres sonsmias non compensés dits « non-bloqués »,
qui se retournent avec le renversement de I'ainiantainduisant ainsi une augmentation du

champ coercitif. Nos résultats semblent concorgec a&es dernieres observations. En effet,
'augmentation de I'amplitude de la rugosité auteifaces aurait pour effet la réduction du

nombre des spins « bloqués » aux interfaces ait pikwfhombre des spins « non-bloqués »,
ce qui a pour effet une diminution du couplage li&we et une augmentation du champ

coercitif.
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5. Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons caractérisé les ptéprimagnétiques des multicouches
[Fe/Mn];p et Fe/Mn/Fe par deux techniques : les mesuresndiaiation par SQUID et les
mesures de RPN.

Les mesures d’aimantation nous ont permis d’idiemtifes propriétés magnétiques des
échantillons élaborés a différentes températuress Echantillons étant constitués de
matériaux FM et AF, nous avons utilisé les mesdeespectroscopie Méssbauer dans le cas
des multicouches et les épaisseurs des couches dieténues par réflectométrie de rayons X
pour les tricouches, afin d’avoir les cycles d’antaion de la composante FM. Bien que
I'aimantation globale des échantillons diminue aVa@ggmentation ddy, I'aimantation de la
composante FM reste stable entre 300 K et 5 K.

Ces mesures ont montré une réduction du couplagehahge accompagnée par
'augmentation du champ coercitif en augmeni@nt

L’étude en RNP nous a permis d’avoir les profilgioiantation en profondeur des tricouches.
Ainsi, nous avons identifié deux types de couche& e : une premiére couche dure Fe(l) et
une deuxieme douce Fe(2). Cet effet pourrait é&ra lla largeur de la couche d’alliage aux
interfaces mais le mécanisme reste pour le momeonipris. La température d’élaboration

T4 influence le champ coercitif, mais n'a pas d’iefice sur le mode de retournement en lui-

méme qui reste le méme pour les trois échantilbanactérisés.

Dans la derniére partie, nous avons présenté umélation entre I'évolution des propriétés
magnétiques et la microstructure des eéchantillohgres examen de [I'évolution des
parameétres susceptibles d’influencer le couplagéchdinge et le champ coercitif, la
comparaison avec des travaux antérieurs nous agpderconclure que dans notre systéeme la

rugosité semble jouer le réle majeur.
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L’'objectif principal de ce travail de these esttWde du couplage d’échange
unidirectionnel dans des multicouches Fe/Mn. Nowmna étudié I'évolution des propriétés
structurales et des propriétés magnétiqgues dedcouthes Fe/Mn élaborées a différentes
températures de dépot, afin de déterminer les paramprédominants dans le cas du systeme
Fe/Mn.

Différentes séries d’échantillons ont été élaborpas évaporation thermique en
variant un seul paramétre a la fois, ce qui noysernis d’identifier les épaisseurs des
couches FM et AF qui donnent un maximum de couptii§ehange. Ensuite, nous avons
élaboré des échantillons en multicouches, en tcitesl et sur plots de silicium, chaque type

d’échantillons étant bien adapté a une techniqueadsctérisation.

Une premiere caractérisation des échantillons aefieztuée par réflectométrie de
rayons X ; elle a permis d'estimer les épaissetira eugosité dans les échantillons sous
forme de tricouches. Les épaisseurs obtenues sftiétedtes des épaisseurs nominales a
cause de la formation de mélange Fe-Mn aux intesfa®ans le cas des multicouches
[Fe/Mn)y, les spectres ont été impossibles a ajuster aeadeid’extinction des oscillations

sous l'effet de la rugosité.

La caractérisation de la microstructure a été affse dans un premier temps avec la
microscopie électronique en transmission convengtia et a haute résolution. Nous avons
visualisé I'effet de 'augmentation di sur la taille des grains et la rugosité des iate$.
Nous avons observé une augmentation significatevdadpériode et de I'amplitude de la
rugosité avec l'augmentation dg, de méme pour la taille des grains de la coucheN¥gs
avons également identifié la formation d’'une «dte colonnaire » a partir de 473 K, qui
s’étend sur la totalité de I'épaisseur de la maiithe a 573 K. Cette structure indique une
amélioration de la texture des grains qui s’oriehtians la méme direction a l'intérieur d’'une
colonne. Les analyses spectroscopiques en MET emintm mélange entre les couches
indiquant ainsi un effet significatif de l'interfélision aux interfaces, mais ces mesures sont

biaisées par la rugosité. Afin de s’affranchir ddfets de la rugosité sur les mesures des
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concentrations chimiques des éléments, nous avterte® des mesures en sonde atomique

tomographique.

La caractérisation a [I'échelle atomique des couclms sonde atomique
tomographique a permis de visualiser en 3D la rit§@aix interfaces. Les multicouches ont
été évaporées, analysées et reconstruites. Néasymtaa artefacts de mesure et de
reconstruction introduits par la SAT doivent étrensidérés. En effet, la difféerence des
champs d’évaporation du Fe et du Mn induit uneédéfiice de densité des phases détectées,
ce qui peut se traduire par la formation d’'un mééaatrtificiel aux interfaces. Les simulations
d’évaporation réalisées avec un modele numériqoatrpas indiqué d’effet de mélange
artificiel dans le cas de notre systéme. Un soitiqudier a été porté aux mesures des profils
linéaires de concentration a travers les interfacegjui nous a permis d’avoir leur évolution
en fonction deTy. Nous avons identifié une asymétrie des interfde@®In et Mn/Fe. La
premiere s’élargit avec 'augmentation @g alors que la deuxiéme reste stable. Les mesures
de concentration au coeur des couches ont montréailohe concentration, de I'ordre de 3 %,
de Fe dans le Mn, et une concentration de 9 % deldms le Fe. Ces concentrations restent
stables quandy augmente, indiquant que le mécanisme responsabte thélange n’est pas
thermiguement activé. En revanche, I'élargissendentinterface Fe/Mn semble clairement

lié a de la diffusion, phénomene thermiquementvact

Les analyses Mdssbauer a température ambiantebasse température ont permis
d’identifier la structure cristallographique etnature magnétique des atomes de Fe. Nous
avons identifié des couches de fer quasi puress masi deux zones de mélange Fe-Mn. Les
zones riches en Fe ont une structar&e-Mn et sont ferromagnétiques a température
ambiante, par contre les zones riches en Mn ont simecture o-Fe-Mn et sont
antiferromagnétiques avec ung~lL00 K. L’augmentation d&y induit une augmentation de
la fraction para-/antiferromagnétique au détrindmta fraction ferromagnétique.

Les mesures magnétiques effectuées au SQUID eiflexion de neutrons polarisés
ont permis de caractériser les propriétés magregiget d’avoir I'évolution des champs de
couplageHegg et coercitif Hc en fonction deTy. Les profils d’aimantation en profondeur
obtenus a partir des mesures RNP ont montré queotee de retournement des couches ne
dépend pas déy par contre le champ de retournement augmentefisgrement avedy.

Nous avons identifié a partir de ces profils un pontement différent des couches de Fe dans
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les tricouches Fe/Mn/Fe. La couche inférieure Feft) magnétiquement plus dure que la
couche supérieure Fe(2), mais cette derniere ederégnt plus homogéene magnétiquement
que la premiére, ce qui reste difficile a expligpeur le moment et nécessite une étude plus
poussée.

A partir des différents résultats de caractérisatiobtenus, et a la lumiére des travaux
précédents publiés dans la littérature, nous aporfire la corrélation entre I'évolution des
propriétés structurales et magnétiques en fonam®iiy. || semble que dans notre systeme
d’étude la rugosité joue le réle majeur dans lenphg&ne de couplage d’échange, qui
diminue quand I'amplitude de la rugosité augmehtéanmoins, un important travail reste
encore a accomplir pour une compréhension totalphdumnomeéne. Des dépbts a plus basse
température afin de réduire la rugosité seront segiees pour confirmer nos conclusions. La
comparaison avec un systéme épitaxié sera égalethengrand intérét pour conclure quant

au role de la taille et de la texture des grains.
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Abstract

This thesis is focused on the preparation and rsiarotural / magnetic

characterization of exchange-biased Fe/Mn multigye

The structural characterization was performed bydmission electron microscopy,
which enabled the structures to be identifiedaaBe anda-Mn. It also evidenced the
evolution of roughness at the interfaces as a fomabf the deposition temperature. Atom
probe tomography allowed a local analysis of therfaces. The linear concentration profiles
obtained revealed an asymmetry of the Fe/Mn and-Bliniterfaces as well as the formation
of an Fe-Mn alloy with a modulated concentrationtha interfaces. It was found that the
width of the Fe/Mn interface increases with inchregsdeposition temperature. Méssbauer
spectroscopy measurements probed the local enveohaof Fe atoms. The Fe-rich areas are
ferromagnetic with a hyperfine field distributioeflecting the modulated composition, and

the Mn-rich areas are antiferromagnetic with a Néeiperature very close to thatocoMn.

The magnetic characterization was carried out pilyndy SQUID magnetometry,
which allows the net magnetization, exchange fiahdi coercive field to be determined.
Besides, the magnetization depth profiles wereioétaby polarized neutron reflectometry
which identified two types of Fe layers, and showel influence of the growth temperature

on the coercive field.

Keywords : Magnetic multilayers, exchange bias, Fe/Mn, cii@gaaphic structure,

atom probe tomography, interface, diffusion.



Résumé

Ce travall de thése a pour but [I'élaboration et Iearactérisation
microstructurale / magnétique de systémes multivesicFe/Mn présentant un couplage

d’échange anisotrope.

La caractérisation structurale a été effectuée ipécroscopie é€lectronique en
transmission, ce qui a permis d'identifier les stuwesa-Fe eta-Mn ainsi que I'évolution de
la rugosité aux interfaces avec la température émtd Les analyses en sonde atomique
tomographique ont permis d’obtenir une analyseléodas interfaces. Les profils linéaires de
concentration obtenus ont révélé une asymétrie inkesfaces Fe/Mn et Mn/Fe avec la
formation de mélange Fe-Mn a concentration modudés interfaces, ainsi qu’'une
augmentation de la largeur de l'interface Fe/Mncdagempérature de dépot. Les mesures de
spectroscopie Mdssbauer ont permis d’identifiemdieEonnement local des atomes de Fe. Les
zones riches en Fe sont ferromagnétiques avecigmidtion de champ hyperfin reflétant la
composition modulée, et les zones riches en Mn soiferromagnétiques avec une

température de Néel sensiblement proche de celieMao.

La caractérisation magnétique a été effectuée dansemier lieu par magnétométrie
a SQUID, ce qui a permis de déterminer I'évolutilen’aimantation globale des échantillons,
le champ de d'échange et le champ coercitif. Pheuas, les profils d'aimantation en
profondeur ont été obtenus par réflectométrie detraps polarisés, ce qui a permis
d’identifier deux types de couches de Fe, ainsiltiuence de la température d’élaboration

sur le champ coercitif.

Mots-clés : Multicouches magnétiques, anisotropie d’échanggMR, structure

cristalline, sonde atomique tomographique, intexfaffusion.



