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Introduction générale

Les percées techndogiques dans les méthodes d'@aboration des matériaux ont permis tout au
long de ces 30 cernieres années la mise au pant de structures artificielles constituées de
couches de quelques plans atomiques d' épaisseur ou d un empilement de ces couches appelé
multicouche. En uilisant une ou dusieurs techniques de dépdt au sein dun complexe
d' élaboration urique, il est posshle dassocier dans une multicouche des matériaux
meétalli ques magnétiques, des smi-conducteurs ainsi que des isolants. Un effort de recherche
considérable s est concentré sur les gructures hybrides métal ferromagnétique / isolant / métal
ferromagnétique (MF/I/MF) ou semi-condicteur / métal ferromagnétique dans lesquell es est

mis a profit I’ association des propriétés intrinseques de dhague matériau.

Depuis sadémuverte en 1975 ar Julli ere, I'effet tunnel dépendant du spin dans des dructures
MFI/MF a onnu unregain dintérét ces cing derniéres années avec sa mise en évidence a
température anbiante @ avec ses multiples applicaions possbles pou |'éaboration e
nouweaux dispasitifs micro-éledroniques. Les éledrons, injeaés perpendiculairement a une
multicouche hydride MF/I/MF compaosant une jonction tunrel magnétique (JTM), se
polarisent au passage des éledrodes magnétiques et traversent la barriére isolante par effet
tunnel. Latransmisson tunrel dépend aors de I'orientation rel ative des aimantations des deux
éledrodes magnétiques et des caradéristiques de la barriére tunnel. Les résistances des JTMs
varient de plus de 20% sous champ en modifiant de maniere séledive l'orientation de
I'aimantation d'une dedrode par rappat a l'autre. La rédisation et I’ éude de ces systémes
sont d’ une importance techndogique majeure dant domées les appli cations multi ples pou le

stockage de I’'information, laréalisation de cateurs magnéto-résistifs, etc....

Cependant, depuis 1995, la grande majorité des éudes a éé dédiée al optimisation des
méthodes de fabricaion ce la barriere tunnel. En effet, cete partie de la jonction peut étre
sujette aun gand nambre de défauts : défauts naturels ou artificiels, rugosité de la barriére,

inhamogénéité dimique de la barriére, sur- ou sous- oxydation ¢k la barriere. Les effets de
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certains de ces défauts ont d’ ores et déja é@é mis en évidence A I'inverse, depuis le premier
modéle de Julliere, peu détudes ont é&é dédiées au magnétisme des éledrodes et a son

influence sur la réporse magnéto-résistive des jonctions.

Cetravail dethese est au centre de ces nowell es préoccupations et il nous a anené aélaborer
des jonctions tunnel magnétiques de taill e micronique @ a éudier les corrélations entre leurs
propriétés magnétiques et le transport poarisé en spin a des échelles macroscopiques et
microscopiques. Cette corrélation constitue le premier asped novateur de cetravail de thése.
Il Sest avéré que, gréace ala sensibilité extréme du transport tunnel polarisé en spin aux
fluctuations de I’'aimantation aux interfaces métal ferromagnétique/oxyde, les jonctions
magnétorésistives ont des systemes idéaux pou éudier séledivement I'évolution ce la
structure en damaines des couches ferromagnétiques en contad avec la barriére en fonction

du champ magnétique gpliqueé.

De plus, s de maniére générae il est facile de stabili ser des couches magnétiques douces, |l
est beaucoup pus difficile d'obtenir des coercivités supérieures a la cantaine d'Oersted paur
des couches uniques non épitaxiées. Les couches ont aors rigidifiées par asociation avec
une muche composéed'un matériau antiferromagnétique ou avec une cuche magnétique via
un coupage aitiferromagnétique. Le seand asped novateur de cetravail de these repose sur
I'utili sation dun systeme aitiferromagnétique artificiel comme systeme magnétiquement dur
dans la jonction tunrel magnétique. Ce systéme est constitué de deux couches magnétiques
d épaissurs différentes, coupées antiferromagnétiquement a travers une uche non
magnétique. Comme nous |’avons montré dans le cadre de cetravail de these, les dructures
AAF permettent d’ obtenir une trés grande rigidité magnétique bien contrdlée et gjustable arec
une grande stabilit & thermique (>300°C).

Ce mémoire est organise de la maniere suivante.

Le premier chapitre est une introduction a la physique des jonctions tunnel. Il décrit le calre
généra dans lequel sinscrit ce travail de thése d les applications des jonctions tunrel dans
I'électronique de spin. Ensuite, nous exposerons des aspeds théoriques concernant le transport

polarisé en spin dans une structure métal ferromagnétique / oxyde / métal ferromagnétique.
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Dans le semnd chapitre, nows présentons tout d'abord les techniques d'éaboration des
jonctions tunrel, nadamment la préparation des échantillons a I’aide de la pulvérisation
cahodque d lastructuration des jonctions par lithographie optique. Puis, nows présentons les
techniques de caradérisation des propriétés dructurales, magnétiques et de transport des
JTMs.

Le dapitre 3 présente I’ étude de la croissance des empil ements multi couches des jonctions
tunrel (croissance, oxydation) et leurs propriétés gructurales éudiées par les techniques

expérimental es déaites dans le chapitre 2.

Le dapitre 4 est dédié al’éude des propriétés magnétiques des différentes couches d'une
JTM, a I'édhelle macroscopique @ microscopique. NOus nous intéresserons aux propriétés
magnétiques des couches uniques, des systemes AAF et de la cmuche de détection. Nous
mettons plus particuliérement I'accent sur le micromagnétisme de ces systémes, anaysé a

I'aide de la microscopie aforce magnétique.

Le dhapitre 5 est consacré aux propriétés de transport polarisé en spin dans les jonctions
tunrel magnétiques. Un accent particulier a dé porté sur la rrélation entre le
micromagnétisme de I'AAF et la magnétorésistance tunrel. Dans ce dapitre, laJTM est dors

utili sée @mme une sonde micromagnétique.

Enfin, le chapitre 6 est consacré aux perspedives isaes de cetravail de these & notamment a
la rédisation de noweaux dispositifs micro- éledroniques a base de jonctions tunrel: le
transistor magnétique € les mémoires magnétiques nonvolatiles. Le développement de ces
dispositifs doit étre pousuivi en parallele avec I'étude fondamentale des propriétés
magnétiques datiques et dynamiques de petits objets multicouches complexes de taille

micronique & submicronique.
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Chapitre 1

Introduction a la physique des jonctions tunnel
magnétiques

1.1. Introduction

L’ effet tunndl, interdit par la physique dassque, apparait comme un fait naturel dans
la physique quantique. De la méme fagcon quune onde dedromagnétique incidente sur une
lame mince sous un angle plus petit que I’angle qui correspond a la réflexion totale est
partiellement transmise, les éedrons incidents sur une barriere de potentiel suffisamment
mince peuvent étre transmis méme si leur énergie est plus petite que la hauteur de la barriére.
Cette propriété provient de la nature onduatoire des éledrons qui leur est conférée par la

meécani que quantique.

L’ effet tunrel représente alors le passage d’ une particule quantique atravers une barriére de
potentiel quand I’ énergie de la particule ne dépas< pas la hauteur de la barriere. D’un pant

de vue dassque, une particule peut traverser une barriere d énergie potentielle seulement si

son énergie et suffisante pour passer par-desaus la barriére. La nation deffet tunnel, c'est a
dire le passage d’un éledron atravers une barriere de patentiel, est apparue e méme temps
gque la mécanique quantique. Dans la mécanique quantique, chaque particule est associée a
une fonction donde y qu décrit |a probabilité Y (r) de trouver la particule dans I’ éément de
volumedr, Y(r)=y y dr. Lanature onduatoire de la particule incidente sur une barriére de
potentiel condut a une probabilit é non nulle de latrouver de I’ autre té de la barriere dans
le ca& ou I'épaisxur de la barriere est plus petite que la longueur d'onde a&sciée ala

particule.

Toutefois, depuis le premier postulat de I'effet tunnel par Oppenheimer en 1928
[Oppenheimer] et cdajusqu a ces derniéres années, le spin del’éedron a éé négligé dans les

phénomenes de transport et notamment dans I’ effet tunnel. Pourtant, I'implicaion duspin
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dans les mécanismes de transport éledronique est colossale. L'utili sation duspin de I’éedron
dans les phénomenes de transport, a ouvert une nowelle branche en micro-éectronique e
donrant naissance ace qu on appell e I’ électronique de spin.

L'effet tunrel dépendant du spin a @nnu unregain dintérét avec sa mise é&idence a
température anbiante @ grace ases nombreuses applications pou I’éaboration de nouveaux
dispositifs micro-éledroniques. Les éledrons, injedés perpendiculairement a une multicouche
hybride métal/isolant compasant une jonction tunrel magnétique (JTM), se podarisent au
passage des éledrodes magnétiques et traversent la barriere isolante par effet tunrel. Cette
transmisdon tunrel dépend de l'orientation relative des aimantations des éedrodes
magnétiques et des caractéristiques de la barriere. Les résistances des JTM varient de plus de
20% sous champ magnétique en modifiant de maniere sélective l'orientation e I'aimantation

d'une dedrode par rappat al'autre.

Une nouwelle génération e dispositifs électroniques est apparue ces dernieres années sur le
marché de |’électronique: capteurs, dispositifs non linédres comme les jonctions tunrel

magnétiques, transistors de spin, mémoires magnétiques non vdatiles (MRAM).

1.2. L' état del’art

Dans le domaine des circuits électroniques, |’ utili sation duspin del’éedronest al’origine de

nouwveaux dispositifs, naamment basés aur I’ utili sation de jonctions tunnel magnétiques.

Sous saforme laplus smplifiée une JTM est constituéede deux éedrodes ferromagnétiques
ayant des champs coercitifs différents, qu sont séparées par une barriere isolante. Son
fonctionnement combine I’ effet tunnel quantique des éectrons avec |’ asymétrie des densités
d’ états des bandes é ectroniques observéepour les deux spins des éledrons dans les matériaux
ferromagnétiques. En négligeant la diffusion de spin, et donc en suppasant que le spin de
I’ éledron est conservé lors du procesaus tunrel, la probabilit € de transmisgon par effet tunnel
pou un éledron pdarisé en spin dépend ke I’ orientation relative des amantations des
couches ferromagnétiques. Le fonctionrement d’ une JTM est schématisé dans lafigure 1.1en
utilisant le modele de Julliere [Julliére75]. Ce modéle pou la magnétorésistance tunrel est
basé sur la nation e poarisation P des métaux ferromagnétiques définie commela

diff érencerelative des densités d’ état au niveau de Fermi pour les deux bandes de spin:
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pP= n_(EF)_ ni(EF) (1_1)

n(E)+n (E)

R~ - fable
R -devée
|
v
R - é&evée
R -devée
|
|
V

Figure 1.1 Effet tunrel entre deux métaux ferromagnétiques séparés par une barriére isolante
rectangulaire, déformée par ure tension éectrique gpliquée V. Les densités d états ny (E),
n; (E), n, (E) et n, (E) sont schématisées dans cette figure par des paraboles décal ées en énergie
par |’ échange. En considérant que le spin de I’ électron est conservé lors du processus tunnel, les
électrons de spin up et de spin down peuvent traverser la barriere tunrel de maniere
indépendante. Alors, la conduction électrique dans une jonction tunnel peut étre modélisée par un
réseau de deux résistances dledrigues connedées en paraléle, chaque résistance arrespordant a
un cana de spin. La résistance totale de la jonction tunnel est analysée dans les stuations pour
lesguelles les aimantations dans les deux électrodes se trouvent dans une configuration peralléle
ou antiparalele.

Ce modéle suppcse que la condiction s eff ectue par deux canaux de spin indépendants et que
la conductivité est propationnelle au produt des densités d’ états libres et occupées de chagque
cOté de la barriére sans tenir compte de la probabilit € de transmisson par effet tunrel pour les

éledrons de dhaque diredion ce spin.
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On définit alors la magnétorésistance par :

TMR= Rap' Rp :Jp' ‘]ap :(niné +n;n;)' (nin;+n;né) - 2P P,

A (1.2
R, Jap (n;n, +n,n;) 1- Rk,

Dans une mnfiguration paralée des aimantations des deux matériaux ferromagnétiques
(MF), les densités d' éats de spin up, n;” (E) et n; (E) sont mgjoritaires dans chaaune des
éledrodes MF; et MF,. La transmisson des électrons de spin up ( natation: - ;s =|+ >) se
fait entre des états majoritaires de chaque té de la barriére, ce qui détermine un courant de
spin important et donc une faible résistance de la jonction tunnrel pour ce cana de spin. Les
densités d’ états de spin down, n (E) et N (E) (notation: " ; s =|- >), sont minoritaires
dans chaaune des éledrodes ferromagnétiques, ce qui détermine un courant de spin faible
ains guune résistance devée pour ce canal de spin. La résistance totale de la jonction
provient de la mise en paralée des résistances des deux canaux de spin. Ainsi, pou une

configuration parall éle des amantations, larésistance de lajonctiontunrel est faible.

Dans la @nfiguration antiparall éle des amantations, les éledrons traversent la barriére par
effet tunrel des éats n;” (E) majoritaires respectivement n (E) minoritaires dans |’ éledrode
MF; vers des états n,; (E) minoritaires respectivement N (E) majoritaires dans |’ éledrode
MF, pou les canaux de nduction corresponchint aux éedrons ayant le spin up
respedivement spin down . Les résistances éledriques correspondant a cdhague cana de spin

sont alors élevées et dorc larésistancetotale de lajonction est élevée

Dans le mécanisme de fonctionrement d’une jonction tunnel décrit ci-desaus, le facteur clé
pou contréler |’ orientation relative des amantations dans les éledrodes magnétiques est la
rigidité magnétique différente des deux éedrodes (champs coercitifs différents). Dans une
architedure gopeléedouce-dure, une des couches magnétiques est magnétiquement dure dors

que |’ autre est magnétiquement douce.
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Figure 1.2 Fonctionnement d une jonction tunnel magnétique idéde. Les deux électrodes
magnétiques ont des champs coercitifs différents (Hc,>Hc,) et leurs cycles d' aimantation sont
suppaes parfaitement carrés. A partir du cycle d aimantation total M-H (a), on peut estimer
I'dlure du cycle de magnétoresistance R-H (b). Les shémas (1) - (4) montrent la
configuration magnétique des électrodes dans la jonction tunnel, pour des vaeurs
représentatives du champ magnétique.

Dans des champs magnétiques plus faibles que le dhamp coercitif de la wuche dure, cette

couche et magnétiquement rigide. Par contre, |’aimantation e la @uche douce va ére
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sensible au champ magnétique extérieur, et par conséguent ell e va pouvar basculer entre une
configuration perallée ou antiparalléle al'amantation de la cuche dure, par I'intermédiaire

d’ un champ applique.

Une description dufonctionrement d’ une jonction tunrel magnétique idéde est donrée dans
lafigure 1.2. Le mmportement magnétique des éledrodes magnétiques est considéré mmme
idéd c'est a dire que les cycles d’ amantation sont parfaitement carrés. Dans un champ
magnétique positif, les deux couches magnétiques ont saturées dans la diredion duchamp
positif (état (1), figure 1.2(a)). Cette configuration corresponda une orientation paraléle des
aimantations des éledrodes et donc aunerésistancetunnel faible (état (1), figure 1.2 (b)). En
renversant le dnamp magnétique gplique, I'éat paralée de faible résistance et conservé
jusqu au renversement du moment magnétique de la amuche douce qui se fait d'une maniere
abrupte au champ coercitif négatif - Hc;. La muche magnétiquement dure reste toujours
rigide, paraléle ala diredion initiale du champ pgsitif tant que le champ négatif appliqué
n'est pas inférieur a - He, . Ainsi, les couches magnétiques < trouvent dans un arrangement
antiparalléle cequ corresponda un état de résistance tunnel éevée de la jonction (état (2),
figure 1.2 (b)). Quand le champ négatif dépasse le wercitif de la cuche dure, H< - Hc,,
I’aimantation de la @muche dure se renverse dans la diredion duchamp magnétique négatif
appliqué. Les aimantations passent donc dans une configuration paraléle (état (3), figure 1.2
(b)) et par conséquent la jonction tunnel bascule vers un état de faible résistance tunnel (état
(3), figure 1.2 (b)).

1.3. Applications desjonctions tunnel magnétiques

L’intérét porté sur ces phénomenes de transport dépendant du spin est fortement motivé par
ses applications industriell es pour le stockage de I'information et pour les différents cgpteurs

de dhamp magnétique qu'il est passhble de réali ser.
1.3.1.Capteurs magnétorésistifs

Les capteurs magnétorésistifs couwrent une trés large gamme d applicaions comme les
détecteurs de champ magnétique, les capteurs de position, les encodeurs, les tachymetres, les
interrupteurs de proximité... ou encore les tétes de ledure magnétiques pour disques durs.

Gréce aune trés grande sensibilit € du courant tunrel a I’ orientation relative des éledrodes
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magnétiques, accompagnée d' une valeur élevée de I'impédance de la JTM par rappat aux
autres capteurs classques «tout métaux », les jonctions tunrel magnétiques ont des

candidats idéaux pour laréalisation ce tels cgpteurs.

> 4 L

=

Figure 1.3. Jonctiontunnel magnétique utiliséecomme cateur de position angulaire. La
résistance tunnel de lajonction dépend de I’ orientation relative des aimantations des deux
couches ferromagnétiques. Elle est minimale dans une nfiguration pardléle d
maximale dans une mnfiguration antiparalléle des aimantations.

Prenors I’exemple d’ un cgpteur de position angulaire basé sur I’ utili sation dune JTM. Ce
cgpteur est placédans un champ magnétique rotatif dort I'intensité est telle que la wuche
dure reste parfaitement rigide @ alignéedans une direction fixe dors que I’amantation ¢k la
couche douce suit ladiredion duchamp rotatif. L’ angle entre I’amantation ce la wuche dure
et de cdle dela muche dowce peut étre gusté par la diredion duchamp magnétique extérieur
appliqué. Aingi, I'impédance de la jonction tunnel refléte la diredion duchamp magnétique
extérieur par rappat aladiredion de |’ aimantation de la wuche dure . Cette propriété permet
d'utiliser la jonction tunrnel comme caoteur de paosition angulaire (figure 1.3). Un aimant
permanent est fixé sur une piéce mobile dort la position angulaire est a déterminer. Cet
aimant crée un champ magnétique suffisamment fort pour faire tourner la cuche douce d une
jonction tunnel qui est fixée aproximité de I’aimant tournant et suffissmment faible pou
préserver la diredion ce la ouche dure. La valeur de la résistance édedrique de la jonction
donre deux positions angulaires possbles de la piéce mohile pour une résistance donrée. Un
montage plus phistiqué utilisant 2 JTMs d axes de fadle amantation croisés permet de

déduire directement I’ange a (figure 1.3).
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Dans la pratique, paur réaliser des cgpteurs ayant de bomes caractéristiques applicaives, il ne
suffit pas sulement d’obtenir un effet de magnetorésistance géante tunnel. La contrainte
majeure mnsiste acontréler la cnfiguration des aimantations dans les éledrodes en fonction
du champ magnétique extérieur c’est a dire acontréler I’évolution des phases magnétiques
dans chaaune des couches magnétiques en fonction du champ. En effet, I’existence de
procesus d'évolution irréversible de domaines magnétiques peut indure des effets
hystérétiques pré§judiciables au bonfonctionrement du capteur. Le blocage de la auche dure
ains que laforte sensibilit é de la mwuche douce sont parmi les problémes les plus importants &
résoude pour réadiser des capteurs performants ou hbien des ééments de stockage
d’informations comme des mémoires magnétiques.

1.3.2.Mémoir es magnétiques

Les deux états extrémes de résistance obtenus pou des configurations paraléle
antiparall ele des aimantations en champ appiqué nul peuvent étre utili sés comme des états
logiques binaires (0) et (1) dans des dispositifs @ledroniques logiques. Les jonctions tunrel
magnétiques peuvent alors étre utili sees comme des @ éments de mémoire dans des réseaux de
meémoires non volatiles appelés MRAM. L’ utili sation de JTM comme ééments de stockage
et de ledure de I'information devrait permettre d’ améliorer les performances des mémoires
aduelles en ce qui concerne le temps d’ acces, la nont volatilit é du stockage mais surtout en
cequi concerne ladensité de stockage. En effet, une géométrie de mesure perpendiculaire au
plan des couches permettra la rédisation dééments dort taill e latérale n’est limitée que par
les techniques lithographiques actuelles et par la largeur des conrexions éledriques. Aing,
desjonctions detaill e latérale égale a 200m ont déja éé réali sees[RIS97].

La ledure de I'information stockée onsiste adéterminer I’ état magnétique d' un élément de
mémoire par une mesure de résistance Afin de pouvar accéer individudlement & chague
éément de mémoire, une achitedure matricielle est nécessaire. Un schémad’ untel réseau est
représenté sur la figure 1.4. Un bit d'information est constitué par une jonction tunrel
MF/I/IMF, associée aune diode de blocage. Les lignes d’interconnedions des cellules
élémentaires servent alors it a lire sélectivement une information stockée dans une célule,
soit a générer les champs magnétiques nécessaires a |'écriture dune information.
L’information est donc contenue dans la diredion ce I’'amantation de la cuche magnétique

dowcepar rappat a cdle dela wuche dure.
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Figure 1.4. Architecture de MRAM tilisant un réseau de jonctions tunnel magnétiques (d’ apres
Gallagher [Gallagher97] ). Une diode de blocage p-n est mise en s&ie avec daque JTM pour
bloquer les courants de fuite dans | architecture matricielle .

Pour éaire une information, il suffit d’ appliquer locdement un champ capable de modifier la
diredion ce I’amantation de la cuche dowce. Etant donréel’ organisation matricielle d une
MRAM, I'éaiture se fait al’aide des deux réseaux de pistes. Pour modifier |’ état magnétique
de la cdlule ai croisement des lignes 2 et 2, on applique des courants de méme intensité
indépendamment dans la ligne 2 et dans la ligne 2. Ces courants créent des champs
magnétiques qui ne suffisent pas a retourner les ééments de mémoire de la ligne 2 oude la
ligne 2. Par contre, a l'intersedion des deux lignes, les champs magnétiques sadditionrent
vedoriellement et I'intensité résultante est suffisante pour modifier I’éat magnétique de la
cdlule présente au croisement des lignes. Pour lire I'information stockée dans la cellule au
croisement des lignes 2 et 2', il suffit de poariser 2 a une tension paitive & 2° a une tension

négative ou nule & de mesurer I’intensité du courant tunrel.

Apparemment simple dans le principe, le @mntréle des aimantations dans une jonction tunrel
magnétique & surtout dans une matrice et un probleme complexe. Les aspeds dynamiques
sont particulierement importants car il faut optimiser les disspations d énergie, les temps

d'aaccés a I'information, la qualité du stockage magnétique, etc.... Le mntréle préds des
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caractéristiques magnétiques et de transport de milli ons de cdl ules mémoires est un cefi étant
donrés les aspects micromagnétiques datiques et dynamiques de petits objets complexes,

I"influence des défauts étant difficile acontréler aune étell e sub- micronique.
1.3.3.Transistors magnétiques a effet tunnel

D’autres applicaions des jonctions tunnel magnétiques dans I’ éedronique de spin peuvent
étre evisagées. Dans les perspedives de cetravail de these, le transistor magnétique aeffet
tunrel va @re analysé d une maniere plus détaill ée Un transistor magnétique aeffet tunrel
utili se deux jonctions tunrel magnétoresistives, a la place des jonctions pn classque d’'un
transistor bipdaire. La possbilit € de cntréler le murant tunrel qui traverse chaque JTM par
I"intermédiaire d’un champ magnétique apliqué offre un noweau degré de ntrole par

rappat auntransistor classque.

1.3.4.La JTM, sonde pour étudier le magnétisme de muches minces
magnétiques
La jonction tunrel magnétique a ausd des applicaions plus proches de la physique
fondamentale. Comme nous le montrerons tout au long de cemanuscrit, une JTM peut étre
utilisée ©omme un odil préds d analyse de la structure en damaines magnétiques de wuches
minces magnétiques, grace ala grande sensibilit € du transport polarisé en spin au magnétisme
des éledrodes

Le film magnétique analysé est aors utilise cmme une des éectrodes magnétiques de la
jonction tunrel. Dans I'intervalle de dhamp magnétique gpliqué ou I'autre dectrode
magnétique est dans un état monodanaine, les variations de résistance tunnel de la jonction
sont liéesal’ évolution ce I’ éat magnétique de la cuche analysée. En faisant varier le champ
magnétique, la magnétorésistance tunnel mesurée refléte dans s forme @ son amplitude
I’ évolution des phases magnétiques dans la couche dudiée. Cetype d’ analyse va ére présenté
en détail dansle dhapitre 5 de cdtethese.

Basé sur un grincipe similaire, un noweau type de microscopie de champ proche magnétique
a éé imaginé ces derniéres années, la microscopie STM polarisee @ spin. Dans cette
technique, on mesure le @urant tunrel traversant le vide entre une pointe magnétique d la

surface magnétique anaysée. En effecuant une soustradion dusignal topographique par une
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technique d'asservissement / rétroadion poprement choisie, le ourant tunrel dome
diredement «I'image magnétique » de la surface

Conclusion

Dans tous les dispasitifs éledroniques contenant des jonctions tunnel magnétiques, I’ asped le
plus important déterminant le bon fonctionrement du dspasitif est le cntréle des propriétés
magnétiques des électrodes et du transport polarisé en spin a travers la barriere aux édhelles

S éendant du micrométre au nanomeétre.

Avant de passer aux aspeds concernant le magnétisme @ la arrélation entre le magnétisme
des éledrodes et le transport poarise en spin dans une JTM, nows présentons dans le
paragraphe suivant quelques fondements de I’ effet tunnel. Nous détaill erons notamment le
réle du spin dans I’effet tunrel entre deux éledrodes métalli ques magnétiques et quelques
niveaux d’ approche utili sés aujourd hui pour traiter les effets magnétorésistifs dans les JTMs.

1.4. Transport polarisé en spin atraversune barr iéreisolante,
magnétor ésistancetunne (TMR)

Ce paragraphe est consaaé al’exposé de certaines naotions théoriques utiles al’interprétation
des phénoménes de mndwtion des éledrons poarisés en spin entre deux matériaux

ferromagnétiques $parés par une barriere isolante.

Dans une premiere partie, nows présentons les caradéristiques esentielles du transport
éledronique par effet tunnel dans une structure métal— solant-métal. Ensuite, la seconde partie

est consaaée a’influence du spin del’ éledron sur ces caractéristiques de condtction.

1.4.1. Conduction par effet tunnel entre deux métaux
Relation courant - tension pour unejonction métal/ isolant/ métal

Le ourant tunrel apou origine le franchissement d’ une barriére de potentiel par des électrons
dont I'énergie et inférieure ala hauteur de la barriére. Le diagramme d’ énergie d’une telle
configuration est représenté dans la figure 1.5 dans le ca& le plus sSmple d’un grobleme aune

seule dimension.
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Figure 1.5 Diagramme d’ énergie d' une jonction métal-isolant-métal avec & sans polarisation
électrique des électrodes

(a) Barriére tunnel asymétrique. Les travaux de sortie des deux métaux

sont différents ce qui impli que une barriére tunnel asymétrigue méme pour un potentiel
électrique nul.

(b) Barrieretunrel symétrique polarisée a unetension continue V.

L égende:

- Unetension ce pdarisation V paositive par rapport a MF; est appliquée a’ éectrode MF.
(-eest la dharge dectrique de |’ éledron).
- Dans lafigure 1.5 (a), les électrodes MF; et MF, ne sont pas identiques. Les travaux de
sortie des éledrons dans les deux é@edrodes nt différents, ce qui entraine I’ apparition

d une barriere tunnel asymétrique.
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- Dans la figure 1.5 (b), les éledrodes MF; et MF, sont identiques. En conséquence la
barriére tunrel est symétrique.
- L’origine des énergies E = 0 est prise a1 bas de la bande de conduwction ce MF1. Er est

I’ énergie de Fermi des métaux des deux éledrodes.

Les régions grisees corresponcent aux états occupés dans le métal atempérature null e.
A une température non nulle, I’ occupation des états électroniques est déaite par la statistique

Fermi-Dirac

L’ application d unetension a une jonction met en correspondance des états vides de I’ électrode
de droite avec des états occupés de I'éedrode de gauche favorisant ainsi  un transport net
d éedrons.

Bardeen [Bardeen61] déait |a probabilit € par unité de temps P,, qu un éledron soit transmis
d’'un état a de |’ édedrode MF; aun état b de |’ éectrode MF, sous laforme :

=2pl |Mab|2 fan.n, @- f,) (1.3

ou:
fa, f SONt les probabilit és d’ occupeation des états a et b
N, €t N, sont lesdensités d’ états des étatsa et b

Map est I’ éément de matrice de latransiti on.

Le cacul de My, montre que la transition par effet tunrel conserve la composante du vedeur
d’once paralléle a1 pan de lajonction, k.. Pour obtenir la densité de @urant J;, qu passe de
MF; vers MR, I’expresson (1.3) est intégrée sur tous les états de cmmposante k; fixe, pus aur

toutes lesvaleurs de k; :

¥
J, =- é M |° n, n, f(L- f,) dE

ke -¥

La densité de murant totale tenant compte du courant direct J;, et du courant inverse J,; entre
I’éledrode MF; et MF, s écrit dorsJ = Jip- Jo et

J=- 4’Oea dMab| n,n, (f,- f,)dE (1.5

ke -y
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Le facteur 2 e permettant de passer de P, a J, tient compte des deux états de spin de I’ électron.
La onservation cke I’ énergie totale de I’ éectron transmis permet d’ expliciter les fonctions de

Fermi-Dirac f, et f,. Avecles natations delafigure 1 (b) :

1
f (BE)=f, (E)= 1.6
(B)=f. (B) = E o (16)
1+expg +
e kT g
1
f (E)=f,(E+eV)= 1.
o(E)=f,(E+eV) YV E 5 (L7
1+expe -
e KT @

D’ aprés I équation (1.3), le produit |[May|® na ny dépend ck la structure de bande des éledrodes
et des caradéristiques de la barriere tunrel. Pour des faibles tensions de paarisation, c'est a
dire eV tresinférieure ala hauteur de barriére, ce produt est pratiquement indépendant de la
tension ce poarisation. C'est pou cela quun cetain nanbre de modéles ne tiennent pas
compte de la tension de polarisation sur le transport tunnel. En augmentant la tension ce
polarisation, laforme de la barriere varie ce qu entraine une modification ce I’'éément de

matrice qui dépend alors de latension appliquée

La condwtancedynamique dJ/dV par unité de surface de lajonction s éait alors:

dl 26’5 * 2 df,(E +eV)
GV)=—=-—"g M,/ n,n—=——" dE 1.8
(V) dV h ?;;;d ab| a no d(eV) ( )

On peut montrer que |I’amplitude maximale du terme dfy(E+€V)/d(eV) est proportionrelle a
VKT et salargeur a mi-hauteur a KT. Ce terme tend dorc vers une fonction ce Diraclorsque T
tend vers z&o. A lalimite T = 0K, la cmndwtance dynamique se traduit par le produt des
densités d' états n, et n,. Ce résultat est en accord avec le premier modele propose par Julli ére

en 1975[Julli ere75] pour déaire |’ effet tunrel dépendant du spin.

1.4.2.Approximation des électronslibres

Un des modéles les plus smples permettant d’ obtenir des résultats qualit atifs satisfaisants est le
modele des éledrons libres. Dans ce modele, I’équation de Schrodinger pour une structure
(métal ferromagnétique- isolant- métal ferromagnétique) avec une barriére isolante

redangulaire almet une solution analytique simple. Les électrons de @nduction sont traités
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comme des éectrons libres en introdusant la notion de masse dfedive m*js paur chague

diredion ce spin s, dans chaque matériau j.

Dans |’ approximation des éledrons libres, I’ équation de Schrodinger tridimensionrelle pour un
puits de potentiel unidimensionrel déaivant la barriere peut étre démmposée @ une partie
transverse @ une partie longitudinale. La fonction donde des éledrons Y est dors égae au
produt des fonctions d'onde longitudinale & transverse, Y =Y, Y,. L’énergie totale des

dledrons E est dors la somme des énergies transverse d@ longitudinae,

E=E )+ %k’/2m*.

En tenant compte de I’ équation (1.3), le curant tunnel devient:

e

4p°

T1E

J= %llﬁ%jk[ [f,(E)- f,(E+eV)]TT* R (1.9

Dans cette expresson,| T| 2= T T est latransparence de la barriére cest adire le mefficient
detransmisson celabarriere tunnel.

Gréce ala séparation des variables, le wefficient de transmisson TT* n’est qu’ une fonction de
la compaosante longitudinale de I’ énergie [Duke69]. Ainsi, |I’expresson du courant peut étre
intégréedans la diredion transverse en tenant compte des expressons des fonctions de Fermi-

Dirac(1.6) - (1.7). Par conséquent, on olient:

_em* KT ¥, 2@ 1+exp[E. - E)/KT] ©

P et O T e ol - B - o) KT

(1.10

Cette expresson ceait le murant tunnel des électrons li bres traversant une barriere isolante de

transparence TT* .

A partir de cesrésultats et en restant toujours dans le calre du modéle des électrons libres, nows

pouvors anayser les effets de magnétorésistance tunnel li és au spin des électrons.
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1.4.3. Effet tunnel polarisé en spin dans une jonction métal ferromagnétique - isolant -
métal ferromagnétique

Les effets liés au spin de I’éedron dans I’ effet tunrel ainsi que la magnétorésistance tunrel
peuvent étre analyses, de maniere simple, al’aide du modéle précédent en y incluant le spin
del’éedron. Les résultats ont 1a encore qualitatifs vu la simplicité du modele. Cependant, il
permet de @mprendre la physique qui se cache souvent derriere un lot de formules

compliquées.

M,
|
L ___§—‘V_I___.*
—t
' h () (n (I
2h T
‘ h
n-down ° n-up
(@) (b)

Figure 1.6. (a) Densités d éats des éectrons de spin-up et de spin-down pour un matériau
ferromagnétique dans le modéle des éledrons libres. A chague direction de spin est associéeune
bande d' énergie parabadique. (b) Profil de patentiel unidimensionnel pour la structure

MF1 / | / MF2 dans une configuration paraléle des aimantations dans les deux éectrodes
ferromagnétiques. La hauteur de labarriéretunnel est U et salargeur est L.

Le profil de potentiel unidimensionnel vu par les éledrons dans les métaux ferromagnétiques
est diff érent pour les deux diredions de spin. Cette diff érence provient du champ moléaulaire
h qu décde les deux bandes asociées a dhague diredion ce spin (modéle adeux bandes
[Steans77], [Slonczewski89], vair figure 1.6). Le champ moléaulaire déooule du « splitting
d édhange » D=2h. Les éléments de la matrice de transfert du courant tunrel ains que les
I"intensités des effets liés au transport tunrel polarisé en spin comme la magnétorésistance
tunnel, peuvent étre cdculés dans ce modéle adeux bandes. Le champ moléaulaire est alors

pris non nu dans les matériaux ferromagnétiques et nul dans|’isolant.
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Dans |’ approximation des éledrons libres, la partie longitudinale du Hamiltonien eff ectif pour

les edrons de omndwction va s écrire:

H=(- %/2m (2)(d?*/dz*)- F(2)+U(2) - h(2)xs (1.17)
avec
i 0 z<O0
F _levz 0 L. h _1h z<0 z>L U |0 z<0z>L
(z)—_:_ - 0<z<lL; (z)—%0 0<z<| (2) = Dczel
T eV z>L
I m z<O0
m(2) = m, O0<z<lL
bomoz>L

L’ équation de Schrodinger peut étre projetéedans les trois régions distinctes du profil de

potentiel traité (1, I11: dans les deux éledrodes ferromagnétiques, 11 : danslabarriere
isolante):
é 2 d? u é ? d? evzl
I A sgY =EY [ A ———+U - Y = EY
O & 2m olzzhoUI h & 2m, d7 Ly
é 2 d2
(1) &5 - hs - eVuY EY (1.12
e dZ a

En introdusant les expressons des vedeurs d’ ondes des éledrons dans les métaux (1,111),

définis par :

k= 2™ (E+hys) e k3:\/2rr2]3(E+hos +ev) (1.13

dans |’ égquation de Schrodinger, les équations (1.121)) et (1.12(11)) deviennent:

Y #+k’Y, =0; j=13 (1.19
Pour larégion (11), onfait un changement de variables afin de simplifier laforme analytique
del’équation de Schrodinger:
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1/ e L 2 9(1/3)
z E-U)L z . s "¢ omeVe
Mo = oy T ( ) 43 T +b,,  ou: Il g 2m,eV g
® L2 6 VE L2 9 2 i p _(E-u)L
- - o - " x 2s
§ 2meV g 2meV 5 t eVl 5
(1.1
Avecce dhangement de variables, |’ équation de Schrodinger est transformée en ure &uation
detypeAiry :
d2Y,(r
dfzz()_ rY,(r)=0 (1.1

dort les lutions analytiques nt des combinaisons linédres de fonctions d’ onde de Airy

notées Ai(r) et Bi(r).

Finalement, les fonctions d ondes lutions de |’ équation de Schrodinger dans les trois

régions de |’ espacesornt:

i A, exp(ik,z)+B, exp(-ik,2z) pour z<O
Y . =t AGAILr, (D]+B,Bi[r, (2] pour 0<z<L (1.17

1A, exp(ik, 2) + B, exp(-ik,,z) pour z>L

L e mefficient detransmisson

En uilisant la ontinuité aux limites de la fonction donde ansi que de sa dérivée premiére

normalisée [(1/m;)(dY ;, /d2)], on peut déduire ure formule matricielle qui connede les

differents coefficients A etB,; (j=1,2, 3ets =+ 1)

éA. U éA. U
&, 0= Sowé, U (1.18
&Bis G as U

avec Sota défini par :
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m
&:ks 2y = aAi[r(z=0)] Bi[r(z=0)]6 @Ai[r(z=L)] Bi[r(z= Lo’
o G “EAGr(z=0] Bigr(z=0); SAGr(z=1)] BIdr(z=L)5

g

Sotal

2sszZi
mom ¢ |
8‘ * o l,m - & 0 91
(}ik om i g 0 &y
£ T.mg
(1.19
Alors, le wefficient de transmisgon celabarriere Ps=TsT<* pour lespin s est :
k.| 1]
FE RN L (2.20
le Stltltal

ou Sﬂtal est I'éément (11) de lamatrice Sty de transmisgon.

Résistancetunnel et magnétorésistance

Le courant tunrel par unité de surfacede lajonction, pou unediredion de spin s et une

tension appliquéeV, est d’ aprés|’équation (1.10:

emKkT * & l+exp[(E: - E)/KT)] 0
I: (V)= 2p? @'EP(EVM §1+exp[(ES E-eV)/kN)]g

(1.21)

k est la constante de Boltzmann, T est la température @ E: est I'énergie de Fermi pou les

éledronsdespin s .

Dans le modéle a deux bandes, la densité totale de courant pou chaque @nfiguration

d’aimantation des électrodes ferromagnétiques, paralée ou antiparalléle, est la somme des
densités de murant correspondant a chaque canal de spin: J = é < Js

Larésistancetunrel par unité de surface pou unetension donmeeVest: R=V/J .

Alors, la magnrétorésistancetunrel (TMR) est égale a:

(R--R)
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ou R e R- sont les résistances éledriques de la jonction tunrel MF; /I/ MF, dans les

configurations respedivement parall éle d antiparal & e des aimantations.

Résultats qualitatifs obtenus al’aide du modéle des éledronslibres

La figure 1.7 présente quelques résultats typiques qui ont été obtenus a I’aide du modele
présenté d-desaus. Etant donrees la simplicité d les limitations du modéle, les résultats
restent qualitatifs mais ils permettent d’ expliquer quelques faits expérimentaux comme par
exemple la variation e la TMR avec la tension ce poarisation et avec la largeur de la
barriére. Les caradéristiques courant- tension | (V) pour chaque direction de spin et dans
chaque @nfiguration des aimantations des é ectrodes ferromagnétiques peuvent étre cdcul ées
rapidement, en faisant varier les parametres de la barriere tunnel (largeur, hauteur, masse
effective dans I’isolant). Ce dernier parametre refléete le degré d’ ordre dans I'isolant; plus la

masse dfedive del’électronest grande, plus|’isolant tend vers un éat amorphe.

Dans la figure 1.7 (b), on pésente des caradéistiques J(V) pou chaque anfiguration
d’amantation des électrodes magnétiques. Chaque curant contient les contributions des
deux canaux de spin. On vat diredement qu une densité de curant plus faible est obtenue
dans la configuration anti-paralléle & dornc que la TMR va @&re positive abasse tension. A
partir de ces densités de courant, la magnétorésistance tunrel est calculée en fonction cke la
tension ce poarisation V, de la hauteur U, la largeur L ainsi que la mass effective des
éledrons danslabarriére.

D’un pant de vue epérimental, la dépendance de la magnétorésistance tunrel avec la
tension ce poarisation e la barriere est un asped complexe € tres important pou toutes les
applicaions des jonctions tunrel magnétiques. Le transport tunnel est fortement influencé par
des défauts stués al’interface ou dans la barriére isolante qui vont jouer un réle préponderant
dans la décroissance de la TMR avec la tension ce pdarisation. L’avantage du modéle des
éledrons libres présenté ci-desaus est qu'il prend en compte la dépendance de la forme de la
barriere tunnel avec la tension appliquée. En effet, il permet destimer une variation
intrinseque de la TMR avec la tension ce poarisation. Le taux de déaoissance de TMR
cdculé et le taux minimum qui est accessble expé&imentalement. Elle et appelée

intrinseque car elle est due uniqguement alavariation ce laforme de la barriére tunrel avecla
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tension ke polarisation, sans tenir compte d’ autres fadeurs qui devraient encore acroitre cette
dépendance (des imperfedions, défauts...).

(@) { ev (b)
—. 10.0 : - : ;
)
v I .......................... . I = J paralléle ."
Oi""' - N J antiparaliele S
AT o— S S % s :
,,,,,,,,,,,,,,,,,,, 2
e el S 50 —
Q
o *
N s |
| ] g 25
5
O"".. .......... qc) 0.0 . ) : . . , . . L ‘ ,
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Figure 1.7. Calcul des propriétés de magnéto- transport dans une jonction tunnel magnétique, traité
dans un modéle d'éledrons libres a deux bandes. Les paramétres E-° et h, sont obtenus a partir des
cdculsab-initio pour les métaux ferromagnétiques (Fe) [Andersen77).

(a) Schéma ontenant le profil de potentidd vu par les deux spins de I'électron, dans une
configuration parallél e respectivement antiparal|&l e des aimantations des éledrodes magnéti ques.

(b) Densités de wurant pour les configurations paralléle respectivement antiparalléle des
aimantations des électrodes. (c) Variation de la TMR en fonction ce la tension de polarisation, pour
deux masses effectives différentes de I' dlectron dans I'isolant. (d) Dépendance de la TMR avecla
largeur et lahauteur de la barriére tunnel

Danslafigure 1.7 (c), onmontre la décroissance de la TMR aveclatension pou deux masses

eff ectives diff érentes des éedrons dans I'isolant. La valeur mgi/me = 0.4 est la valeur utili sée

communément dans ce type de calcul pour I'oxyde de duminium (Al.O3z) cristallin
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[Steans77], [Zhang97], ainsi que mg/me=1 dans le ca ou I'isolant est amorphe. On trouve
une augmentation ce la magnétorésistancetunnel quand la mas<e effective de I’ éledron dans
I"isolant diminue. Ainsi, implicitement, en augmentant la qualité cristallographique de

I"isolant, la valeur maximale de TMR peut étre aigmentée

Pour des tensions de polarisation suffisasmment grandes, la TMR peut méme dhanger de signe

comme cda adga €é mnfirmé expérimentalement [Montaigne99].

La figure 1.7 (d) montre une augmentation ce la TMR avec la réduction ¢k la largeur de la

barriere tunnel, ainsi qu' avecl’ augmentation ce la hauteur de labarriére.

En conclusion, le modéle des éledrons libres qui tient compte des diff érentes transmissons
tunrel pour chague diredion de spin permet d expliquer une grande majorité de faits
expérimentaux. Lavariation dela TMR avec latension, le dhangement de signe de la TMR
pou des fortes tensions, la variation e la TMR avec les paramétres de la barriére tunnel
semblent étre avant tout des caradéristiques intrinseques de I’ eff et tunnel dépendant du spin.

Les résultats qualitatifs obtenus a I’ aide de cemodél e permettent de prévoir |’ effet de dhaque
parametre d’ une barriere tunrel ou d’un matériau magnétique sur la TMR pou en augmenter
son intensité. Les résultats obtenus ont en accord dred avec d’ autres résultats théoriques
rappartés récemment dans la littérature [Liu0Q, [Chui97], [Bratkovsky97], [Zhang97] ainsi
gu avec des résultats expérimentaux. Dans le cadre du modele des éledrons libres, il est
également possble de cdculer le mupage entre dectrodes magnétiques a travers une
barriere tunrel [Slonczewski89], [Zhang98]. On trouve que I'amplitude & le signe du
coupage dépend ce la hauteur de la barriere tunnel ainsi que du champ moléaulaire des

matériaux ferromagnétiques.

1.4.4.Au-deladel’approximation des électronslibres

Les modeles utili sés depuis les années 60 paur déaire les phénomenes de transport dans les
jonctions tunnel peuvent étre dasses en deux grandes caégories : les modeles continus de
type Slonczewski [Slonczewski89], Simmons [SmmJAPG3] et Brinkman [Brinkman7( ou

bien les modél es de type réseau comme celui développé par Caroli [Caroli SSF/1].

Dans les modéles cortinus, I'existence de sites de réseau est négligé d@ la structure

éledronique des éledrodes est considérée mmme éant égale acdle du matériau massf. On



Chapitre 1. Introduction ala physique des jonctions tunrel magnétiques 23

néglige dors les eff ets li és aux interfaces métal/ oxyde. Dans cette goproche, avecun profil de
potentiel adapté pour la barriere tunnel, les cdculs ont une forme anaytique simple @ exade
qui laisse transparaitre les phénomenes physiques us-jacents. Cependant, il est difficile de
judtifier le profil de potentiel utilise. De plus, éant donrées que les propriétés
magnétorésistives dépendent fortement du profil de potentiel, les approximations sur laforme
de labarriére tunnel peuvent induire de grosses erreurs dans les prédictions quantitatives de la

magnétorési stance tunrel.

Dans le calre des modéles type réseau, on dstingue de maniére explicite la structure
éledronique aux interfaces métal/oxyde @ cell e dans le matériau massf. Cette distinction est
faite ar il est pratiquement impossble d’ effeduer des cadculs auto- cohérents dationraires
en présence d’'un pdentiel fini a travers une jonction tunnel. Le systeme est alors divisé en
sous-systemes isolés non conducteurs. Ainsi, le formalisme de Kelydish [KeyldishJETP65]
peut étre utilisé d il a €& appliqué par Caroli [CaroliSSP91] pou cdculer la conduwctance
tunrel lorsque ces DuUs-systémesisolés ot mis en interadion.

Le modele du Hamiltonien de transfert [BardeenPRL61] est une description multi-particule
de I'effet tunrel. Il considére plusieurs bandes au niveau de Fermi ainsi que I hybridation
entre les bandes. En utili sant I’ approximation WKB, on peut corréler les éléments de matrice
de transfert avec la structure dectronique des éledrodes. Dans le calre de cemodéle, on peut
auss traiter des eff ets inélastiques dans le procesaus tunrel [Duke69], I’ effet d’ états locdisés
sur desimpuretés et I’ eff et des phonors et des magnonrs de surface[LeviPRL97)].

A I'aide de I'approximation des liaisons fortes, on peut relier la @nductance tunrel et la
magnétorésistance a la structure éedronique pour des éledrodes isolées ains qu aux
éléments de matrice de hoppng entre les électrodes et I'isolant. Au départ, les edrodes ont
considérées comme des gstémes complétement indépendants lorsque I'isolant est
suffisamment épais pour que I'effet tunnel soit impaossble. En rapprochant les deux
éledrodes, I’ effet tunnel devient posgble lorsgue les fonctions d ondes des deux éledrodes
commencent & se superposer. Les matrices de superpaosition correspondent directement aux
intégrales de hopgng dans la méthode des liaisons fortes et elles ont utili sées pour cdculer
les probabilit és de transition par la méthode des perturbations. La conductance tunnel pour un
canal de spin s est cdculée en uilisant la formule de KubdLandawer [MathonPRB97]. La
méthode permet d’ utili ser dans le cdcul des dructures éledroniques réalistes c'est adire la

structure dectronique locde desinterfaces.
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Des résultats expérimentaux récents [FertPRL99] ont montré des effets concernant I’ influence
dutype de barriere tunnel utili sé sur les propriétés magnétorésistives de jonctions tunrel. Le
choix de la barriére isolante peut influencer fortement et méme inverser le signe de la
polarisation ce spin des électrons a l'interface Ces effets ssmblent étre liés a la structure
éledronique des métaux ferromagnétiques a I'interface avec I'isolant et notamment a
I"hybridation des orbitales atomiques a I'interface métal - oxyde. Cette hybridation est a
I’origine de I’ apparition détats de anduction locdisés dans le gap de I'isolant pour des
éledrons ayant un certain spin et une certaine symétrie (s, p ou d). Ces états de mnduction
vont diminuer I'épaisseur effective de la barriere en fonction de la symétrie des orbitales
hybrides formées a |’ interface d favoriser latransmisson des dedronsdetypes, p oud. En
choisissant diff érentes combinaisons (métal ferromagnétique/isolant), on peut théoriquement

jouer sur lesigne @ I’amplitude de la TMR en favorisant un certain type d hybridation.

Par exemple, dans une structure Co/Al,Os/LaSrMnOs, la TMR mesurée expérimenta ement
est positive malgré une polarisation régative des électrons d du Co. La barriere d’alumine
semble séledionnrer le passage des électrons s du Co dort la polarisation est positive. Dans le
cas d’ une structure Co/SrTiOs/Lay7Sre3Mn0Os, la barriere SrTiO; séledionre le passage des
éledrons d du Co dort la poarisation est négative pour des énergies autour du niveau de
Fermi. Etant donrée que la pdarisation e Lay7Srp3sMnOs; est 100% positive au niveau de
Fermi, onmesure une TMR négative [FertPRL99].

Pour élucider les mécanismes de I’ effet tunrel polarisé en spin dans des dructures MF/I/MF,
des cdculs ab-initio auto-cohérents pour les interfaces métal- ferromagnétique/isolant doivent
été dfedués en tenant compte des effets liés a la présence d’interfaces. Tsymbal et Pettifor
[TsymbMRS] ont montré, en uilisant une technique ab-initio Linear Muffin Tin Orbitals,
guil y a une forte hybridation entre les éledrons 3d du Co et les éledrons sp de I’Al a
I"interface Co/Al,O;. Elle vafavoriser une paarisation pasitive des électrons qui tunrelent et
donc une TMR pasitive dans les jonctions tunrel utili sant I Al,O3 comme isolant.

Diff érents groupes travaill ent aujourd’ hui pour développer des programmes de cacul de type
ab-initio « complet » basés ar le cadcul de propagateurs de Green afin de traiter d'une
maniere plus rédliste le transport polarisé en spin. Les cdculs doivent permettre de traiter
correctement les interfaces imparfaites métal/oxyde, les effets d hybridation a I’interface
métal — oxyde @ d’expliquer les résultats expérimentaux qui résistent encore aix théories

aduell es les plus compl étes.



Chapitre 1. Introduction ala physique des jonctions tunrel magnétiques 25

1.4.5.Lesévénementsraresdansletransport tunnel

Dans les systemes rédls, de toutes petites fluctuations des parametres de |a barriere tunnel
peuvent avoir des conséquences dramatiques ur les propriétés gatistiques de I’ effet tunnel.
Des évidences expérimentales diredes [DaCostaEPJO0] montrent que le curant tunnel dans
les systemes métal/oxyde/métal, analysé aune édelle manométrique, est caractérise par des
distributions gatistiques larges du courant sur plusieurs ordres de grandeur. La transmisson
tunnel totale peut dors étre dominéepar quelques stes isolés de forte transmisson provenant
de petits défauts. Ces résultats gatistiques permettent d’expliquer des fluctuations de
condctance tunrel entre des échantill ons apparemment similaires, par I’ eff et des fluctuations

faibles des paramétres locaux delabarriére tunrel [BardouEPL97].

1.5. Conclusion du chapitre 1

L’ avenir apparemment trés prometteur tant du pant de vue fondamenta que des applicaions
des JTM est le moteur du développement de noweaux modeles théoriques ainsi que d'un

meill eur contréle de leurs condti ons de préparation.

Actuellement, plusieurs modéles nt nécessaires pou décrire de maniere satisfaisante
I’ensemble des faits expé&rimentaux. Un modéele unique et nécessaire din dobtenir une

description cohérente de tous ces aspeds.

Du pdnt de vue epérimental, il sagit de cntroler les imperfedions et la rugosité des
interfaces de la barriére d@nsi que la structure dedronique aux interfaces métal/isolant. Mais
cen'est pas suffisant car le contréle du magnétisme des éledrodes magnétiques représente

également une lourde tadche.

En effet, des travaux expérimentaux approfonds ont montré que des propriétés magnétiques
non adaptées ont une influence néfaste sur les propriétés de magnéto- transport a des fins

d’ applicaion e capteurs, de transistors de spin ou @ mémoires non volatil es.

Dansle calre de cetravail de these, |le magnétisme des éledrodes de lajonction tunnel occupe
un role central. Un des aspeds marquant du travail est I'utilisation dune jonction tunrel
comme un ouil pour analyser la structure en damaines magnétiques et I’ évolution sous champ
magnétique de phases magnétiques dans des systemes magnétiques complexes.
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Chapitre 2

Tedniquesd’ élaboration et d’analyse dejonctions
tunnel magnétiques

2.1. Techniques d’élaboration dejonctionstunnel magnétiques

Dans ce dapitre, nows exposerons les techniques expérimentales que nous avons utili sées
afin de rédiser et de aractériser les jonctions tunnel magnétiques. Nous présenterons tout
d’ abord le béti de pulvérisation cahodque qui nous a permis de fabriquer les échantill ons
ains que les techniques de la micro-éledronique qui ont éé utilisées pou structurer les
jonctions tunnel a une taille micronique. Puis, nows déairons brievement les techniques
d’analyse structurale, magnétique & de transport électronique mises a profit dans ce travail de

thése.
2. 1.1. Préparation des échantill ons par pulvérisation cathodique

L’ensemble des édantillons étudiés dans le calre de cdte thése a éé daboré par
pulvérisation cahodque al’ Institut de Physique & Chimie des Matériaux de Strasbourg. La
pulvérisation cahodque et une technique de aoissance de @uches minces répandue d
déaite dans de nombreux ouwages [Vosen9]]. Elle mnsiste adéposer sur un substrat des
atomes arrachés a une dble par des chocs d’ions contenus dans un dasma, plasma aée par
une dédharge obtenue en pdarisant une dble (figure 2.1). Le confinement des éedrons dans
le voisinage de la dble est réalisé en uili sant des magnétrons pour cathodes. Un magnétron
plan est constitué d’ une athode refroidie al’ eau, fixéesur des amants ou des éedro-amants
créant un champ magnétique dort les lignes de champ sont fermées de maniére a confiner
dans une région annuaire ala surface de la cathode les éledrons scondaires émis lors du
bombardement ionique. Ainsi, le résultat est un dasma dense @nfiné au  vdsinage du
magnétron.

Dans natre béti  (figure 2.2), le porte- substrat (figure 2.3 (a)) peut étre placé tour a tour en

face de six cibles (figure 2.3 (b)). Les éléments édfiques de notre bati sont : deux
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magnétrons face aface (FaF) utilisés afin d obtenir de faibles flux, deux magnétrons plans
(P), et deux magnétrons dans une @nfiguration convergente (CV) qui nous permettent de -
déposer deux matériaux afin de rédiser des aliages de cmposition gustable. Le porte
échantill on (figure 2.3 (a)) est structuré en deux parties, la premiere partie peut étre dauffée

jusgu' a 800°C alors que la seconde peut étre refroidie jusqua la température de I’ azote

,,,,,,

Cathode

| asma dense
(cible M) / p substrat
; v
O A0 , 0> &0
° ' e r e -

O'O ' ° O ° "

, rO—p o—r

magnétron O o oM -« "
O

(ON©

O Oe_ ' [ ]
O O o o Mo
Art. oOr O °
e
\8 e Ar**Qo @) ) e'.O/v
O o Ow
_— - Ar-Q —
Alimentation j O
H.T.
Ar
T O
+— \:l el —
— 4—
_ Argon
anocde

Figure 2.1. Schéma de principe de la pulvérisation cathodique

Cette enceinte de pulvérisation cathodque a ¢€ dessnée din de permettre une grande variété
de anfigurations de dépdt. Ainsi, en jouant sur les différents parameétres gjustables du béti, la
croissance la microstructure d les propriétés magnétiques des couches déposées peuvent étre
modifiées a volonté. Les vitesses de dépdt, généralement controlées par les tensions de
polarisation DC ou RF et la presson ce gaz inerte introdut pou crée le plasma, peuvent ici
étre modifiées en choisissant la géométrie du magnétron. Pour un matériau donrg, les vitesses
de dépét les plus faibles ont été obtenues en géométrie FaF (flux de I’ ordre de 0.1 A/s) et les
plus devées en géométrie P (flux supérieur a5 A/s).

Pour finir, il est possble d'introdure dans la chambre des gaz d Argon, d Oxygene d
d’Azote pour faire des dépét réactifs. Le porte substrat peut étre cnrecté ala mass, lais® a
un pdentiel flottant ou alimenté par une tension RF. Cette derniére possbhilité permet
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d effeduer des décgpages en plasma agon pou nettoyer les substrats aprés leur introduction
dans la chambre mais auss et surtout permet de réaliser des oxydations dans un dasma RF

Ar/O, d'une muche préalablement déposée

(2)
1)

(4)

(6)

3)
— )

Figure 2.2. Béti de pulvérisation cahodque (1) chambre de pulvérisation, (2) platine
supérieure sur laguelle est fixé le porte- substrat, (3) platine inférieure sur laquelle sont fixés
les magnétrons avec les cibles, (4) sortie vers le spectrométre de mass, (5) alimentation
électrique des magnétrons, (6) circuits de refroidissement des magnétrons

2.1.2. Structuration desjonctions par lithographie optique
Il est possgble de fabriquer des jonctions tunnel par deux méthodes distinctes.

La premiere méthode consiste adéposer les différentes couches formant la jonction a travers
une série de masques afin d obtenir une géométrie des électrodes de mesure sous forme de
croix. Les électrodes supérieure d inférieure, séparées par la barriere isolante, sont alors

perpendiculaires.
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Figure 2.3. Schéma fonctionnel de la platine supérieure (porte- échantillon) (a), et de la
platine inférieure (suppart magnétrons et cibles) (b). On peut distinguer les magnétrons plans,
face aface & convergents ainsi que les cades qui contrélent I'ouverture € la fermeture du
flux des atomes versles sibstrats.

La surface utile de la jonction tunrel est définie par la zone de superposition des deux
éledrodes. Néanmoins, cette méthode d éaboration rapide se @nfronte a de nombreux
problemes comme par exemple la mntamination des interfaces pendant le dangement de

masque S'il est rédisé en retirant I’ échantillon du &t de pulvérisation ou len I’ existence de
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courant de fuite dans le substrat [Nassar99]. De plus, cete méthode permet difficilement de
rédiser des jonctions de taill e inférieure a50 um.

La seoonde méthode, mise en cauvre dans le calre de cette thése, consiste a utiliser les
tedhniques classques de la micro-éledronique, les techniques de lithogaphe et de gravure
ionique sedhe. Les multicouches nt alors déposées sans interruption sous forme de muches
continues et sont ensuite gravées ous forme de jonction aprés dépét a I’ aide d’'un faisceau
d’ions. Cette méhode é&vite la contamination des interfaces et permet de rédiser des jonctions
pouvant atteindre quelques micrometres de taill e latérale. Ce dernier asped est tres important

dans la perspective des appli cations de stockage d’ informations a trés haute densité.

Radiation UV
(@)
zone (motif) opaque

zone (motif) transparent

masqu

résne __|
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systéme
multicouch
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Figure 2.4. Etapes de lithographie UV utilisant unerésine positive

(a) Enrésinement et insolation atravers un masque opague au rayonnement UV

(b) Développement du motif induit dans larésine (c) gravure ionique seche
(faisceau dions (d) Dissolutiondelarésineinsolée a’aide d un solvant.

Le principe de la phato lithographie est ill ustré dans la figure 2.4. La surface de I’ échantill on
est tout d’abord recouverte avec une résine phaosensible. La résine est ensuite insolée a
travers un masque sur lequel figurent des motifs opagues au rayonnement UV (figure 2.4 (a)).

Ensuite I’ édhantill on est plongé dans un kein développeur qui dissout sélectivement les zones
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de résine qui ont é&é édairées (figure 2.4 (b)). On oltient alors une surface dont certaines

régions ont masquées par des motifs de résine.
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Figure 2.5. Etapes de lithographie UV pour structurer des jonctions tunnel magnétiques

(8 L’ensemble initial de la multicouche, contenant la succession : substrat/couche tampon (utilisée
également comme éectrode inférieure)/couche ferromagnétique (FM,)/barriére isolante/ couche
ferromagnétique (FM,)/couche protectrice(utilisée pour le contact supérieur)

(b) définition des motifs desjonctionsindividuelles

(c) définition delajonctiontunnel (surface active) dans chague motif de jonction individuelle

(d) dépdt d'unisolant (SiO,) pour isoler et protéger les surfaces latérales des différentes jonctions

(e) gravure réactive (RIE) dans!’isolant afin d accéder ala muche tamponconductrice

() dépdt des contacts métalliques qui forment les électrodes du haut (1), (1) et du base (2), (2)
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On peut ensuite dfeduer deux types d’ opérations:

soit la surfacede I’ échantill on est bombardée par un faisceau dions Ar*, les zones non
protégées par la résine seront gravees (figure 2.4 (c)). Aprés la gravure, |’ échantill on est
plongé dans un kain de solvant afin d éiminer larésine restante.

soit un métal ou unisolant est déposé sur toute la surface de I’édhantillon avant de
disoudelarésine dans le solvant (opération appel ée lift-off). A I'isaue de cette opération,
le dépdt ne subsiste que sur les régions de la surface qui n’'ont pas été protégées par la

résine.

Afin de définir les jonctions tunnel, plusieurs étapes de lithographie seront nécessaires et sont

déaitesdanslafigure 2.5.

A partir du dgpdt multicouche (figure 2.5 (), ure premiere dape de lithogaphie suivie
d’une gravure ionique permet de définir le « barreau» qui formeral’ éledrode inférieure de

lajonction (figure 2.5. (b))

Une semnde éape de lithogaphie suivie d une gravure ionique permet de définir dans
chague « barreau » la surface utile de la jonction. En dehors de cette zone (figure 2.5(c)),
la multicouche est gravéejusqu ala muche MF, comprise cequi permettra par la suite de
prendre un contad éledrique en desous de la muche MF, par la cuche tampon. Cette
opération est importante car en gavant totalement les couches magnétiques, leur
proprietés magnétiques ont mieux définies. En particulier, I'alure de la réporse
magnétique des couches MF; et MF, peut ére modifiée @ jouant sur leur géométrie
leur taill e latérale. Pour finir, é&ant donrée que la muche tampon riest pas magnétique, on

évite ansi |es mesures parasites d’ anisotropie de magnéto-résistance

Une muche disolant épaisse (SiO, d épaisseur approximative 15008) est ensuite
déposée sur toute la surface de I’ échantill on. Pendant ce dépét, la surface supérieure des
jonctions est protégée par le motif de résine utilisé dans |’ étape de gravure prédable
(figure 2.5 (d)).

Une dape de lithogaphie suivie d’ une gravure ionique réactive (RIE) permet « d ouwrir »
I"isolant afin de permettre |’ accés éledrique al’@edrode inférieure, ¢'est adire la wuche
tampon (figure 2.5 (€)). Une derniére éape de lithogaphie, suivie d'un dépdt d une
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bicouche de Nb/Al et d'un lift-off, permet de définir les contacts éledriques des couches

ferromagnétiques supérieures et inférieures des jonctions (figure 2.5(f)).

‘ Eledrodes

supérieures

/ > Eledrodes

inférieures

//

Surface active
delajonction

Figure 2.6. Jonctiontunnel magnétique, structurée par lalithographie optique UV
(SIEMENS). Lataillelatérale delajonction est de 20 X 20 mm?

Dans le calre de cetravail de thése, les dépbts ont été structurés us forme de jonctions
tunnel &I’ aide de la cdlule de microtechndogie disponible dans les laboratoires de SIEMENS
(Erlangen, Allemagne) sous la diredion duDr Hugo Van den Berg. En uili sant le matériel
disporible dans cette cellule, nows avons pu dfinir des jonctions tunrel carées ayant des
taill es latérales égales 2 10, 20, 50 ou 10@m. A titre dexemple, la figure 2.6 représente une
phaographie du résultat final des diff érentes étapes techndogiques pou une jonction ce 20 x
20 mm? de taille latérale. Etant donré que le procédé utilisé pour la structuration ces
édhantill ons provient d' un site industriel, nows nN'avons pas é&é aitorisés a divulguer plus

d' informations.
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2.2. Techniques de aractérisation

2.2.1.Caractérisation structurale
a) Diffraction de rayons X (XRD)

La diffradion de rayons X est une technique d’'analyse structurale non- destructive, dort la
mise en cauvre est faite gores le dépbt. Elle permet de caradériser la nature aistaline des
dépdts et d’en contrdler la qualité aistallographique. Les informations obtenues par cette
analyse sont notamment I’ orientation cristalli ne des diff érents composants d’ une multi couche,
I’épaisseur totale d'un d&pbt rédisé sur un substrat, |’ épaisseur de la super- période d’une

multi couche.

Etant donrées que les multicouches étudiées dans le calre de cetravail de thése ont été
préparées par pulvérisation cathodque, leur structure cristallographique et de maniére
générae paycristalline cest adire que les grains monccristallins ont totalement désorientés
les uns par rapport aux autres. Au mieux, les échantill ons peuvent étre texturés c'est a dire
gue I’ orientation dun axe cristallographique est commun dun gain al’autre mais qu aucune
cohérence cistal ographique dans le plan de aoissance n’ existe. Ainsi, ceque |’on va sonder
par diffradion de rayons X dans ce cas particulier est la présence d’'une certaine texture dans

les diff érentes couches.

Les mesures de diffradion de rayons X ont éé rédiséesal’ IPCMS a Strasbourg al’aide d’'un
diffracometre Semens de type D500 muni d’un tube scdlé aure arode de Co. Le faisceau
délivré et monochromatique de longueur d’onde | =1,788R. La géométrie utilisée &t la

géométrie g/2q, les mesures étant eff ectuées aux petits et grands angles.

Sur les gedres de rayons X aux petits angles de a@uches minces de quelques centaines
d’angstroms d’ épaisseur, on olserve généralement des franges de Kiessg produtes par les
interférences entre les rayons réfléchis par le substrat et ceux réfléchis par la surface de
I’échantillon. La position des minima des franges permet de cdculer avec prédsion
I’ épaisseur totale du film déposé. Ce type de mesure anatamment été utili sé pour eff ectuer les

étalonnages des vitesses de dépdt des différents métaux pour la pulvérisation cahodque.

Dans la géométrie g / 2g aux grands angles, lorsque I’angle d'incidence q varie, des pics de

diffradion apparaissent aux paositions angulaires pou lesquelleslaloi de Bragg
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(2d  Sin g = nl ) est vérifiée. On peut déduire dors la famille de plans (h k I) diffractant

selon cette direction.

b) Spedroscopie X de photo- émisson d’ électrons (XPS)

La spedroscopie X de phao- émisson déedrons fournit des informations utiles sur les
propriétés chimiques de multi couches. Elle sera utili sée dans |le cadre de cette these mwmme
une méthode d' analyse chimique pou déterminer le degré d' oxydation de I’aluminium et du
cobalt dans les multi couches dépasées par pulvérisation cathodque. Les expériences ont été
effectuées a I'lPCMS a Strasbourg, par Jean Hommet, a I’aide d' un instrument VSW daté
d’un analyseur concentrique hémisphérique ayant des rayons moyens de 150nm. Une source
de rayons X a éé utilisée lors de ces expériences avec une anoce en auminium (K-a a
1486.&V) . Lapresson ce base dans le systéme lors des analyses était toujours inférieure a5
x10 ™ Torr.

Les barriéres isolantes des jonctions tunrnel sont rédisées par |I’oxydation dans un dasma
réadif radio fréquence d’ une couche d’ aluminium métalli que déposée préalablement (plus de
détail s 2ur ce procédé seront donrés dans un autre paragraphe).

L’ étude par XPS a dorc éé focalisée sur deux points fondamentaux. Tout d abord sur la
compasition chimique de la barriére tunrel c’est a dire la stoechiométrie de |’ oxyde AlOx.
Ensuite, sur le temps d oxydation ogimum pou une éaisseur d auminium donrée afin
d’obtenir une oxydation compléte de la muche d’Al sans oxydation des couches us-
jacentes. Pour cela, nows avons enregistré les gpedres XPS autour des pics Al 2p, O 1set Co
2ps2 €t 2py, ain danayser le antenu des multicouches en Al non xydé, axyde d Al, Co

non okydé & oxyde de Co.

c) Microscopie dectronique en transmisson (MET)

L’ observation des multi couches compasant les jonctions tunnel magnétiques en microscopie
éledronique en transmisson (MET) fournit de nombreuses informations aur la microstructure
des échantill ons. Ces informations proviennent d’ une éude tres locali séedans le réseau direct
ainsi que dans le réseau réciproque. L’ obtention des images par cette technique nécesste une
étape d'aminciseement des édchantillons us forme de lamelles fines transparentes aux
éledrons, |'épaiseur limite dant déerminée par |'énergie des éledrons utilisés. Le

microscope utili sé est un TOPCON-002B équipé d un filament en hexaborure de lanthane ; la
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tension accéératrice des éledrons est de 200kV et il est équipé d' un systeme d anayse
chimique EDAX. La préparation des échantillons a éé rédisée par Gerard Wurtz et les
observations par Gaby Ehret.

Nous avons utilisé la MET dans une géométrie en section transverse ou le faisceau
d’ éledrons se propage dans le plan de la cwuche, perpendiculairement a |’ axe de aoissance
Cette géométrie permet de visudiser diredement les interfaces et les empilements des
diff érentes couches métalli ques, magnétiques et isolantes. Nos analyses par MET ont été
focdisées aur la morphdogie de la muche d’ oxyde de natre eampil ement multi couche. Nous
avons regardé la mntinuité de cdte muche, les corrédations des interfaces supérieure d@

inférieure de la barriere, la présence de défauts locdi sés dans la barriére.

d) Microscopie aforce atomique (AFM)

La qualité topogaphique des aurfaces et des interfaces est un paramétre aucia dans les
jonctions tunnel magnétiques. En effet, afin de permettre un transport des éledrons a travers
une barriére isolante par effet tunndl, il faut que I’ épaisseur de cete barriere soit suffisamment

fine, de !’ ordre de quelques angstroms .

/Diode Laser

/ Cantilever (pante)

Photodiodes
Echantillo
Boucle de Scanner
retro-action Y Pién- électrique
Image
topogr aphique

Figure 2.7.Schéma de principe du microscope aforce atomique.
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La rugosité des aurfaces dans I’ empilement multi couche ne doit aors pas dépasser quelques
angstroms pour que la barriére isolante soit continue. De plus, comme nous I’ avons dégja dit
dans le premier chapitre de cette thése, de faibles fluctuations dans les paramétres de la
barriere tunrel, indutes par une rugosité excessve, sont resporsables de fluctuations a grande
édelle dans le murant tunrel. La caractérisation et le contréle de dhague interface &t aors

primordiale.

Gréce aux techniques de microscopie en champ proche @ notamment a la Microscopie a
Force Atomique [Binnig86], la topographie des surfaces des couches peut étre analyséed’ une
maniére systématique & prédse din d optimiser les parameétres de aoissance et de diminuer
larugosité de dhague uche dans I’ empil ement multi couche.

Le fonctionrement d’un microscope aforce daomique repose sur I'utilisation dune sonde
constituéed’ une pointe trés effilég montée al bou d’'un levier de faible constante de raideur
k (0.1 N/m<k< 10 N/m). Lorsgue la sonce est proche de la surface, elle interagit avec cdl e-ci
(interadions de type Van der Waals) et entraine un changement mesurable de I’ état du levier.
Selonle mode de mesure utili s&, le dnangement de I’ état du levier est mesuré par sa déflexion
en mode ontact ou la variation e sa fréquence de résonance e mode vibrant. La sonde
balaye une zone domée de |la surface @ la mesure de I'interaction ce la pointe avec cdte
surface en chagque point est traduite dans une image topographique . La mesure de la déflexion
du levier est asaurée par un systéme optique. Un faisceau laser est envoyé sur la partie
supérieure du levier puis il est réfléchi vers une phaodiode aquatre segments qui asaure la
mesure de la déflexion verticde ansi que latorsion haizontale du levier. Les déplacements
dans les trois diredions de I’ espace sont asaurés par des cales piézo-électriques. Dans le ca
du microscope type Dimension 3100 utilisé pour cette éude, I’échantill on reste fixe d la
pointe se déplace lors du kalayage. Le microscope peut fonctionrer en deux modes: mode

contad et mode non-contad.
Le mode mntact

La pointe et diredement en contad avec la surface a dudier [Martin1987. La force
appliquéesur la pointe est maintenue mnstante al’aide d’ un systéme d asservisement de la
déflexion du levier. Le systeme pointe- levier se déplace a déflexion constante gréace a
I’extension oula @ntradion de la cale piézo-éectrique selon |’axe perpendiculaire ala

surface, afin de suivre la topographie de I’édantillon. L’image topographique obtenue
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correspond a la cartographie des déplacements de la cale piézo-électrique le long de la
diredion verticde en fonction des déplacements dans le plan de la surface mesurée

Le mode non-contact

Le levier, monté sur un éément pi€zo-éectrique, est soumis a une oscill ation forcée @ le
changement de sa fréquence de résonance da a I'interaction entre la pointe ¢ la surfacede
I’ @échantill on est mesuré (forces de type Van der Wads ou magnétiques).

Ce mode de fonctionrement est tres important car il permet de rédiser a la fois des
observations topogaphiques et magnétiques. Le fonctionnement du Microscope a Force
Magnétique (MFM) va ére détaill é dans le paragraphe concernant |'analyse des propriétés
magnétiques al’ échell e microscopique.

2.2.2.Analyse des propriétés magnéiques

a) Magnétométre AGFM — étude des propriétés magnétiquesal’ échelle
macroscopique

Pour mesurer les cycles d aimantation de nos échantill ons a température anbiante, nots avons
utili sé un magnétometre a gradient de champ aternatif (AGFM).

L’ échantill on @ mesurer est fixé sur une tige en quartz reliée aun éément piézo-éedrique. |l
est soumis a un champ magnétique statique d’'intensité variable compris entre 0 et 13 kOe
auguel on superpose un gradient de champ magnétique oscill ant ala fréquence de résonance du
systeme mmpaose par latige en quartz et I’ échantill on, fréguence qui varie entre 100et 1000Hz
[Flanders88]. Les deux champs nt appliqués slivant la méme orientation. Le gradient de
champ indut une force dternative sur I’ échantill on propartionrelle au produt de son moment

magnétique & de I’ amplitude du gradient de cdhamp.

Cette force entraine une déformation mécanique du transducteur piézo-éedrique qui
transforme I’intensité de laforce en unsignal éedrique. Ce signal est propationrel alaforce
et donc au moment magnétique de I’ échantill on mesuré. |l est mesuré al’ aide d’ une détection
synchrone ala fréguence du gradient de dhamp alternatif. En faisant varier I'intensité du
champ magnétique statique H, la ourbe d’amantation M(H) est alors obtenue d@ décrit

I’ évolution dumoment magnétique en fonction duchamp appli qué.
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Figure 2.8. Schéma de principe du magnétométre agradient de champ alternatif (AGFM)

b) Microscopie de force magnétique (M FM) — éude des propriétés magnétiques
al’ édchelle microscopique

La microscopie de force est un concept tout a fait général qui peut étre gpliqué ades forces
d’ origines autres que cdlesdetype Van der Wads. Martin et a [Martin87] ont adapté I’ AFM
a |’étude du magnétisme de surface @ développant ce qu’'on appelle communément le
Microscope de Force Magnétique (MFM). Le principe général est le méme que cdui de
I’AFM mais les pointes utili sées dans la microscopie de force magnétique sont des pointes
magnétiques [Rugar90,denBoef9Q].

Pour séparer les interactions de type Van der Wads des interadions magnétiques afin de
rédiser I'image magnétique de la surface de I’ échantill on, onéoigne la painte de la surface
lors du kelayage magnétique. En eff et, les interadions de type Van der Wads, variant comme
Ur’, prédominent prés de la surface dors que loin de la surface les forces magnétiques,

variant comme 1/r*, deviennent plus importantes.
Le procesaus de mesure de I'image magnétique se fait en deux temps.

Dans un premier temps, la sonde parcourt une ligne de I’ axe de scan lent dans le mode AFM.
La déflexion dulevier est maintenue cnstante al’aide de I’ électronique de rétroaction en

variant la distance entre la pointe & I'échantillon. Le premier parcours de la pointe définit
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alors la topogaphie de I’échantillon car la distance entre la pointe @ I'édhantillon est de
I’ ordre du renomeétre. Le signal mesuré est uniquement isu des forces de Van der Wads.

Dans unseandtemps, alafin delaligne, lapointe est soulevée & maintenue aune distance d
de la surface définie par la premiére mesure de topographie. Pour cela, le signal éedrique
mesuré sur la ligne topographique est réinjedé dans I’ éément piézo-éedrique qui suit alors
latopographie ala distance d et la rétroadion est coupée Ainsi, en considérant que les forces
de Van der Wads ne varient pas lorsgue la distance atre la pointe € |’ édchantill on passe de
guelques nanometres a d, le signal topagraphique est automatiquement annué. On mesure
aors la variation damplitude de vibration ou @ phase du systéme levier + pointe qui est

propartionrelle ala dérivéeseconde du champ de fuite.

On mesure soit la variation de I’amplitude d’ oscill ation du levier dans le mode détection
d’amplitude, soit la variation de la phase d oscill ation dans le mode détedion de phase. Dans
les deux cas, les quantités mesurées nt propationrelles a la dérivée seconde du champ de
fuite de I’ échantill on [Gritter92]. Le mode détedion de phase permet cependant d'accroitre la
sensibilit é de la mesure @r le signa détedé est indépendant de I'amplitude d'oscill ation du
levier. Ainsi, des mesures trés proches de la surface permettent d'accéer a une meill eure
résolution latérale @ lamesure d'un champ de fuite d'intensité plus importante.

Pour les multicouches étudiées dans le calre de ce these, les épaissurs des couches
magnétiques ot tell es que I’aimantation reste toyjours dans le plan de la ouche. Le signal
magnétique mesuré, résultat de I’interadion pante- champ de fuite des parois magnétiques de
type Néd, est faible en comparaison avec des couches pou lesquelles les moments

magnétiques nt perpendiculaires au pan dela ouche [Hehn9q, [Hehn97.

Gréce ala MFM utilisant la détedion e phase, nows avons été cgables de mesurer des
contrastes magnétiques sur des systemes de tres faible moment magnétique net dort
amantation est dans le plan des couches. Cette tadhe est imposshble arédiser en uilisant la
détedion damplitude comme cda aété montré ces derniéres années dans le cadre d’ autres
travaux de these [Zoll96], [Persat98]. A partir du contraste MFM mesuré, proportionrel ala
dérivée seaonde du champ de fuite, la structure magnétique de I'échantillon peut étre
reconstruite omme ceéava &re montré plusloin dans ce manuscrit.

Pour analyser I’évolution ce la structure en damaines magnétiques par MFM sous champ
magnétique, noLs avons rajouté sur la platine porte- échantill on unsystéme de production e



Chapitre 2. Techniques d’ élabaration et d’ andyse de jonctions tunrel magrétiques 44

champ. L’ échantill on est fixé entre deux aimants permanents reli és entre aux et guidés par une
vis @nsfin qu permet de les éloigner ou e les rapprocher afin de respectivement réduire ou
augmenter I'intensité du champ appliqué in-situ. Le cdhamp a &é préaablement calibré a
I’ aide d’une sonde de Hall et est appliqué dans le plan de I’ échantill on. Avec cedispositif, on
peut appliquer des champs jusqu'a 600 Oe.

2.2.3.Analysedespropriétésdetransport

a) Mesuresdetransport dansune géeométrie a quatre fils, deux contacts—
propriétésal’ échelle microscopique

Les mesures de transport que nous déaivons dans cette thése ont été eff ectuées avec ou sans
champ magnétique extérieur appliqué, en utili sant une méthode de mesure dans une géométrie
quatre fils, deux contads. Cette méthode permet de mesurer diredement la résistance de

I” échantill on sans avoir a soustraire | es résistances des fil s de mesure.

(a) (b)

2
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Figure 2.9. Mesure de résistance dans une géométrie quatre pointes a courant constant
(a) et atension constante (b). Ry, Ry, Rs, Ry sont les résistances des 4 contads (fils +
électrodes), R; est larésistance de lajonction mesurée

Deux configurations de mesure ont été envisagées, soit a curant constant, soit a tension
constante. Etant donrées que les jonctions tunnel sont des dispositifs non linédres, ces deux
méthodes peuvent donrer des valeurs de magnéto-résistance tunrel différentes [Nassar99].

Dans lamesure a ourant constant (figure 2.9 (a)), un courant constant est injedé atravers la

jonction et la tension a ses bornes est mesurée . L’impédance du vdtmeétre éant trés grande
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(10"W), le murant dans les résistances R; et R, est trés faible @ on peut considérer que la
tensionV est bien égale alatension V; aux bornes de lajonction. Dans ce type de mesure, les
circuitsd’'injedion de murant et de mesure de latension sont indépendants.

Dans la mesure atension constante, une tension constante est appliquée aix bornes de la
jonction et lecourant qui traverse la jonction est mesuré. Dans cette cnfiguration, we
rétroaction est nécessaire: la tension source V° dait étre gustée en permanence afin de
maintenir latensionV constante sur lajonction (V3= DVy+ DVo+V;, ou DV, et DV, sornt les
chutes de tension dans les contads du circuit «source»). Dans |'appareil utilisé
Keithley240Q cete boucle de rétroaction est implicite.

La mesure de magnéto-résistance qui a un sens physique est cdle rédisée atension constante.
En effet, comme nows |’ avons déja montré dans le premiére chapitre, ¢’ est |’ application d une
tension aune jonction tunrel qui détermine implicitement une modificaion ce latransmisson
tunnel par la déformation du pofil de la barriere tunnel et le décalage des niveaux de Fermi
des deux éledrodes métalliques. En effet, pou mesurer uniguement des effets magnéto-
résigtifs, il faut que laforme de la barriere  les niveaux de Fermi des deux éledrodes restent
les mémes pendant la mesure. Pratiquement, pou une tension ce paarisation donrée ¢ fixée
onmesure lavariation du courant tunrel transmis avecle cdiamp magnétique gpliqué.

b) Cartog_raphie des courantstunnel- propriétésdetransport al’ échelle

nanoscopique
Les techniques d'analyse par XPSet MET sont des techniques traditionnell es utili sées pour
caactériser d'une maniere globale la qualit é structurale @ chimique d'une muche d'oxyde. De
plus, par la microscopie AFM conventionrelle, nows accédors a des informations sur la
distribution spatiale de la rugasité en surface Cependant, nous sommes incgpables d'obtenir
des informations aur I'nomogénéité spatiale cdimique de I'oxyde, ou hen sur la topdogie de
I'interface enterrée cest a dire les corrélations des rugosités des différentes couches d’une
multicouche. Néanmoins, ces aspects nt tres importants car ils peuvent déterminer des
fluctuations de la hauteur et de la largeur de la barriere tunrel, induisant des fluctuations

spatiales du courant tunrel.

Afin de pouvar éudier ces propriétés, ure nowelle technique de mesure a éé développée a
I"IPCMS a Strasbourg par Victor da Costa [daCostaJAP98], [daCostaEPJBOQ]. Cette
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technique nouws a permis d'effeduer des mesures de cartographie des courants tunrel a une
édhell e nanometrique sur des jonctions métal- oxyde.

Les propriétés locaes de transport de la jonction sont étudiées en utili sant une technique de
type AFM modifiée en opdrant en mode mntad et en uilisant une pointe ndictrice
[Morita89], [Houze96], [daCostaJAP98]. Elle et compasée d une pointe standard de SizN4

sur laguell e aété déposé un film condwcteur de TiNy.

(@)

Pointe AFM
conductrice

Pointe conductrice+levier -
/ conducteur

Boucle de

rétro-action Amplificateur

Y pié&zo-dectrique de courant

ﬂ J

Image_ Cartedu
topogr aphique cour ant

Figure 2.10. Schéma de principe de la technique de cartographie des courants tunnel

(a) schéma simplifié. Une tension est appliquée @tre la pointe @nduwctrice qui forme
I’ @ectrode supérieure de lajonction tunnel et I'éledrode inférieure métallique.

(b) schéma plus déaillé. L'AFM opérant en mode mntact mesure simultanément la
topographie ¢ les courants tunngl atraversla ouche isolante.

Afin deffeduer une mesure sur une barriere tunrel domée le dépét de I'empil ement
multi couche est stoppeé juste gorés la amuche isolante. En opérant en mode contad et a force
constante (quelques nN), la pointe mndctrice sonde la surface supérieure de I'oxyde € est
utiliste @mme dedrode supérieure de la jonction tunrel (figure 2.10(a)). Une tension
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continue, typiquement 1V, est appliquée atre I'éectrode métalli que inférieure de la jonction
tunrel et lapointe cndctrice pou faire drculer un courant atraverslabarriére (figure 2.10).
Cette technique permet de mesurer simultanément la rugosité de la surface ¢ l'intensité du
courant transmis. Aing, ell e permet de locdi ser les différents types de défauts dans la barriere
isolante qui induisent des fluctuations du courant tunrel a une édelle nanomeétrique. L'échelle
de la mesure est dors déterminée par la dimension ce la pointe qui est approximativement
30m.

Cette technique nous donre rapidement des informations sur la qualité d'une barriére isolante
sans avoir recours aux étapes de lithographie nécessaires aux mesures de transport dans la
géométrie CPP (courant perpendiculaire au fdan). Ainsi elle est une technique tres utile lors
de travaux concernant I'optimisation de la qualité des barriéres tunnel puisqu elle permet
d’accéder diredement al’ homogeénéité du courant tunrel.
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Chapitre 3

Croissance et propriétés dructurales des
multicouches

3.1. Contexte d objedifsde cetravail

Une vingtaine d’ années apres les résultats pionniers obtenus par Julli ére abasse température,
les premiers résultats de magnéto- résistance tunnel a température anbiante ont commencé a
étre rappartés par diff érents groupes Moodera [MooderaPRL95], [Gall agherJAP97]. Certains
groupes avaient auparavant annoncé des résultats a basse température [Maekawa3?],

[Nowak92] ou hden des résultats nonreproductibles atempérature anbiante [Miyazaki94].

La difficulté de la fabrication des jonctions tunnel magnétorésistives est liée aune extréme
sensibilit é du transport tunrel poarisé atout cequi touche la qualité de la barriére isolante. Le
transport tunrel dépend ck tous les types de défauts, des écarts a la stoechiométrie, de la
présence d' impuretés et de ports métalli ques ou «trous d’ épingle » créant un contact dired
entre les éledrodes lorsgue la rugosité des interfaces est trop importante. Les «trous
d’ épingle » peuvent a la fois court-circuiter la jonction et coupger magnétiquement les

éledrodes et donc empédher I’ obtention d une @nfiguration d aimantation antiparall ele.

En effet, des études laborieuses ont é&té dfeduées afin dobtenir des barriéres tunrel
continues, de qualité suffisante pour avoir une mnduction uriquement par effet tunrel simple
et pou pouvdr mesurer des effets de MR tunrel atempérature anbiante. Dans ces études, le

choix de labarriere joue unréle important.

Les expériences de mesure de poarisation ce Meservey et Tedrow [Meservey84] ains que les
premiers résultats obtenus a température anbiante font de I’aumine le meill eur candidat.
Méme si ces premiers résultats ont été obtenus par oxydation dune uche d auminium

métalli que [MooderaPRL95], des expériences antérieures sans UCCEs avaient été tentées avec
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des dépéts direds d une barriére d’alumine. Cette méhode aurait permis de s affranchir de
I’ optimisation des conditions d' oxydation.

En effet, le temps d'oxydation dat étre gusté pou obtenir une éaissur de wuche
meétalli que déposée sans oxyder I'éedrode inférieure, ni laisser une cuche d auminium
métalli que non oxydée Malheureusement, les essais eff ectués dans les différents groupes
[Moodera82, dépdt d’alumine par évaporation], [Beedg], [PIa97], [Fer98] ont montré que le
dépdt réactif ou non dune dble d’alumine ne permettait I’obtention de jonctions valides
guavec un faible rendement. De plus, les résultats obtenus montrent une faible
magnétorésistance avec des réponses us champs magnétiques intimement liées a des effets
géométriques. || semble donc que I’ oxydation d une couche métalli que prédablement déposée

soit le melll eur moyen d obtenir une barriére tunrel sans défaut.

En plus par rapport aux jonctions métal/oxyde/métal utili sant des métaux non magnétiques, le
transport des électrons est gouverné par un parametre extrémement important dans les
jonctions tunrel magnétiques qui est le magnétisme des électrodes. Depuis | es balbutiements
de ce domaine de recherche, les eff orts dans |e domaine des jonctions tunnel magnétiques ont
été focdises ar la qualité des couches d’ oxyde, afin d'améliorer la qudité du transport
éledronique par effet tunnel. Puis, I’ accent a progressvement été mis sur le magnétisme des
éledrodes afin d augmenter les effets magnétoresistifs. Afin de pouvar définir dans de larges
gammes de champ magnétique les deux états extrémes de résistance domés par I’ orientation
pardléle @ antiparallédle des amantations des éledrodes magnétiques, les rigidités

magnétiques des deux éedrodes doivent étre significativement diff érentes.

De maniére générale, I’ obtention d une auche ayant un champ coercitif inférieur a 50 Oe ne
pose pas de problemes mageurs. A l'inverse, il est difficile d'obtenir des coercivités
supérieures a la centaine d'Oersted pou des couches uniques non épitaxiées. Généralement,
les couches ont alors rigidifiées it par I'effet d’'un coupdage d échange avec une muche
composee d'un matériau antiferromagnétique dassque, soit par I'effet d’'un coupage avec
une aitre cuche magnétique atravers une muche intercaaire non magnétique.

Dans le calre de cetravall de these, nows avons utilisé la seconde option pou réaliser
I’ éledrode magnétique dure. L’ensemble des deux couches magnétiques, séparées par une
couche non magnétique & coupées par une interadion déchange antiferromagnétique, est
appelé systéme arntiferromagrétique artificiel (AAF). Les gructures AAF permettent
d’ obtenir un systéme magnétique rigide, de rigidité bien contrblée & gustable avec une
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stabilit € thermique au dela de 300°C. L’asymétrie des moments magnétiques m; et m, des
deux couches ferromagnétiques 1 et 2 de I’AAF entraine I'apparition dun moment
magnétique résultant non n méme pour I’ orientation antiparall éle des aimantations. L’ AAF
se mmporte dors comme une cuche unique de moment réduit égal a m;-m, et de rigidité
égale acdle d'une muche unique pordérée par le facteur Q=(m;+my)/(m;-m,) dans un
modéle monodanaine. Plus de détails aur le fonctionnement de ce systéme seront présentés
dans les chapitres slivants de cemanuscrit.

Comme nous le verrons plus tard, I’augmentation ce la dureté magnétique saccompagne de
I’ apparition d une structure en damaines dans la muche dure, damaines qui sont al’ origine de
la perte d’une partie du signa de magnétorésistance tunnel. L'impad de cdte structure en
domaines aur le transport polarisé en spin ferra I'objet d'un chapitre complet dans ce

manuscrit.

3.2. Jonction tunnel a base de systeme antiferromagnétique artificiel

Dansle calre de cetravail de these, nous présentons les résultats isaus de I’ étude de JTMs dont
la @uche dure et un systeme atiferromagnétique atificiel composé d'une tri-couche
Co(1.8mm) / Ru(0.8rm) / Co(3nm) ou Co(2nm)/Ru(0.8mm)/CosgFeso(3nm) alors que la muche
dowce et compaosée d une bi-couche Co(1nm)/Fe(6nm) ou CosgFeso(1nm)/Fe(6nm). Ces deux
éledrodes ont séparées par une barriére isolante d’ Al,O3 d' épaisseur comprise entre 1 et 2 nm,
obtenue par oxydation réactive dans un dasma RF Ar/O, d'une muche d'Al placée ala
cahode du kéti de sputtering. L’ ensemble de ces couches a éé déposé sur une muche tampon
de Si(112)/Cr(2nm)/Fe(6nm)/Cu(30rm). La séquence multicouche et ill ustrée dans la figure
3.1.

La muche tampon a des propriétés fonctionrelles trés importantes car elle détermine les
propriétés des couches du dépét. En effet, d une part la qualité de la barriére isolante dépend de
maniére critique de la rugasité de I’ électrode inférieure @ dornc de la rugosité de la auche
tampon, dautre part les propriétés magnétiques des couches dépendent de la microstructure
indute par la cuche tampon. Les paramétres du d&pét, la séquence multicouche ansi que les
épaisurs des différentes couches de la muche tampon on é&é gustées afin d obtenir des
rugosités et des propriétés magnétiques optimales pou les couches de Co ou CoFe en contad

aveclabarriére.
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3.3. Fabrication des empilements multicouches : croissance, oxydation

3.3.1.Croissance

Les multicouches ont élaborées par pulvérisation cathod que dans un éti Alliance Concept a
I"IPCMS a Strasbourg. Les dépdts nt rédisés sur des aubstrats de silicium (111) non
oxydés. La surface est recouverte uniquement par une muche d’ oxyde natif. Avant d’ entrer
les substrats dans le béti, ils ont nettoyés dans un bain d acé&one aix ultrasons pendant 10
minutes puis dans un kein d alcod aux ultrasons pendant 5 minutes. Ce nettoyage est effedué
afin de dégraisser la surface @ d' éliminer la poussére de Si qui provient de la démupe des

wafers de 3 powces en morceaux de 1centimetre de ddté environ.

or J couches de protedion

i

Cu
Fe \ 'j wstémg rnagnétique doux
——* barrieretunmel
Co ou CosFe;, } AAF
AlLO; — systéme magnétique dur
Co ou CosgFey,
Ru
Co base tampon

Cu

EQ /

Figure 3.1. Schéma d un empil ement multicouches d’ une jonction tunnel dont I’ éledrode dure
est constituée d’ un systéme antiferromagnétique artificiel. Les échantill ons éudiés durant
celte thése sont basés sur cet empil ement.

Dans le béti de pulvérisation, les substrats ont décgés dans un dasma RF Ar pendant 30
minutes avant de cmmmencer les dépbts des multi couches. Ce plasma est obtenu en appli quant
au pate substrat une puissncede 0.03 W/cm? dans une @mosphére d’ argon. Puis le dépét de
la multi couche peut commencer.

Les couches individuelles sont déposées en uiili sant les parametres domés dans le tableau 3.1.
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Le vide de base avant les dépéts est de I’ordre de 10° mbar. La presson dargon lors des
dépdts de toutes les couches est égale a3 x 10° mbar.

L’ alliage CosFe;x est rédisé par codépaosition des deux métaux, avec des taux de dépbt
diff érents. Les vitesses de dépdt (fre et fco) sont gjustées al’ aide de la puissance RF pour le Fe
et le ourant DC pou le Co, en tenant compte des courbes de variation des vitesses de dépbt

aveclapuissance RF et le courant DC.

Source Puissaance | Courant Presson Presson Vitese
Plasma RF DC Ar 0O, dépbt
[W] [MA] [mbar ] [mbar] [A/s]
Décapage | RFporte |0.03W/cm? B 1.8x 107 -
substrat
Cr DC plan - 100 0.8
Fe RF convergent 110 - _ 0.51
Cu DC face &ace - 100 0.5
Co DC - 200 1.01.2
convergent
Co,Fe;x | Codépasition
Co: Pre lco 3x10° x= feof
DC (fretfco)
convergent + | La puissaance RF ains
Fe: guele omurant DC sont
RF Convergent a_l ustés afin d obtenir les
concentrations désirées
des deux métaux dans
I alli age
Al RF face aface 290 - 0.150.2
Oxydation 0.08V/cm? - 9x 10° 9x 10° -
Po2/Par | =1

Tableau 3.1. Paramétres utilisés pendant le dépdt des échantillons par pulvérisation
cahodque

3.3.2. L’ oxydation

Le phénoméne doxydation est complexe @ar de nombreux fadeurs interviennent
simultanément durant la réadion comme les réadions de surface, la diffusion, le transport
d’ éledrons et d espéces ioniques, la température... Examinorns d abord les phénomeénes

généraux intervenant lors d' une oxydation.




Chapitre 3. Croissance @ propriétés gructurales des multicouches 56

a) L’ oxydation thermique

Dés sa mise en contad avec une surface, I’ oxygene s adsorbe sur la surfacemétalli que pour
former rapidement une premiere muche d’'oxyde. Dés lors que cdte muche d’ oxyde est
continue, I’ oxydation re peut se poursuivre que par des phénomeénes de transport et diffusion
ionique d’ oxygene ou dumétal atravers |’ oxyde. Le transport ionique est alors asuré soit par
le dhamp éectrique éabli par la mise en équili bre des patentiels chimiques, soit sous |’ effet

d’'un dasma.

Cabrera @ Mott [Cab48 ont montré que |’ effet du champ éedrique dans les couches épaisses
pouvait ére négligé @ que I’oxydation dans ce cas est contrblée par la diffusion des
différentes especes en présence Le flux de diffusion est propationnel au gradient de
concentration e I'espece diffusante dans I'oxyde qui est inversement propationre a
I’ épaisseur de I’oxyde X. Laloi de adoissance de I’ épaisseur de I’ oxyde est alors parabali que,
C'est adire que X?varie linéairement avecle temps.

Lorsque I’ épaisseur de la barriere est faible, c’'est a dire dans le ca des barrieres tunrel, le
réle du champ éledrique devient prépondérant. Dans le cas de |’ oxydation thermique, le
champ éectrique provient de I’ égalisation des potentiels chimiques du métal et de I’ oxygene
adsorbé en surface Pour des couches suffisasmment minces, la différence de potentiel est
maintenue par transfert d' électrons par effet tunrel ou émisson thermoionique. Pour
I”aluminium, cette différencede potentiel est de I’ ordre du vdt. Les champs électriques ont
ainsi trésimportants, de I’ ordre de 10" V/cm, permettant aux ions injedés dans I’ oxyde d’ &re
transportés rapidement a I'interface oppcsée. La vitese d’ oxydation est néanmoins limitée
par lavitesse d’'incorporation cesions dans |’ oxyde. Laréadion est dorc trés rapide au départ
puis satténue progressvement lorsque I'épaisseur de I’'oxyde augmente. Le phénomene
d’ oxydation est tres nsible ala température d trois régimes de température peuvent étre
dégagés. En desus d'une température aitique, la réaction s arréte aune certaine éaisseur
XL par auto- passvation. S la température et supérieure a cette température aitique,
I’ oxydation continue d la valeur du champ éedrique diminue. On entre dans un régime ou
I’ oxydation va ére limitée par le transport des ions a travers |’oxyde. Quand I’ épaisseur de
I’oxyde augmente, |'égalisation des potentiels chimiques par effet tunnel or émisson
thermoionique devient impossble & I'oxydation Sarréte. Pour finir, & plus haute

température, la diffusion des espéces commence a gouverner le procesaus d oxydation.
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L’ oxydation peut continuer en suivant une loi paraboique comme c'est le cas pou les
couches d’ oxyde épaisses.

Dans le ca de I’aluminium, les trois régimes successfs d’ oxydation s appliquent et dorc le
passage d’'un régime al’autre se fait s la température est suffisante. On passe ans d’'un
régime limité par I’extradion des cations métalli ques a un régime limité par le transport a
travers I’oxyde sous I'influence d’'un champ éledrique puis dans un régime de diffusion.
Ainsi, atempérature anbiante, on olserve la saturation dun oxyde anorphe ades épaisseurs
de I'ordre de 1 a 2nm pou un temps d oxydation de quelques heures. En augmentant la
température, I’ oxydation continue & se poursuit en suivant une loi parabolique. Au niveau de
la structure cristallographique, on psse progressvement d'un okyde amorphe aun oxyde
palycristallin. Maheureusement, les températures impliquées ont trés élevées (>300C) et
dorc ne sont pas compatibles avec les systemes multicouches a cause des effets
d'interdiffusion.

Aingi, I’oxydation thermique a température anbiante semble @re un pocesaus auto- limité a
des épaisseurs de barriere fine. De plus, les résultats obtenus en uili sant cette technique
d’ oxydation sont peu reproductibles et évoluent dans le temps, les résistances des jonctions
sont trés faibles, typiquement 7KW.mm? pou une muche d’ Al de 5.5rm oxydée 24h a I air
[Miazakiod4].

En uilisant une oxydation in-situ, dans une @amosphére d’ oxygene mntrélée [Tsu97], des
résultats plus reproductibles ont été obtenus mais il s restent insatisfaisants. Les résistances de

jonction atteignent 1.5 KW.mm? et les magnétorésistances nt de |’ ordre de 5%.
b) L’ oxydation dans un plasma RF

Le plasma active les procesaus d oxydation permettant d’ obtenir des vitesses d’ oxydation
importantes sans trop chauffer I’ échantill on. Les adions du dasma sont complexes.

En présence d'un dasma, les champs éledriques a travers |’ oxyde sont plus importants que
ceux crées par |’ équili brage des potentiel s chimiques. En plus, ces champs ne sont plus limités
par I’ épaisseur de la muche d’ oxyde puisque I’ appart des charges électriques est asuré par le
plasma. Cela permet d’ oxyder des épaisseurs importantes sans avoir a reaurir a la diffusion
adivée thermiquement. Les processus de surface ¢ particuliérement I'incorporation de
I’ oxygéne dans I’ oxyde sont auss influencés par le plasma. Les @ edronsincidents activent la
dissciation ce I’oxygéne moléaulaire. La présence d’ espéces énergétiques (ions, éedrons)
vapermettre I’ adivation des réactions de surface
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Les condtions de I’oxydation dasma peuvent varier en fonction dutype de plasma utili sé
(DC, RF, micro-ondes), de la puissance, de la presson partielle d oxygéne d@ éventuell ement
d argon.

Les barriéres d oxyde d’aluminium utilisées dans nos jonctions tunrel sont rédisées par
oxydation dune a@uche d’auminium dans un dasma RF créé dans une amosphere mixte
oxygene/argon.

L’ échantillon est placé dans un dasma RF Ar/O,, rédisé en excitant par polarisation
aternative RF le porte- substrat, et subit un banbardement d’'ions énergétiques. A la surface
de I’échantill on, il y a une compétition entre I’ oxydation die al’oxygene € la gravure liée a
laprésenced’ argon. Si lavitesse de gravure de |’ oxyde est supérieure alavitesse d’ oxydation
du métal, la surface reste métali que. Dans le ca& contraire, I’ oxydation progresse jusgu’ a ce
gue lavitesse d’ oxydation qu décroit avec I’ épaisseur de la muche d oxyde formée devienne
égale alavitess de gravure. On atteint alors un régime stationneire ou I’ épaisseur d’ oxyde
reste cnstante mais I'épaiseur de la muche métallique diminue progressvement. Ce
mécanisme est bien déait par Greiner [Greiner71] et cette méthode est utili sée aec succes
dans des autres groupes [NassarAPL98]. Plus des détails sur cette technique d'oxydation

peuvent également trouvés dans le travail de thése de F. Montaigne [Montaigne99].

L’ oxydation dans une décharge continue @ dans un gdasma réactif RF sont actuellement les
tedhniques les plus utilisées pour obtenir d’une maniére reproductible des jonctions tunrel
magnétiques de bonre qualité.

D’autres techniques aternatives commencent a &re utili sées de nos jours pour obtenir des
barrieres de bome qualité @ de trés faible épaiseur. Parmi ces techniques, I’ oxydation UV
est utiliste omme dternative al’oxydation thermique. Les phaons permettent alors de
transférer plus facilement des éledrons du métal a la surface d ains de maintenir la
différence de potentiel a travers I'’oxyde d cela pou des épaisseurs plus importantes que
cdles accessbles par oxydation thermique normale.

L’ oxydation par faisceaux d'ions a aiss commencé aétre utilisée Grace asa capadté de
démuder complétement le plasma de I’ échantill on, tous risques de @ntamination peuvent
étre éités et cete technique permet de sdlectionrner en énergie les especes arrivant a la

surface.
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3.4. Caractérisation structurale
3.4.1. Propriétéscristallographiques des multicouches (XRD)

Les informations obtenues par diffradion de rayons X aux grands angles dans la géométrie
g/'2g confirment le fait que les couches ont généralement palycristalli nes. Etant donrées les
faibles épaisseurs des couches dans I’ empil ement multi couche @ leur caradére paycristalin,
les pics de Bragg enregistrés proviennent essentiellement du substrat de silicium (111), des
différents sli cures apparaissant a I’ interface sili cium/multi couche @ de la muche de aiivre

dort I’ épaiseur est dix fois plus grande que cell e des autres couches.

Afin d optimiser les propriétés magnétiques et la rugosité des diff érentes couches, nous avons

testé deux types de  ouches tampon:  Cr(1.8rm)/Cu(30mm) et
200 -
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Figure 3.2. Spectres de diffraction de rayons X obtenus aux grands angles pour des
empil ements multi couches utilisant deux couches tampon dff érentes
(a) Si(112)/Cr(1.6rm)/Cu(30nm)/Co(1.8mm)/Ru(0.8nm)/Co(3nm)/Al(2nm)/Co(1nm)/Fe(6nm)/

Cu(210m)/Cr(5nm)
(b) Si(111)/Cr(1.6rm)/Fe(6nm)/Cu(30mm)/Co(1.8rm)/Ru(0.8rm)/Co(3nm)/
Al(2nm)/Co(1nm)/Fe(6nm)/Cu(10nm)/Cr(5nm)

Cr(1.8m)/Fe(6nm)/Cu(30m).

Lorsqu’ une couche tamponde Cr/Cu est utili sée le seul pic de Bragg enregistré en dehors des
pics du substrat est cdui correspondant au Cu(111). Les autres pics des autres constituants de
la multi couche ne sont pas résolus du kruit de fond ce qui montre le caractére paycristalin

des autres couches ou hen unmanque de signal lié auntemps d’ acquisition trop court (figure
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3.2(8)). Le cuivre présente dans cecas une texture (111) qui peut éventuell ement induire une
texture dans la séquence de la multi couche.

Dans I’ empilement utili sant la seconde muche tampon composée d’ une tri-couche Cr/Fe/Cu,
une multitude de pics de Bragg, d intensités équivalentes, se détachent du kruit de fond en
dehors des pics du substrat et des pics du Cu (figure 3.2 (b)). Nous avons attribué ces pics a
des glicures de Cr. Ici, le Cu est palytexturé, les pics de Bragg observables dans le spedre
0/2q correspordent aux orientations (111), (200) et (220. Dans le spectre, nows avons auss
locdisé laposition des pics de Bragg correspondant aux Co (101) et Fe (100).

Afin dobtenir des diagrammes de diffraction de rayons X ausd différents, ces deux
édhantill ons ont été réalisés en suivant des procédés d éaboration dff érents dort les effets
accentuent ceux liésal’ utili sation (ou nor) d une wuche de Fe aditionrelle.

Dans le ca& de I’ éude de la muche tampon sans Fe, la aoissance du cuivre se fait sur une
base de silice En effet, apres le nettoyage de la surface du Si (111) par gravure dans un
plasma Ar, les multicouches ont déposées, échantillon par échantillon. Etant donrée la
presson partielle d’ eau dans le béti, aprés le dépdt du premier échantill on, la surfacede Si est
a nouweal oxydée Dans ces condtions de dépét, le Cu tend a se déposer suivant ses plans
denses, les plans (111). Dans le ca de I’ utili sation de Fe dans la auche tampon, la cuche de
Cr a éé déposéejuste gorés le décgage de la surfacede Si gréce aun dasma Ar. Dans ce
cas, la surface du Si est a une température d’ environ 80T et le dépdt de Cr a sa surface
entraine la formation dun sili cure de Cr. Ce dernier protege tres rapidement la surface du Si
gui ne soxyde dors pas. Les slicures offrent aors une bome base pour une croissance de
tres bonre qualité condusant a des faibles rugosités en favorisant la croissance du Cu suivant

diff érentes orientations.

A cestade del’ éude de la muche tampon, il est difficile de dire quell es vont étre ses couches
congtitutives. Le réle fonctionrel de la @muche tampon va é@re mis en évidence de maniére
prédse dans les paragraphes siivants qui concernent les propriétés topographiques et

magnétiques des différentes couches.
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3.4.2.Propriétéstopographiques des surfaces (AFM, TEM)
a) Analyse par la microscopie a forceatomique (AFM)

Etant donréela dépendance eporentielle du courant tunnel avec I’ épaisseur d’'une barriére
tunrel, des fluctuations importantes du courant sont attendues a caise de faibles fluctuations
d épaissur effedive de la barriere. Ainsi, |I'une des premiéres nécesstés dans I'éude de
jonctions métal/i solant/métal est de stabili ser des aurfaces et des interfaces de faible rugosité.
La rugosité maximae des interfaces métal/oxyde doit étre inférieure al’ épaisseur de la
couche d' oxyde, afin dobtenir une barriére isolante ntinue. Au-dela de cete nécessté, |l
faut encore diminuer le plus posshble les fluctuations de I’ épaisseur de I’ isolant, indutes par la
rugosité des interfaces.

De plus, dans les jonctions tunnel magnétiques, la rédisation dusysteme antiferromagnétique
artificiel (AAF) nécesdte également des valeurs de rugosité tres faibles. En effet, le muplage
entre les deux couches magnétiques composant I’ AAF est une fonction ce I’ épaisseur de la
couche séparatrice non- magnétique [GrunbergPRL86], [BrundPRB95], [ParkinPRL90]. En
fonction de cdte faissur, le mupdage oscille entre un coupage ferromagnétique d
antiferromagnétique. Des fluctuations suffisasmment importantes de |’ épaisseur de la wuche
non magnétique, indutes par la rugosité, peuvent alors entrainer une distribution spatiale du
coupage. Selon |'échelle des fluctuations, des régions coupées antiferromagnétiques,
ferromagnétiques et/ou hquadratiques peuvent coexister. La réalisation dun systeme
antiferromagnétique atificiel de bonre qualité et donc pratiquement impaossble sur une

couche tampon rugueuse.

En conclusion, la rugosité des couches est un parametre dé qu'il faut réduire aus maximum
afin daméliorer les propriétés magnétiques et le transport tunrel dans les jonctions tunrel
magnétoresistives.

Topogaphedusubstrat de S (111)

Avant le dép6t d’ une multicouche sur le substrat de Si (111), sa planéité est amélioréepar un
décgage de 30 minutes dans un dasma Ar . La rugasité RMS (rugosité quadratique
moyenne) de la surface passe dors de 15 A a4 A comme nous pouvors le @nstater sur les

figures 3.3(a) et (b). Les microscopies AFM et TEM nouws indiquent également qu’al’ aide de
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ce décgpage, nos MmMeS en mesure de retirer la couche d’ oxyde native qui se forme ala
surface du Si et qui présente des pili ers d’ oxyde de hauteur approximativement égale a5mm.
Les images AFM en sections transverses montrent d’une maniére daire I’amélioration ce la
qualité delasurfacedusilicium (111) apres le décapage. Le temps de décgage aété fixé a30
minutes slite ades tests de qualité de silicium par la microscopie AFM pou des temps de
décagage compris entre 10-30 minutes.

a) (b)
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Figure 3.3. Images AFM en vue plane € section transverse du substrat de silicium (111)

(a) lesubstrat brut avant décapage par pulvérisation cathodque

(b) lesubstrat aprés 30 minutes de décapage par un plasma RF d’ argon, juste avant le dép6t de la
multi couche

Topogaphe de la couche tamponavec & sans Fe

A partir de la surface « propre » de sili cium, nows déposons une @uche tampon. Pendant le
travall d’optimisation des propriétés gructurales et magnétiques des multi couches, nows avons
testé plusieurs configurations de cuche tampon. Nous présentons dans la figure 3.4 des

résultats de microscopie AFM obtenus aur deux types de @uches tampon testés pou
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I’améioration ce la qualité des empil ements multi couches pour les jonctions magnétiques.
Les meilleurs caradéristiques topogaphiques ont éé obtenus pour une @uche tampon
contenant une cuche de Fe: Cr(1.6rm)/Fe(6nm)/Cu(30m).

En comparaison avec une couche tampon Cr(1.6rm)/ Cu(30mm), I’ adjonction e Fe entraine
ure réduction celarugosité de4.9A RMSa1.3A RMS.

@ (b)
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Figure 3.4.1mages AFM en vue plane € section transverse des surfaaes des couches tampon:
() Si(111)/Cr(1.6rm)/Fe(6nm)/Cu(30nm) et (b) Si(111)/Cr(1.6nm)/ Cu(30rm)

La rugosité de la cuche tampon augmente avec |I'épaisseur de Cu. Néanmoins, I'utili sation
d'une éaisseur denviron 30 m de Cu est nécessaire. En effet, dans la JTM cete muche va
constituer I'@edrode inférieure de la JTM dort la résistance éedrique doit étre faible en
comparaison avec cdle de la jonction tunnel. D'autre part la rugosité de la cuche tampon
déaoit avec l'augmentation dce I'épaiseur de Fe de la muche tampon. Cependant, cette
couche de Fe donre une contribution daimantation suppgémentaire dans les cycles
d'aimantation, rendant leur interprétation dfficile. Nous avons aors volontairement limité son
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€paisseur. Un bon compromis a éé trowé e uilisant la nfiguration
Cr(1.6rm)/Fe(6nm)/Cu(30m).

Topogaphie des différentes couches aur la couche tampon opimiséeCr/Fe/Cu

Dans ce paragraphe du manuscrit, nous donnors quel ques informations concernant la rugosité
des aurfaces libres de dépéts qui ont été réalisés sur la muche tampon ogimisée En effet, il
faut s asaurer que dans la successon des couches, la faible rugosité de la muche tampon est
conservée ou légerement augmentée C'est une faible rugosité de la surface de I'AAF qui
permettra d’ obtenir une barriere tunrel peu rugueuse @ dorc une distribution spatiae du

courant tunrel trés étroite.

L’ analyse par la microscopie AFM en vue plane @ en sedion transverse (figure 3.5) montre
gue la rugosité de surface gres le dép6t de I' AAF reste faible avec des vaeurs de rugosité
RMS de 1.4 A mesurées sur des AAFs Co/Ru/Co. Des rugosités de méme ordre de grandeur
ont éé mesurées aur les AAFs Co/Ru/CoFe. Seule une augmentation de 0.1 A RMS a pu étre
observée

nm

0.75

Figure 3.5. Images AFM en wue plane d sedion transverse de la surfacede I’ AAF:
Si(111)/Cr(1.6m)/Fe(6nm)/Cu(30m)/Co(1.8mm)/Ru(0.8rm)/Co(3nm)

Une faible rugosité de surface et conservée res le dépbt de la barriere isolante. Des
rugosités ayant des valeurs RMS de 1.9 A, respedivement 1.7 A, ort é&é mesurées sur les
surfaces supérieures d'oxydes empil és sur des AAF Co/Ru/Co, respedivement Co/Ru/CoFe (
figure 3.6).
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Figure 3.6.1mages AFM en vue plane et section transverse des surfaces supérieures del’ oxyde
d’ auminium Al,Os dans les empil ements multicouches des JrMs utili sant les deux types d’
AAF (a) Co(1.8m)/Ru(0.7nm)/Co(3nm) et (b) Co(2nm)/Ru(0.8m)/CoseFeso(3nm)

L’ optimisation ck la planéité des aurfaces des différentes couches constitutives de la jonction
tunrel a &€ une éape importante de ce travail de these. Tous les paramétres pouvant modifier
I’énergie @ la mohilité des atomes métalli ques a la surface de I’ échantill on jouent un réle
esentiel sur les valeurs des rugosités et la microstructure des couches déposées. Afin de
parvenir a des dépdts de cette qualité, nows avons gjusté lors des dépdts par la pulvérisation
cahodque lapuissance RF ou le curant DC des magnétrons, la presson d argon dans le béti
pendant le dépdt, la température du substrat et les temps de dépdt de chaque @uche. Durant
les diff érentes étapes d'optimisation des propriétés dructurales, des essais de dépét a basse
température (T=70K) ont également été rédisés mais sans grand succes a caise des difficultés

li ées a des problemes de mouill age & d’ adhésion du apdt.
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De toute fagon, I'accent a éé porté sur I’optimisation de condtions de aoissance des
jonctions magnétiques tunrel a température anbiante pou facilit er le transfert techndogique

aune échdleindustriell e.

v

‘

Cu Co/Feou
CoSOFeSO/ Fe

Co/ Ru/Co ou
Co/Ru/ CosgFes,
Si(111) I

Figure 3.7 Image de microscopie MET en section transverse de I’ empilement multi couches. Le zoom
montre les corrélations des interfaces supérieure et inférieure de la barriére.

b) Analyse des interfaces par microscopie dedronique en transmisson (MET)

Afin danalyser la qualité des interfaces dans I’ empil ement multi couche, nous avons utili sé la
microscopie dectronique en transmissonDes images de sedions transverses contenant
I’ensemble des couches d'une structure de jonction tunrel magnétique ont été prises a
différents endroits de I’échantillon. Comme nous alons le voir, ces images corrobarent
I’analyse de la qualité topogaphique de la barriere isolante rédisée al’aide de I’AFM. Sur
chague image, nows avons véifié la ontinuité de la ouche isolante @ la @rrélation des
rugosités des interfaces supérieure d@ inférieure de la barriere tunrel. Lorsque les deux
interfaces ont corrélées, les maxima, respedivement aux minima, de rugosité de I’interface
inférieure mrrespondent aux maxima, respedivement les minima, de rugosité de I’interface

supérieure. Ainsi, méme s les interfaces présentent une rugosité, les fluctuations de
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I’ épaisseur de la cuche d’ oxyde sont beaucoup gus petites. La corrélation des rugosités des

interfaces est donc un paramétre trés important.

CoFe/Fe

ALO, ——

Co/Ru/CoFe \[

Figure 3.8.1mage de microscopie MET d’un empilement JTM. L’image montre la continuité de
la @uche isolante sur une é&helle de quelques centaines de nm. Le zoom, sur une éhelle
nanomeétrique, mortre la haute qualité de latopagraphie de la barriére d oxyde.

- Gréce alatednique d oxydation dasma RF utilisée dans le calre de cetravail de these,
nous sommes en mesure d’ obtenir des couches d' oxyde d’aluminium continues de tres bome
qualité, avec des épaisseurs comprises entre 8A et 20A (figure 3.7). Dans la figure 3.8. la
cortinuité d’'une @uche d oxyde de trés bome qualité topographique, sur une distance de

guelques centaines de nanometres, est démontrée

- Dans naos échantill ons, les rugosités des interfaces métal/ oxyde supérieure € inférieure sont
touours bien corrélées (figure 3.7 (zoom) et figure 3.8 (zoom) ). Ces barriéres nouws
permettent dorc de @nstruire @ d' éudier des jonctions tunrel de tres bome qualité pou le
transport éedronique dépendant du spin. Les propriétés magnétorésistives des jonctions a

température anbiante feront I’ objet d’ un chapitre complet de ce manuscrit.







































































































































































































































































































































































































































