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Introduction

| ntroduction

Bien qu'il fiit envisagé théoriquement par Uhlenbeck et Goudsmit dés 1925 suite aux expériences
de Stern et Gerlach en 1921, le spin de I’ électron fut ignoré par |’ éectronique jusqu’en 1988 et
la découverte simultanée de la magnétorésistance géante par A. Fert et P. Grinberg.
La manipulation de I'information contenue dans le spin offrit une nouvelle dimension a
I’électronique conventionnelle et, depuis, I'éectronique de spin connait un développement
fulgurant.

En redlité, I'effet tunnel polarisé en spin entre deux éectrodes constituées de métaux de transition
fut observe pour la premiére fois par Julliere en 1975. Suite aux immenses progres récents réalisés
sur |” élaboration des couches métalliques, les jonctions tunnel magnétiques sont apparues au devant
de la scéne technol ogique aprés que Miyazaki puis Moodera aient obtenu des résultats prometteurs
a la température ambiante en 1995. Depuis cette période, les perfectionnements constants dans
les procédés d éaboration ont contribué a améliorer les propriétés de ces systemes de sorte que
les premiéres mémoires magnétiques non volatiles' sont produites industriellement depuis cette
année. Les applications des jonctions tunnel magnétiques sont désormais nombreuses et variées
(léments de mémoire, capteurs magnétiques, transistors magnétiques a effet  tunnel).
Nous orientons le lecteur vers les ouvrages suivants qui en présentent butes les applications
industrielles potentielles [Prinz_IMMM200_1999 ; Ziese 2000].

Jusqu’ a présent, les structures utilisant I’ effet tunnel polarisé en spin étaient constituées dans leur
grande majorité d éectrodes magnétiques polycristallines séparées par une barriére isolante
amorphe. Une description correcte et précise des mécanismes de transport tunnel dans de tels
systémes est extrémement complexe. En effet, dans |’ éat actudl des moddlisations théoriques, seule
la connaissance des positions atomiques, notamment dans la barriére tunnel, permet de modéliser
les phénomenes éectroniques dans la multicouche. Les systemes épitaxiés autorisent justement
une telle modéisation gréce a I'arrangement régulier de leurs atomes et, d’'un point de vue
expérimental, le perfectionnement des techniques d’ élaboration autorise désormais la réalisation de
structures conservant un empilement monocristallin dans toute la multicouche.

! La Magnetic Random Access Memory, ou MRAM, présente tous les avantages cumulés de ses
concurrents : non volatilité (Flash), haute densité (DRAM) et rapidité d’ accés (SRAM).
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L’ éude des phénomenes de transport dans les systémes épitaxiés met en avant I'impact de
la symétrie cristaline qu'il Sagisse de celle des méaux ferromagnétiques ou de la barriere.
Ces résultats nous invitent a ne plus considérer le caractere orbital des éectrons mais
leur comportement dans I’ environnement cristallin qu'ils percoivent : les mécanismes de transport
sont aors différents suivant la symétrie éectronique. Ces systemes introduisent également une idée
nouvelle : la polarisation en terme de symétrie éectronique, notion intimement liée ala structure de
bande et au magnétisme du cristal métallique. Ce concept novateur est al’ origine des fortes valeurs
de magnétorésistance tunnel prédites dans de nombreux systémes épitaxiés.

Le sujet de recherche de cette these s'inscrit dans ce contexte scientifique nouveau. Au dela de
la premiere vison consdéant le systéme Fe/MgO/Fe comme une simple jonction tunnel
magnétique susceptible de présenter une magnétorésistance tunnel (TMR) extrémement élevée,
la croissance épitaxiale d’ une telle structure en fait un systéme modéle autorisant la confrontation
des prédictions théoriques avec les mesures expérimentales et permettant ains une meilleure
connaissance de nombreux aspects de la physique fondamentale.

Si, pour I'ingtant, seule | épitaxie par jets moléculaires permet de s approcher du systéme modéle,
la derniére génération de bétis industriels de pulvérisation cathodique autorisent des conditions de
dépbt assez proches et diverses éudes récentes ont permis de montrer qu'il était possible d’ élaborer
des barrieres de MgO polycristallines par pulvérisation. Ainsi, I'améioration des procédés de
croissance (augmentation de la taille de grain) et de lithographie (diminution de la taille des
éléments définis) permettront bientdt de réaliser des jonctions «monocristallines » de la taille
d'un grain. Pour ces raisons, de hombreuses équipes de recherche industrielle considerent le MgO
comme |’aumine du futur. L’ étude en amont réalisee dans cette thése pour comprendre et maitriser
la physique et les paramétres sous-jacents est donc primordiale.

Le premier chapitre rappelle brievement les mécanismes de transport dans les jonctions tunnel
magnétiques ainsi que les principaux résultats obtenus sur les systemes épitaxiés ou semi-épitaxiés
afin de préciser le contexte dans lequel cette these commenca.

Le deuxieme chapitre présente la brique indispensable a la conception d'un systeme modéle :
la maitrise de I'élaboration et de |’ épitaxie des couches minces. La croissance et la structure
des multicouches ont été étudiées a diverses échelles spatiales grace aux techniques de diffraction
d éectrons a haute énergie en incidence rasante, microscopie a force atomique e microscopie
électronique a transmission. La fin de cette partie est consacrée a la description du procédé de
lithographie et aux améliorations apportées tout au long de cette thése.
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Dans le troiséme chapitre, nous abordons les propriétés magnétiques d’'une JTM. L’ essentidl de
ce chapitre porte sur la mise en évidence expérimentale d'un couplage entre deux couches
ferromagnétiques via un mécanisme prévu théoriquement mais jamais observe expérimentalement :
le couplage par effet tunnel polarisé en spin. Cette nouvelle interaction magnétique a été utilisée
pour la conception de systemes antiferromagnétiques artificiels.

Le quatriéme chapitre est dedié a I’ approche théorique et a la compréhension des mécanismes qui
gouvernent le transport polarisé en spin dans les jonctions cristalines. |l regroupe les bases
indispensables pour appréhender |es phénomeénes magnétorésistifs propres aux systémes épitaxiés.

Enfin, le dernier chapitre concerne les résultats magnétorésistifs obtenus sur notre systeme. En
nous appuyant sur les principes théoriques vus au quatrieme chapitre, nous analyserons les fortes
vdeurs de TMR observées ains que le comportement en température et I'impact de
la contamination en carbone a I'interface métal/isolant sur la TMR. Nous mettrons également en
évidence la participation a la conductance tunnel d’un été de résonance interfaciale entrainant une
inversion du signede laTMR.
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Chapitrell

Introduction a la physique des jonctions

tunnel magnétiques

De maniére smple, une jonction tunne magnéique (JTM) est congtituée de deux métaux
ferromagnétiques de champs coercitifs différents et séparés par une fine couche isolante de
quelgues nanometres d' épaisseur. Parce que les électrons obéissent aux lois de la physique
guantique, la probabilité de passage d'un électron «a travers » I'isolant n'est pas nulle. L’ effet
tunnel représente le passage de cette particule quantique a travers une barriere de potentiel quand
I’énergie de la particule ne dépasse pas la hauteur de la barriere. Lorsgu’ on applique une tension,
un courant net d électrons s éablit. La résistance éectrique du systéme dépend aors de la
configuration magnétique des éectrodes. De plus, le magnétisme d un métal est lié a I’ existence
d’'un champ moléculaire entrainant une asymétrie de la structure de bandes : les populations des
électrons de spin up et down dans les métaux ne sont pas égales. Aingi, par analogie avec |’ optique,
on peut considérer que la premiére éectrode magnétique agit comme un polariseur. Les éectrons,
aors polarisés en spin, franchissent la barriére de potentiel et «arrivent » dans la deuxiéme
électrode : I'analyseur. S I’ analyseur est dans la méme configuration magnétique que le polariseur,
aors le courant d’ électrons est fort, sinon il est trés faible. |1 s'en suit une modification de la
conductance éectrique, et donc de la résistance, en fonction de la configuration magnétique du
systéme : ¢’'est ce que I’ on appelle I’ effet magnétorésistif.

La premiére partie de ce chapitre est une introduction a la physique des jonctions tunnel
magnétiques. Elle a pour but la compréhension des différents mécanismes que sont I’ effet tunnel, la
conductance et leur association avec le magnétisme des dectrodes méaliques au sein d’'une JTM.

L’ éat de I’art sur les systemes semi-épitaxiés puis ensuite sur les JTM totalement épitaxiées est
présenté dans une seconde partie afin de Situer le contexte dans lequel sinscrit cette these,
notamment en ce qui concerne le systéme Fe/MgO/Fe.
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.1 Letransport polarisé en spin danslesJTM

1.1.1 Origine de la magnétorésistance tunnel et principe de

fonctionnement d’'uneJTM

Au dela de I’analogie «polariseur-analyseur », les mécanismes du transport tunnel dans les JTM

sont illustrés ala figure I-1. L’ application d une différence de potentiel V entre les deux électrodes
ferromagnétiques se traduit par le décalage d' énergie eV des bandes éectroniques de I’ électrode
reliée a la borne + (celle de droite dans la figure I-1). Les électrons de |’ électrode de gauche, ou
électrode émettrice, dont I’ énergie est comprise entre E—eV et E- vont alors pouvoir passer par

effet tunnel et occuper les éats libres dans la deuxiéme éectrode qui correspondent a des énergies
entre E- et E-+eV dans le référentid de droite. Nous supposerons que le spin est conservé lors du

passage par effet tunndl.

En configuration magnéique parallée (P), les densités d' états de spin up, n,’ et n,’, sont
majoritaires dans les deux éectrodes ferromagnétiques. La conductance du canal de spin up associé
est donc élevée, autrement dit, sa résistance éectrique est faible. A I'inverse, les populations de
spin down sont minoritaires et la résistance associée au cana de sin down est devée. Si les deux
canaux de spin sont considérés comme indépendants, |a résistance totale de la jonction correspond
a |'association en paraléle des résistances de deux canaux de spin. Aing, la résistance de
lajonction en configuration magnétique paraléle est faible.

En configuration magnétique antiparallée (AP), le cana de spin up correspond au passage des
électrons n,” majoritaires vers les éats n,’ minoritaires. Le canal de spin down concerne les éats

n. minoritaires et n, maoritaires. Les résistances de chague canal de spin sont donc élevées et par
conséguent, larésistance totale de lajonction est élevée.

La magnétorésistance tunnel, qui sera abrégée TMR par la suite, correspond a la variation relative
de larésistance du systeme entre ses deux valeurs extrémes soit :
:RAP' Re :GP‘ GAP

RP GAP

TMR

(1-1)

ou G=1/R représente la conductance.
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figurel-1

Effet tunnel entre deux métaux ferromagnétiques (MF; et MF,) séparés par une barriére isolante
rectangulaire, déformée par une tension électrique appliquée V. Les densités d' états n; (E), ;" (E), m (E) et
n, (E) sont schématisées dans cette figure par des paraboles décalées 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 barriére tunnel de maniéreindépendante. Alors, la conduction électrique dans
une jonction tunnel peut étre modélisée par |'association en paralléle de deux résistances électriques,
chaque résistance correspondant a un canal de spin. La résistance totale de la jonction tunnel est analysée
dans les situations pour lesquelles les aimantations dans les deux électrodes se trouvent dans une
configuration paralléle ou antiparalléle. Aprés leur arrivée dans I'éectrode de droite, les électrons sont
thermalisés a une énergieinférieure a Er.

L'utilisation de I'effet magnétorésistif repose ains sur la capacité a controler précisement
I orientation magnétique des couches. Ceci est rendu possible en utilisant des matériaux avec des
champs coercitifs fortement différents. Le principe de fonctionnement de cette architecture douce-
dure est expliqué en détails a la figure I-2 au travers de la description du cycle magnétorésistif
d une JTM en fonction de I’ orientation magnétique de ses éectrodes. Nous supposerons que le
systeme est parfait, a savoir que les axes faciles des deux couches sont identiques et que les
renversements d’ aimantation sont abrupts. A fort champ magnétique, la JTM est en configuration P
et la résistance associée est faible (état (1), figure I-2). Lorsque le champ magnétique appliqué
diminue, cette configuration P est conservée jusqu’ a un champ négatif égal au champ coercitif dela
couche magnétique douce (-Hc;). La couche douce se renverse alors e la JTM est en
configuration AP : sa résistance augmente fortement (état (2), figure I-2). Cette configuration est
maintenue jusqu’ au renversement de la couche magnétique dure pour un champ négatif égal a-Hc,.
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La JTM est aors de nouveau en configuration P (état (3), figure I-2) et sa résistance redevient
faible. Enfin, lorsgue la variation du champ magnétique appliqué change de sens (champ négatif ®
champ positif), on observe un cycle retour smilaire (états (4) puis (1), figure 1-2).

Aprés avoir saturé |’ échantillon dans une direction particuliére, supposons que I’on applique un
champ magnétique compris entre Hc, et He, : la couche dure reste rigide aors que la couche douce
est libre de tourner pour suivre la direction du champ. En appelant g I'angle entre les aimantations,
une configuration magnétique quel conque du systeéme conduit a:

R@) = aERP ZRAPO + & ZRAP *cosq soit TMR(Q) = TMR (1-2)
e a

6lL- cosq
;ae 8

el- cosq
2 H

Cette propriété est utilisee par exemple dans les capteurs magnétiques de position angulaire
[Coerhoon_1999 ; Daughton |IEEE30_1994].

(a) o
M, +M, I <
(2)
®.. [ .
— M+ My
(3) | i
&t
o 1%
Rhaute E (2) _,:(4_)’___
b
3 S
R e i i o
Hc, Hc,

figurel-2

Fonctionnement d’une jonction tunnel magnétique idéale. Les deux électrodes magnétiques ont des champs
coercitifs différents (Hc,>Hcy) et leurs cycles d’aimantations sont supposés parfaitement carrés. A partir
du cycle d’aimantation total MH (a), on peut estimer I'allure du cycle de magnétorésistance RH (b).
Les schémas (1)-(4) montrent la configuration magnétique des électrodes dans la jonction tunnel, pour des
valeurs représentatives du champ magnétique.



Chapitre| Introduction a la physique des jonctionstunnel magnétiques

|.1.2 Conduction par effet tunnel entre deux métaux

Bardeen [Bardeen_PRL6_1961] a exprimé la probabilité par unité de temps pour qu’un éectron
d énergie E dans I’ éectrode de gauche (MF;) passe par effet tunnel et se retrouve dans un éat de
laméme énergie mais dans |’ électrode de droite (MF,) (on peut remarquer |’ analogie avec larégle
d’ or de Fermi) :

P (E) = %IMH(E,VHZ L(EN(E)1- f(E+eV))n,(E+eV) (-3

ou f,(E) et f,(E+eV) sont les probabilités d’ occupation des états dans |les électrodes MF;, et MF, aux
énergies E et E+eV respectivement,

mn(E) et ny(E+eV) sont les densités d'états aux énergies E et E+eV dans les éectrodes
correspondantes,

M1, (E,V) est I'édément de matrice de latransition.

Le cacul de M;, montre que I’ effet tunnel conserve la composante du vecteur d' onde paralléle au
plan de lajonction, k,. Par conséquent, la densité de courant J,, qui passe de MF, vers MF, S écrit :

J, =- 4:e° BMlZ(E)| f (E)n(E)(L- f,(E+eV))n,(E+eV)dE. (1-4)

Ky -¥

Le courant inverse J; passant de I’ lectrode MF, vers |’ éectrode MF, est donné par :

3, =- 42‘“ (B 1, (E+ev)n, -+ V)0~ (ED(ENE. (-9

La densité de courant total est dors J,~J;, Soit :

J=- %a BMH(E)| n,(E)n, (E +eV)(f,(E) - f,(E+eV))dE

ki -¥

1 1 (1-6)
e f,(E+eV)=
aE-E- 0 aE+eV-E.0
C + l+expe———~
e kT g e KT 7}

La conductance dynamique dJdV par unité de surface s écrit alors::

o) =5 = 28 g Ef e e ren 220

. d(eVv) dE (-7
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df,(E +eV)
d(eV)

température nulle et pour de faibles valeurs de la tension appliquée, la conductance dynamique est

A une température nulle, le terme aune largeur a mi-hauteur égale akT s bienqu'a

proportionnelle au produit des densités d' états au niveau de Fermi: G;_, M N (E: )N, (E;) ;
ce résultat sera exploité par Julliére pour construire son modéle explicité au paragraphe suivant.
Dans le calcul cidessus, le spin des électrons n’a pas été pris en compte : suivant la configuration
magnétique considérée, il suffit d’ gjouter un indice supplémentaire (s;= - ou ) aux populations
m(Er) et ny(Ef).

1.1.3 Modéede Julliére

Julliere utilisa la formule précédente pour expliquer les premiers résultats de magnétorésistance
tunnel obtenus sur le systeme Fe/Ge/Co [Julliere PL54 1975]. Il supposa que la conduction se fait

selon deux canaux de spin indépendants (- et ) et que le spin est conservé lors du processus

. o - . n-n
tunnel. En utilisant la définition suivante de la polarisation d un ferromagnétique : P = — =
n +n

il obtint une formule reliant la magnétorésistance avec les polarisations des électrodes :

ree Ge ™ Gie _ i (B0 (Er) +ny (B, (E0)]- i (En)na (Er) +ny (Bom (E0)] _ 2RP,
GAP n (EF)n;(EF)+r];(EF)né (EF) 1- I31':)2

(1-8)

Dans ce modéle, la TMR dépend uniquement des densités d' états des matériaux au niveau de
Fermi, mais la barriére ne joue aucun role.

1.1.4 Modéele des électrons libres

Considérons des éectrons libres, arrivant sur une barriere de potentiel de profil rectangulaire
(figure 1-3). Les potentiels vus par un éectron dans les trois régions sont Vi, V, et V,
respectivement, avec V,£E¢, V.£E et V,>E-. Nous supposerons que les métaux ferromagnétiques
peuvent étre décrits par deux demi-bandes paraboliques décalées I’ une par rapport a I’ autre par
le champ moléculaire h. Suivant le spin s considéré, les potentiels V,° et V,° correspondront a Vi
ouV; . Le champ moléculaire est alors donné par (Vi -V, ).

10
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AEnergie
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figurel-3

Electron libre arrivant sur une marche de potentiel Vp. Voir le texte pour la définition de chaque terme.

La resolution de I’ équation de Schrodinger en utilisant la continuité de la fonction d’onde et de sa
dérivée aux interfaces dans chacune des régions montre que pour un éectron d énergie E dans
I’ électrode MF;, la composante du vecteur d’ onde associé perpendiculaire au plan de la barriére

vaut  k; :\/(Zm/hz)(E-Vf-ki) et pour un éectron dans ['électrode MF,

k3 :\/(Zm/hz)(E-VZS - k?). A lintérieur de la barriére, la fonction d'onde est une

combinaison linéaire d exponentielles croissantes et décroissantes avec le vecteur d onde

k =+/(2m/h2)(V, - E+k?) (fonctions de Airy).

En notant d I’ épaisseur de la barriere, la probabilité de transmission en fonction de k;, s écrit alors
[Duke 1969 ; MacLaren PRB56_1997] :
16k.k *k,e*"

T, (k)= 5 -
(ki) fk (k, + k)1 +exp(20k) ] +{k 2 - kok,)[1- exp(2dk)]}

(1-9

Le coefficient de réflexion R est égal a 1-T. Pour des épaisseurs de barriére importantes
(exp(2d)>>1) , T est faible et R est proche de 1. Aing,

16k *k, k, e 2%
[k (k, +k)]? + (2 - kk,)?

T (k,) = et Gy, = (Too(k,)dK, . (1-10)

11
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Considérons que les électrodes MF, et MF, sont de nature identique. Les deux canaux

de spin ont des vecteus donde différents: k- :\/(Zm/hz)(EF-V'-k,z,) et

k =\/(2m/hz)(EF -V -k?) au niveau de Fermi®. Ainsi, en configuration paraldle,

la conductance des électrons magjoritaires est obtenue ssmplement en posant k,=k,=k™ et celle des
électrons minoritaires en posant k=k,=k-. De méme, la conductance antiparallée correspond a

k1=k> et k2=k .

De plus, le modéle des éectrons libres considere des bandes dispersives de telle sorte que la densité
d états de ces bandes au niveau de Fermi est proportionnelle a leur vecteur d’onde de Fermi
[Stearns IMMMO5_1977]. Dans le cadre de ce modéle, la polarisation utilisée par Julliére se traduit

.1.5 Modéle de Slonczewski

La premiére approche théorique précise de la magnétorésistance tunnel entre deux éectrodes
identiques (MF,=MF,) fut faite par Sonczewski [Slonczewski_PRB39_1989]. Nous verrons ce
modele plus en détall au chapitre Il pour expliquer le couplage entre deux couches
ferromagnétiques séparées par une tres fine barriére isolante. Toujours en restant dans le cadre du
modele des éectrons libres, il supposa que seuls les électrons au niveau de Fermi participent au
courant ; aprés intégration en k, et en ne conservant que les termes dominants en 1/d, les
conductances dans les configurations magnétiques P et AP, notées Gs et G,p sont telles que :

k, €16k ok %e >0 N 16k 2k2e *%o
dgkZ+kD)?  (KZ+K2)?
et (1-12)

K, € 32k 2k kg 2%
d glo(k +k)F + (kg - k k)’

k
Ge I Ff’[T._ (k, =0)+T— (k, =0)] =

[(@N ey e

k
G FO[T- k, =0)+T_ (k, =0)| =

O

ou ko est le vecteur d’ onde des éectrons dans la barriere pour k;,=0.

La magnétorésistance s écrit alors :

- 2 kK -k ky°-kk
TMR: GP GAP _ 2Peff avec Peff - _- 02 - ) (|'12)
G  1-P,° k +k-ky“+k k-

2 En général on limite I’ étude aux éectrons situés au niveau de Fermi car d une part, on se place a la
température de OK et d’ autre part, ce sont ceux qui ont la plus grande probabilité de passer par effet tunnel
compte tenu de leur énergie.
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Le résultat obtenu par Slonczewski a la méme forme que celui du modéle de Julliére mais en
considérant cette fois une polarisation effective, produit de la polarisation des électrodes
ferromagnétiques et d’un terme qui dépend de la hauteur de la barriére®. Aing, ala différence du
modele de Julliére, la magnétorésistance dépend du type de jonction tunnel : Slonczewski fut
le premier & considérer que la polarisation « tunnel » n’ est pas une propriété intrinseque des métaux
mais dépend du couple { métakisolant} considéré. Des expériences récentes ont clairement validé
ce concept et ont montré la forte dépendance entre la polarisation en spin et les propriétés
structurdes et éectroniques des métaux, de [I'isolant e de leurs interfaces
[DeTeresa PRL82 1999].

[.1.6 Conclusion

Les modéles décrits ci-dessus permettent de comprendre les bases des phénomenes du transport
tunnel polarisé en spin. Ces approches ont le mérite d étre facilement abordables et surtout
physiquement transparentes. Leur attractivité réside dans la simplicité de la description du potentiel
et de lastructure de bande.

D’un point de vue expé&imenta, le modele des éectrons libres est suffisant pour expliquer
les résultats magnétorésistifs obtenus pour des jonctions tunnel magnétiques constituées
d éectrodes polycristallines et d'une barriere amorphe ; il donne le bon (et unique!) taux
d atténuation de la fonction d’ onde éectronique associée aux éectrons en fonction de |’ épai sseur
deI'isolant. I est également ala base des formules permettant de simuler les courbes (V) et d’en
extraire les données relatives a la hauteur de la barriére de potentiel de I’isolant et a son épaisseur
[Simmons JAP34 1963; Brinkman JAP41 1970]. Magré les améliorations apportées a
ce modde smpliste au fil du temps [Zhang EPJB10 1999; Davis JAP87 2000 ;
Montaigne PRB64_2001], divers travaux théoriques en ont montré les limites.

En effet, la polarisation en spin du courant tunnel dépend des liaisons chimiques aux interfaces
métal-isolant [Tsymbal JPCM9 1997] et du profil de potentiel énergétique de la barriére
[Zhang EPJB10 1999]. De plus, une description plus réadiste de la structure de bande des métaux a
mis en évidence I'existence de mécanismes de transport impossibles a décrire avec
un raisonnement basé sur les éectrons libres [Butler JAP81 1997 ; MacLaren PRB56_1997].
Aing, le chapitre IV sera consacré aux caractéristiques du transport tunnel dans les systemes
épitaxiés. Brievement, dans de tels systemes, I’ épitaxie implique une périodicité du cristal de telle
sorte que le potentiel ressenti par les électrons possede la péiodicité de la structure.
Par conséquent, les électrons sont décrits par des ondes de Bloch. Aing, la symétrie cristalline joue

3 Dansle cas de barriéres hautes (k>>k. k-) on retrouve le résultat de Julliére.
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un réle essentiel dans le transport tunnel : les éectrons ne sont plus distingués suivant leur
caractere orbital mais classés par rapport a la symétrie de leur fonction d'onde éectronique
associée. Ceci donne naissance a différents taux de décroissance de la probabilité de transmission
dans I’isolant, suivant leur symétrie [MacLaren PRB59 1999].

.2 Systemes partiellement ou totalement épitaxiés

L es phénomenes de transport dans les structures épitaxiées sont donc particuliérement intéressants
mais, avant le début de cette these et jusqu’' a présent, peu de systémes totalement monocristallins
ont été éaborés avec succes et seules les jonctions tunnel semi-épitaxiées, c est-a-dire dont
I"unique partie monocristalline est |'éectrode inférieure, présentaient une croissance et des
propriétés magnétorésistives suffisasmment maitrisées pour éudier la relation entre la structure
électronique et les mécanismes de transport tunnel. Cette partie présente quel ques-uns des travaux
réalisés sur des systémes épitaxiés.

|.2.1 Systemes semi-épitaxiés

Aprés les expériences récentes de LeClair et a. montrant le rle décisif de la structure interfaciale
sur I'effet tunnel polarisé en spin [LeClair_PRL84 2000 ; LeClair_PRL86 2001], cette méme
équipe a clairement mis en évidence I'impact de la structure cristaline sur le tansport tunnel
[LeClair_PRL88 2002]. Pour ce faire, ils ont réaisé des JTM de type Co/Al,O4/Co, soit avec une
électrode inférieure texturée cubique a faces centrées (cfc) (111) et une éectrode supérieure
polycristalline (mélange de structures hexagonale compacte, cfc et de fautes d’ empilement), soit
avec deux éectrodes polycristalines. L’utilisation du méme métal mais sous deux phases
cristalines différentes permet de se concentrer uniquement sur les changements induits dans les
structures électronique et cristalline. Leurs travaux mettent en évidence la participation d'une
bande minoritaire de I'éectrode de Co cfc (111). Cette bande est située au dessus du niveau de
Fermi, elle ne participe donc au courant tunnel que lorsque les électrons sont injectés de I’ électrode
polycristalline vers I'électrode cfc, augmentant la conductance du cana minoritaire.
La participation de cette bande au processus tunnel seulement pour une polarisation donnée des
électrodes explique I’asymétrie de la courbe G(V) obtenue. Les résultats de LeClair et al. sont
confirmés qualitativement par le moddle développé par Davis e MacLaren qui éend celui de
Slonczewski (électrons libres arrivant sur une marche de potentiel) en considérant le décalage des
bandes en énergie et la déformation de la barriére, phénomeénes résultant de I’ application d’une
tension [Davis JAP87_2000].
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L’influence de I’ orientation cristalline des méaux ferromagnétiques a également été étudiée par
Yuasa et a. [Yuasa EPL52 2000]. En variant les substrats et les couches tampons, ils ont pu
réaliser des échantillons semi-épitaxiés du type Fe/Al,Os/FesoCoso avec des électrodes inférieures
monocristallines de Fe cubique centré d' orientations successives (100), (110) et (211). A T=2K,
les TMR moyennes sont de 13% pour le Fe(100), 32% pour le Fe(110) et 42% pour le Fe(211).
Ce resultat montre le fort impact de I’ anisotropie de la surface de Fermi mais va a I’ encontre des
prédictions théoriques de Butler et ses collaborateurs qui prévoient une TMR maximale pour
le Fe(100) [Butler PRB63_2001a). Ils préconisent en effet de Sintéresser aux Symétries
électroniques et a leurs propagations a travers |’ isolant plut6t qu’ala polarisation globale au niveau
de Fermi du méal massif [MacLaren PRB59 1999 ; chapitre IV]. Ces résultats contradictoires
Sexpliquent par le fait que la barriére utilisée par Yuasa et a. est I'aumine amorphe dors que
les calculs de Butler traitent le cas d' une barriére monocristalline de MgO. En supposant que
les liaisons aux interfaces sont grossiérement les mémes pour toutes les symétries électroniques,
le seul effet d’ une barriere amorphe est de favoriser le passage des électrons d’incidence normale,
indépendamment de leur symétrie, a I'inverse d’'une barriére cristalline. Cette approximation
nécessite, de plus, de supposer que la croissance de |I’alumine, bien gqu’ amorphe, ne dépend pas de
I’ orientation cristalline du Fe ce dont les auteurs ne discutent pas dans leur article. De plus, aucun
changement significatif de I’'amplitude de la TMR n'est observé lorsque I’ épaisseur de Al,Os;
augmente. Ceci traduit I'absence d'effet de filtrage en symétrie par la barriere amorphe,
contrairement a une barriére épitaxiée (voir partie 1V.2).

Cette méme équipe a mis en évidence la modification des états électroniques par la présence de
puits quantiques dans une fine couche monocristalline de Fe(100) au sein de la structure
MgO(100)/Cr(100)(20nm)/Fe(100)(fin)/ALO3(1.7nm)/FesoCoso(20nm) [Nagahama APL79 2001].
Les calculs montrent que la structure de bande du Fe minoritaire est similaire acelle du Cr. Aing,
les puits quantiques ne sont formés que pour le spin majoritaire (la bande D, du Cr n’ apparait qu’'a
0.9eV au dessus du niveau de Fermi). Ils se manifestent par |’ apparition d’ oscillations dans la
conductivité différentielle et uniquement lorsque les électrons sont injectés dans la couche
ultramince de Fe. Lorsgue la tension dépasse 0.9V, les oscillations disparaissent quelle que soit
I’ épaisseur de la couche de Fe : les électrons mgjoritaires ne sont plus confinés dans la fine couche
de Fe puisqu'ils peuvent aors pénétrer dans le Cr. Nous pouvons également citer leurs travaux sur
I'éude de puits quantigues non magnétiques dans le systéme semi-épitaxié
Co(001)/Cu(001)(fin)/ALOs/NigoFey [ Y uasa_Science297_2002].

Récemment, le groupe de Kirschner a voulu identifier I'origine de ce que I'on appelle Zero Bias
Anomay (ZBA) : la TMR chute tres rapidement lorsgue la tension appliquée augmente de 0 a
environ 100mV. En généra, les mesures de magnétorésistance sont effectuées pour des faibles
tensions appliquées’. Cependant, |a potentialité des JTM comme composants de I’ dectronique de

* Typiquement 10mV.
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demain nécessite qu’ elles conservent des propriétés magnétorésistives similaires pour des tensions
relativement élevées, ceci en vue de leur intégration dans des architectures plus complexes.
Le phénoméne de ZBA est particulierement visble dans le cas de barrieres amorphes.
Trois facteurs sont généralement invoqués : effets de structure de bande [DeTeresa PRL82 1999],
diffusion aux interfaces via les magnons [Moodera PRL80_1998] et dépolarisation via des défauts
dans la barriére [Zhang_JAP83_1998]. Ding et a. ont aors utilisé une «JTM » constituée d une
pointe STM® magnétique comme premiére dectrode, le vide comme barriére et un €hantillon
monocristallin de Co(0001) [Ding_PRL90_2003]. Bien que dans leur systeme les magnons soient
toujours présents, le vide présente |’ avantage d’ étre une barriere parfaite, sans impureté ni défaut,
al’inverse des barriéres « physiques » utilisées dans les JTM tout solide, ce qui permet d’ éliminer
I’une des causes probables de cette anomalie. Lorsque la pointe STM est relativement éloignée de
la surface de Co, ils observent une TMR constante jusqu’'a +0.9V. Ce résultat montre que les
magnons ne sont pas suffisants pour expliquer la ZBA dont les auteurs attribuent ains I’ origine ala
dépolarisation des éectrons par des défauts présents habituellement dans les barriéres amorphes.

|.2.2 Jonctionstunnel totalement épitaxiées

De Teresaet a ont étudié divers types de barriere et ont montré que le signe de la TMR dépend du
couple { métal-isolant} [DeTeresa PRL82 1999]. Apres avoir démontré le caractere quasi demi-
métalique de la manganate Lay;SrosMnO; associée a une barriere de SITiO; (la polarisation
interfaciale a éé estimée égale a +95%), ils ont pu utiliser le couple Lag7Sro3:MnOs/STiO; comme
un analyseur de spin. lls ont ains observé une inversion du signe de la TMR avec la tension
appliquée sur des échantillons du type Lag7SrosMnOs/STiO3/Co. Rour une tension de —0.4V
(borne positive connectée al’ électrode Lay;SrosMnOs), la TMR est maximale et négative puis elle
devient positive au dela de 0.8V. Leurs résultats qualitatifs sont en trés bon accord avec laforme de
la densité d' états du Co et nontrent son influence sur le transport tunnel. De plus, I'inversion de
TMR observée dans le cas de jonctions Lay;Sr3sMnO5/l/Co (1= SITiO3, TiO,, Ceyeolan3101645)
met également en avant la polarisation négative a |’ interface Coll. Ceci s explique par des liaisons
interfaciales favorables aux électrons d, dors que dans le cas de I’aumine, les liaisons chimiques
Co-O favorisent le tunnel d’éectrons de type s [Oleinik_PRB62 _2000] et la polarisation et
positive. Les résultats de cette équipe montrent clairement que le processus tunned doit prendre en
compte non plus le méta et I'isolant séparément, mais comme formant un ensemble. Peu avant,
Sharma et a. éaient arrivés a des conclusions similaires mais sur des jonctions polycristallines
avec des barrieres amorphes, oxydées par plasma, en Ta,Os & Ta,Os/Al,O;
[Sharma PRL82 1999] ; I’interprétation de leurs résultats reste sujette a débat quant a la similarité
de I’ oxydation a chaque interface, autre explication possible des effets observés.

® Scanning Tunneling Microscopy, technique de microscopie & champ proche utilisant I’ effet tunnel.
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Dans le cas de barriéres semi-conductrices, le gap est plus faible que celui des barrieres isolantes.
D’un point de vue technologique, ceci permet d’ obtenir des produits R A nettement inférieurs®
pour des épaisseurs relativement importantes de barriere limitant ainsi I’ apparition de trous dans
la couche isolante. Le ZnSe ayant un paramétre de maille double de celui du Fe (1.1% de désaccord
paramétrique), Gustavsson et al. ont réalisé des barriéres épitaxiées Fe/ZnSe/FeCo sur des substrats
de GaAs par épitaxie par jets moléculaires [Gustavsson_PRB64 2001]. Une TMR de 16% fut

obtenue & 10K mais a partir de 50K, |'apparition de canaux de conduction parasite détruisit

laTMR. Récemment Jiang et a. ont combiné plusieurs techniques (pulvérisation cathodique et par
faisceaux d'ions, cellule d' évaporation) pour éaborer des échantillons Fe/ZnSe/Fe montrant 10%
de TMR aT=295K et 20% a 15K [Jiang_APL83 2003]. Lorsque I’ épaisseur de la barriere devient
supérieure & 100A, la TMR chute rapidement et la résistance tunnel augmente plus lentement avec
I’ épaisseur, ce qui traduit |’ apparition d’ un transport via les défauts dans le ZnSe qui apparaissent a
partir de cette épaisseur.

1.2.3 Le systeme Fe/MgO/Fe

Les premiers essais de mesures de propriétés magnétorésistives sur le systeme Fe/MgO/Fe furent
réalisées par Keavney et a. [Keavney JAP81 1996]. Malheureusement, bien qu éaborés par
épitaxie par jets moléculaires’, leurs échantillons présentaient des trous dans la couche de MgO
persistant pour des épaisseurs alant jusqu'a 1000A, preuve d'une forte rugosité interfaciale
directement liée au protocole expérimental ; le résultat est un contact ohmique direct entre les deux
électrodes métalliques.

De son cbté, I'équipe de Kirschner (Max-Planck Ingtitut fir Mikrostrukturphysik, Halle,
Allemagne) Sest intéressée dés 2000 a la rédlisation de JTM épitaxiées Fe/lMgO/Fe sur des
whiskers de Fe(100) [Klaua PRB64 2001]. Les couches de MgO déposé par bombardement
électronique furent étudiées directement in situ par STM. En plus d'une simple cartographie
topographique de la surface de MgO, cette équipe a mesuré des courbes (V) en chaque point des
images STM. Leur éude confirme la grande qualité du MgO déposé sur une couche de Fe
monocristalline et plane. De plus, leurs résultats montrent que la hauteur de la barriére tunnel
dépend de I’ épaisseur de MgO, soit 2.5eV pour 2 monocouches et atteignant 3.6eV, i.e. proche de
la valeur attendue pour le MgO massif, a partir de 6 monocouches [Wulfhekel APL78 2001].

® Le produit R A représente la résistance de la jonction multipliée par sa surface. 1l s agit de I'une des
grandeurs physiques intéressantes dans le domaine des JTM ; pour les tétes de lecture, des produits R* A de
quel ques W.unt sont nécessaires.

" Cette technique de dépot est celle utilisée dans |e cadre de cette thése; elle est décrite au chapitre 1.
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Cependant ces résultats correspondent a des mesures locales. Dans les JTM, dont la surface est
de I’ordre de 10° fois supérieure a la zone d intégration du signal d’une pointe STM (inférieure
a1nm?), il faut prendre en considération tous les défauits éventuels (trous ou méme tout Smplement
une faible rugosité) dont I’ effet est de diminuer la hauteur effective moyenne. Cependant, il est
indéniable que le comportement d’une couche de MgO est affecté par son épaisseur sans doute
parce que la structure de bande n’ est pas |la méme et/ou parce que les états de résonance interfaciae
ala surface du Fe monocristallin se font fortement ressentir dans le régime des faibles épaisseurs
(voir partie IV.5). Les résultats publies par I'équipe de Kirschner concernent plutét
la caractérisation de la couche de MgO mais aucune éude de transport polarisé en spin n’est parue.

Bowen et ses collaborateurs (Thalés, Orsay et Ingtituto de Microelectronica, Madrid) furent
les premiers a obtenir des résultats magnétorésistifs sur le systéme épitaxié Fe(100)/MgO/FesoCoso
déposé par pulvérisation et ablation laser [Bowen APL79 2001]. Ils utiliserent un substrat de
GaAs(001) sur lequel une couche tampon de MgO recuite a 400°C présente une bonne cristalinité
et empéche la diffusion de As dans I’électrode de Fe. La TMR atteignit 60% a 30K et 27% a
température ambiante (figure 1-4). Comme cela sera vu également a la partie V.1 de cette these,
leurs jonctions présentent une augmentation linéaire de la TMR lorsque la température décroit.

ab  (b) ﬁ T=30K 60

Resistance (k02
TMR (%)

5 : . : .
-1000 -500 0 500 1000
Magnetic Field (Oe)

Figurel-4
Variation de la résistance et de la TMR dune jonction pour une tension appliquée de 10mV et
alatempérature de 30K [Bowen_APL79 2001].

De plus, leur éude sur des jonctions épitaxiées Lag;SrosMnOs/STiOs/MgO/Fe a permis de
montrer que la polarisation tunnel de FE/MgO est positive malgré une polarisation interfaciae
négative au niveau de Fermi. Ces résultats montrent encore une fois I'importance de considérer
le couple { métal-isolant} comme un ensemble indissociable et 1a notion incontournable de symétrie
électronique dans les systémes monocristallins.

De notre coté, peu aprés le début de cette thése en 2001, les premiéres JTM Fe/lMgO/Fe élaborées a
Nancy ont montré une magnétorésistance de 17% a température ambiante. Tout au long des
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diverses réflexions et améliorations apportées, la mise en évidence de la forte influence de la
structure électronique et la compréhension des mécanismes entrant en jeu dans le transport tunnel
au sein des systemes épitaxiés ont permis d’ obtenir un effet magnétorésistif de 100% a température
ambiante en 2003. Paralléement, un nouveau type d interaction magnétique, le couplage d’ échange
par effet tunnel polarisé en spin, a éé mis en évidence expérimentalement.

Depuis peu, le groupe de Suzuki (Nanoelectronics Research Institute, Tsukuba, Japon)
sintéresse égadement au systeme Fe/MgO/Fe. Leurs jonctions épitaxiées sont déposees par
épitaxie par jets moléculaires e leur dructure est dmilare a la nbtre:
MgO(100)//Fe(500A)/MgO(20A )/Fe(100A)/Co(100A) [Yuasa JJIAP43 2004]. La TMR atteint
88% a température ambiante et 146% a T=20K. Ils observent une forte asymétrie de la courbe
MR(V) (figure F5) mais se contentent de |’expliquer par des considérations structurales (les
interfaces Fe/MgO et MgO/Fe sont différentes), sans s appuyer sur des arguments @ symétrie
propres aux jonctions épitaxiées. Contrairement a nos résultats qui ne montrent aucune ZBA, leur
courbe représentant la variation de la TMR avec la tension appliquée présente une contribution
importante des magnons (la TMR diminue rapidement entre 0 et 300mV). Le V4,  est de 1.25V,
une vaeur comparable a celle que nous obtenons (voir paragraphe V.3). Cependant, ils n’ observent
pas de phénomene d'inversion de TMR lorsque les électrons sont injectés dans I’ éectrode
inférieure aors que nous avons relié cette caractéristique a la présence d'un état de résonance
interfaciale (voir paragraphe V.2).
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figurel-5
Variation de la TMR en fonction de la tension appliquée. La couche supérieure de Fe est connectée a la
borne postive del’ appareil de mesure. Le Vy/, vaut 1.25V et —0.4V [ Yuasa_JJAP43_2004].

Mitani et ses collaborateurs (Institute for Materials Research, Tohoku University, Sendai, Japon)
ont voulu déposer la barriere de MgO par une méthode différente de I’ épitaxie par jets moléculaires
couramment utilisée jusque-la. Ils ont élaboré des jonctions épitaxiées Fe/MgO/Fe;,Cosy en
utilisant la technique d’ oxydation réactive a la suite d'un dépét de Mg [Mitani_JAP93 2003].

8 Vy/, désigne la tension pour laquelle la TMR est diminuée de moitié par rapport a sa valeur maximale
obtenue afaible tension. Pour les jonctions réalisées jusqu’ a présent, le Vy, se situe aux alentours de 0.8V.
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Le dépbt de la couche compléte de MgO se fait par plusieurs dépbts de Mg et oxydations
successifs. La vérification par RHEED® de la cristallinité du dépdt de MgO montre que I’ oxydation
réactive peut également étre utilisée pour former des barrieres épitaxiées de MgO. Mitani et al.
obtiennent 23% de TMR a T=4K mais aucun effet magnétorésistif n’est observé pour des
températures supérieures a 150K sans doute a cause d’ une conduction a travers le grand nombre de
défauts dans la couche de MgO. La méme équipe élabora par épitaxie par jets moléculaires des
barriéres de MgF, mais qui ne présentaient qu'une faible TMR de 10% a T=4.2K et qui
disparaissait également a température ambiante [Mitani_JAP91 2002].

Bien que rien n'ait éé publié jusqu’au moment de la rédaction de cette these, la forte potentiaité
du systéme Fe/MgO/Fe est a I’ origine des recherches amorcées par des groupes industriels sur le
sujet, notamment | équipe de Parkin (IBM Almaden Research Center, Etats-Unis).

|.2.4 Conclusion

L’ éaboration de JTM semi-épitaxiées a permis de mettre en avant I'impact de la structure
électronique sur les propriétés de magnétotransport et I'importance de la maitrise de la structure
cristalline. L’ étape suivante fut la maitrise de |’ épitaxie a travers tout I’empilement. Gréace a de
telles structures totalement épitaxiées, la compréhension des mécanismes du transport tunnel

dépendant du spin a progressé a grands pas, de nouvelles idées et expériences venant balayer les
anciens concepts.

Cependant, la confrontation entre théorie et expérience nécessite une croissance des couches
parfaitement maitrisée, avec des interfaces extrémement planes, des barriéres sans défauts, fines et
continues sur plusieurs dizaines de micromeétres. Ces difficultés d’ élaboration expliquent le peu de
résultats publiés sur les structures épitaxiées avant le début et méme au cours de cette these.

Parmi les multicouches susceptibles de s épitaxier, le systéme Fe/MgO/Fe attire I’ attention de
nombreux groupes de recherche suite aux calculs théoriques prédisant un effet magnéorésistif de
plusieurs milliers de pour-cent. De plus, il Sagit dun systéme modée pour la vaidation de
nouveaux concepts de la physique fondamentale.

° Reflexion High Energy Electron Diffraction ou diffraction d’électrons de haute énergie en incidence
rasante, technique décrite au paragraphe I1.1.2.
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Chapitrell

Elaboration, caractérisation et structuration

desjonctionstunnel magnétiques

Les films monocrigtallins sont des systémes modéles pour I'éude de nombreux phénomenes
physiques tels que les éats de surface, la stabilisation de phases métastables et la relation entre
structure cristalline, épaisseur du film et magnétisme. Dans le cas du transport tunnel polarisé en
oin, I’obtention de JTM épitaxiées présente un intérét fondamental. En effet, les modees
théoriques actuels ne peuvent décrire les phénomenes éectroniques dans une barriére isolante
amorphe (la plus communément éaborée a ce jour) puisqu’ils s appuient sur la @riodicité du
potentiel, autrement dit sur des empilements réguliers d’ atomes, ce qui implique I’ épitaxie de ces
derniers. L’éaboration de JTM épitaxiées permet la confrontation des prédictions théoriques avec
les mesures expérimentales afin d’ améliorer la compréhension des mécanismes de transport tunnel.

Jusqu’ a présent, la plupart des JTM étaient réalisées par pulvérisation cathodique. Cette technique
est parfaitement maitrisée mais son principe de fonctionnement™® entraine des flux d’ évaporation
relativement importants, de I’ordre de 1nm/s, rarement compatibles avec la synthése de films
monocristalins,

L’ éaboration de JTM épitaxiées est assez contraignante. Premiérement, la stoechiométrie des films
doit étre parfaitement controlée, ce qui nécessite d’ une part de travailler sous ultravide et d autre
part de connaitre précisément les flux d’ évaporation (également indispensable pour la réalisation de
films minces). De plus, la croissance épitaxiale doit étre maitrisée dés les premiers stades du dépbt
afin d obtenir une structure cristalline bien définie assurant la conservation de la symétrie atravers
la multicouche, ce qui nécessite de pouvoir jouer sur de nombreux paramétres (température et

vitesse de dépdt, ...). Enfin, les techniques de caractérisation structurale et chimique in stu

19 Dans une enceinte sous vide, on crée un plasma de gaz neutre (argon par exemple). Le matériau & évaporer
est polarisé négativement et bombardé par les ions du plasma qui éjectent a leur tour les atomes de la cible
sur le substrat situé en face.
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nécessitent |’ ultravide. Pour toutes ces raisons, |’ épitaxie par jets moléculaires s impose comme la
technique de réalisation de JTM épitaxiées par excellence.

Dans la premiére partie de ce chapitre, nous décrirons la technique d’ épitaxie par jets moléculaires
ains que les divers moyens de caractérisation que sont la diffraction d’ électrons de haute énergie
en incidence rasante (RHEED), la microscopie a force atomique et la microscopie électronique a
transmission. Ces trois techniques ont été largement utilisees pour étudier la croissance et la
structure de la multicouche (deuxieme partie de ce chapitre). Des expériences complémentaires ont
apporté des informations trés précieuses sur la nature chimique de I interface Fe/MgO, paramétre
critique du transport tunnel polarisé en spin.

Ensuite, nous déaillerons notre éude sur |'utilisation de diverses couches tampons non
magnétiques. De telles couches sont nécessaires pour obtenir, aprés recuit, une surface
extrémement plane, éape indispensable a I’éaboration d'un empilement quas parfait du type
Fe(fin)/MgO/Fe (voir les phénomenes de puits quantiques traités aux paragraphes 111.5 et V.3.2).

Enfin, la derniére partie concerne la structuration des JTM par photolithographie. Nous décrirons

d abord le procédé technologique avant d’ en aborder les limitations et de détailler les améliorations
apportées afin d’ obtenir des résultats magnétorésistifs sur le systeme fragile FelMgO/Fe.

1.1 Dispositif expérimental et moyens de caractérisation

11.1.1 Latechnique d’ Epitaxie par Jets Moléculaires

Dans cette partie, I’ appareillage est décrit de maniére succincte. Des descriptions plus complétes
d appareils similaires sont disponibles dans les theses de Héléne Fischer et d’ Alexandra Mougin
[Fischer_thése 1995 ; Mougin_these 1999] ains que dans I’ ouvrage suivant [Herman_2004].

[1.1.1.1Principe

Les méthodes d évaporation de métaux sont connues depuis fort longtemps dga. Par contre,
ce n'est que depuis lafin des années 1960 que les progres de la technique permettent de réaliser ces
évaporations sous ultravide. C'est ainsi qu'est née I’ Epitaxie par Jets Moléculaires (EIM), ou
encore la «Molecular Beam Epitaxy » (MBE) en anglais. Cette technique a vite fait ses preuves,
car la synthése sous ultravide permet I’ utilisation de systémes de caractérisation, dits in situ,
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propres aux techniques du vide. La MBE Sest développée essentiellement dans le cadre de
la croissance épitaxiale de composes I11-V.

La méthode consiste a faire interagir des flux atomiques ou moléculaires dans une enceinte a tres
basse pression résiduelle (inférieure & 10"%torr). La relation dite de Knudsen exprime le flux de
particules f (par unités de temps et d’aire) en fonction de la pression partielle P, de la masse de
I’atome met de la température T :

P

s (-3

Pour une densité de sites de I’ordre de 10" sites par cmi®, une pression de 10 '°torr d oxygéne

donne naissance a une monocouche compléte adsorbée sur la surface au bout d'une dizaine

d heures. De plus, ce vide limite est tel que les dimensions de la chambre sont inférieures au libre

parcours moyen des atomes dans ces conditions (typiquement 10°m), ce qui permet de parler de

régime moléculaire. Ces flux, issus de cellules d' évaporation, sont orientés sur un substrat

monocristalin porté a la température convenable pour que les atomes évaporés sy adsorbent.

Le dépbt ains obtenu peut étre ordonné, épitaxié selon les conditions expérimentales. On effectue

souvent sur un méme systéme des hétéroépitaxies successives pour la synthése d’un superréseau.

La MBE est particuliérement adaptée a la préparation de ces matériaux monocristallins en couches

trés minces, grace au controle possible de la stoechiométrie. Ses principaux avantages sont les

suivants :

- posshilité de I’ é&ude in situ de I'interface de croissance par toute technique faisant intervenir
un transport d’ électrons dans le vide (diffraction d’ électrons),

- les dépdts s effectuent sous ultra vide d’ ot une trés faible pollution (quelques 10°torr en cours
de dépbt pour les flux que nous utilisons),

- la fable vitesse de dépbt (quelques Angstroms par seconde) et un systeme de caches
pneumatiques permettent la réalisation d’ interfaces abruptes,

- excellent contréle de la vitesse de croissance,

- possibilité de réaliser des profils de concentrations,

- trés bonne résolution géomeétrique de la surface.

11.1.1.2 Descriptif technique

Tous les échantillons étudiés ont été éaborés dans une enceinte MBE dessinée par Marc Alnot et
réalisée par Meca 2000, couplée a une chambre d'introduction qui sert principalement de sas
d’introduction des échantillons (figure I1-1). Les principaux €éments du béti MBE sont les suivants:
I’enceinte a vide équipée pour obtenir et contréler une pression résiduelle extrémement faible,
le porte-substrat équipé d'un four chaud (20°C® 1000°C) et d’'un four froid ¢180°C® 200°C),
les cellules d’ évaporation, les canons a é ectrons, les systemes d’ analyse annexes.
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Un ensemble de différents types de pompage permet d'obtenir un vide limite de I’ordre de
2.10™'torr : pompes & palettes primaire et turbomoléculaire secondaire, pompage ionique et par
sublimation de titane, plus les panneaux cryogéniques qui doublent presque uniformément
I"intérieur de I’enceinte et sur lesquels, une fois refroidis & 77K, viennent se condenser les gaz
résiduels de I’ enceinte.

Circuit d’ azote liquide

Quartz pour
les canons

Vanne étanche

/ Sas d’introduction

Emplacement
du
mani pul ateur

Cdlule de
Knudsen

Canonsa
électrons
(derriére)

Pompe turbo

Grosse pompe turbo (derriere)

?

Pompe ionique

Emplacement du sublimateur detitane

figurell-1
Schéma de I’ enceinte d' Epitaxie par Jets Moléculaires. Les brides représentent les endroits ol les différents
€éléments sont fixés (manipulateur, canons a électrons, sublimateur detitane,...).

Notre béti est équipé de deux types de sources d’ évaporation différentes : les canons a électrons ou

les cellules de Knudsen. Le choix du type de source se fait en fonction du matériau a évaporer et de
ses caractéristiques (température d' évaporation, réactivité avec le creuset). Aing, les ééments Fe,

Pd, Cu et Ag ont été évapores par des cellules de Knudsen ; pour le Co, V, Au e MgO, nous avons
utilisé les canons a éectrons.
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L’éaonnage des flux de dépbt des différents matériaux se fait soit de maniére in Stu
(microbalances a quartz, oscillations de RHEED) soit de maniere ex situ (diffraction de rayons X
aux petits angles, mesures magnétiques) [Faure-Vincent_ DEA_2001].

L’ éude structurale des couches est réalisée in situ au moyen d’ un canon a éectrons de haute
énergie. Cette méthode de caractérisation sera décrite plusloin.

11.1.1.3 Préparation dessubstrats

nettoyage ex situ

Au début de ma thése, le protocole de nettoyage des substrats de MgO consistait en trois bains
successifs de 15 minutes chacun : trichloréthylene avec ultrasons, puis acétone bouillant et enfin
propanol bouillant avant séchage a I’ azote sec. L’ étude en microscopie a force atomique a mis en
évidence la présence de trous d’une centaine d’ Angstroms de profondeur induits par les ultrasons
qui fragilisent le substrat. Cette méthode de préparation a donc é&é abandonnée. En effet,
ces mémes substrats sont trés propres ala sortie de leur emballage (mis a part une forte pollution en
carbone), sans nettoyage ex Stu supplémentaire.

nettoyage in situ
Les substrats subissent aors un flash thermique (500°C pendant 15 minutes). Le but est d’ éliminer
tous les gaz, comme CO ou I’ eau, adsorbés en surface de I'échantillon. De plus, nous verrons que
le recuit permettant d'aplanir la surface de Fe Seffectue a 450°C. Il et donc essentiedl que
latempérature du dégazage soit supérieure, de facon a éviter toute désorption d’ especes chimiques
provenant du molybloc et du four. Désormais, les échantillons ne sont plus exposés a l'air jusqu'a
lafin du processus d'épitaxie.

11.1.2 Caractérisation in situ par RHEED

La technique de diffraction d' éectrons de haute énergie en incidence rasante (RHEED : Reflexion
High Energy Electron Diffraction) a été développée lors de I’ éaboration de structures artificielles
de semi-conducteurs (puits quantiques,...), ain d en contrdler en continu le mode de croissance.
Elle permet non seulement de connaitre la structure d'une surface (monocristal, polycristal,
amorphe,...), d’en apprécier la planéité mais également d’ en suivre le mode de croissance au cours
du dépbt, ains que déadonner les flux dévaporation gréce au phénoméne d oscillations
d'intensité. Les oscillations de paramétre fournissent des renseignements complémentaires sur
lataille deslots en cours de croissance. La diffraction RHEED est devenue un outil indispensable
pour étudier la croissance de films minces in situ et en temps réel. En effet son fonctionnement
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sous ultravide et le fait que le faisceau d’ électrons soit dirigé paraléement a la surface (donc
perpendiculairement al’ axe de croissance) facilitent son implantation sur un béti d’ épitaxie.

Une description claire et détaillée du principe de RHEED se trouve dans la thése de Pascal Turban
[Turban_these 2001] et dans I’ ouvrage suivant [Braun_1999].

[1.1.2.1Principe

On envoie un faisceau monocinétique d’ électrons de haute énergie (30keV dans notre cas) sur
I’ échantillon. La longueur d'onde associée aux éectrons est de I’ ordre de 0.1A. Le libre parcours
moyen étant de plusieurs dizaines de plans atomiques, travailler en incidence rasante permet
d’avoir uniquement accés & la structure des premiers plans atomiques''. Dans la pratique, on aura
une contribution selon la direction de croissance, qui sera d autant plus prononcée gue la rugosité
est grande.

Dans le cas d’ une surface plane, I absence de condition de diffraction selon la normale ala surface
permet d'assimiler le réseau réciproque a un ensemble de tiges perpendiculaires a la surface et
réparties suivant les noauds du réseau réciproque 2D de la surface. Le diagramme de diffraction
visualisé sur I’ écran fluorescent correspond a I’ intersection du réseau réciprogque de la surface (de
paramétre de maille 2p/a ou a est le paramétre de maille du réseau direct) et de la sphére d’ Ewald
derayon k ou k est le nombre d'onde des éectrons du faisceau (k=2p/l ). Dans le cas idéal d'une
surface parfaitement plane et d’ une sphere d' Ewald d épaisseur nulle, lafigure de diffraction serait
constituée de points figure 11-2). C'est effectivement ce qui est observé sur des substrats de
silicium (111).

Zone de Lave Barres de 'espace
d'ordre 1 réciproque

Faisceau B
electronique

Zone de Laue
d'ordre O

Sphére d'Ewald

figurell-2
Intersection entre la sphére d’ Ewald et | e réseau réciproque 2D [Fruchart_thése 1998].

1 pour un angle d’incidence de 1°, la profondeur de pénétration du faisceau d' électrons est de |’ ordre du plan
atomique
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Cependant, dans le cas de métaux, d’ une part la surface n’ est jamais parfaite (agitation thermique,
taille finie des terrasses) et d’ autre part la dispersion en angle et en énergie du faisceau d’ électrons
donnent une certaine épaisseur Dk non nulle ala sphére d’ Ewald. Tous ces éléments expliquent que
le cliché de diffraction soit constitué en réalité de batonnets d’ épaisseur finie dont la forme plus ou
moins fine fournit de précieux renseignements cristallographiques.

Il est indispensable de connaitre la longueur de cohérence spatiale du faisceau afin de bien avoir a
I"esprit I’échelle pour laguelle ces phénomeénes dinterférence interviennent. Compte tenu des
spécifités techniques de notre appareillage, salongueur de cohérence est de I ordre de 100A.

11.1.2.2 Infor mations four nies par RHEED

11.1.2.2.1 Morphologie de la surface et mode de croissance

En fonction du cliché RHEED obtenu, nous pouvons extraire quelques informations qualitatives

relatives au mode de croissance et a la surface du matériau :

- dans le cas d une surface amorphe, I’ absence d’ ordre a grande distance se traduit par un fond
diffus quelque soit I azimut,

- d on obtient des anneaux, cela signifie que la surface est polycristaline,

- danslecasd un polycristal texturé, on observe le méme cliché de raies verticales suivant tous
les azimuts,

- s lesclichés de diffraction sont constitués de batonnets fins et bien allongés, cela signifie que
la croissance est bidimensionnelle, dit mode de croissance Frank-van der Merwe. Les raies
apparaissent d autant plus fines et intenses que la qualité cristalline est bonne. Le RHEED
permet de déterminer les relations d'épitaxie ains que I'éventuelle variation relative des
distances interatomiques lors de phénomeénes de relaxation [ Turban_thése 2001],

- d lesclichés de diffraction sont constitués de points ou de taches plus ou moins alongées, cela
signifie que la croissance est tridimensionnelle (surface rugueuse), dit mode de croissance
Volmer-Weber,

- d on obtient des béatonnets qui laissent la place a des taches au bout d’ une certaine épaisseur
critique, alorsil s agit d’' une croissance 2D suivie d’ une croissance 3D, dit mode de croissance
Stranski-Krastanov.

Le RHEED permet également de mettre en évidence la présence de surstructure (surface (100) du
Si) ou de contamination a la surface (carbone ala surface d’ une couche de Fe : paragraphe 11.2.2.6)

11.1.2.2.2 Oscillations RHEED

Ce phénomeéne est utilisable dans le cas d'une croissance 2D sur une surface plane. Il s agit
d examiner la variation de I’intensité de la raie 00 d’ un diagramme de diffraction. Si la croissance
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se fait couche par couche, on observera des oscillations d’intensité (figure 11-3). L’ utilité de cette
technique vient du fait que la période des oscillations correspond exactement au temps nécessaire
pour éaborer une couche de un ou deux plans atomiques selon les cas. Ce point est crucia pour
maitriser parfaitement I’ épaisseur de I’isolant déposé.

La premiére explication du principe de base des oscillations RHEED a été donnée par |e groupe de
recherche qui avait découvert ce phénoméne peu de temps auparavant [Harris SSL108 1981].

Considérons une surface parfaitement plane et supposons gque sa croissance est bidimensionnelle.
Les atomes arrivant sur la surface forment alors desilots. Du fait de la différence de marche entre
les électrons incidents réfléchis sur la surface et ceux réfléchis sur les Tlots, les interférences entre
ces électrons deviennent de plus en plus destructives au fur et a mesure que les flots croissent.
Le minimum d'intensité réfléchie correspond a une demie couche déposée. Puis lorsque la couche
se compléte, les interférences redeviennent constructives et I’intensité atteint de nouveau sa valeur
maximale correspondant a une couche parfaitement complétée (figure 11-3). On obtient ainsi des
oscillations d'intensité dont la période correspond au temps nécessaire pour déposer un plan

atomique. Un exemple est donné alafigure I1-4.

e\vgl_)q %a I S AnasE e
AV

t T/2 t T !

Intensité
Intensité
Intensité

figurell-3
I nter prétation schématique des oscillations d'intensité RHEED.

Bien s0r, la dynamique des oscillations va dépendre de la différence de chemin entre les deux
faisceaux d éectrons : les interférences sont évidemment toujours constructives quel que soit I’ état
de la surface s les conditions expérimentales satisfont a la loi de Bragg. Il vaut donc mieux se
placer dans la condition dite d anti-Bragg pour observer le maximum de dynamique, soit :

Bragg :2asn Q =nl anti - Bragg : 2asn Q =(n+ )| . (11-2)

On comprend donc ici que le choix de I'angle d'incidence joue un réle important pour
I’ observation des oscillations de RHEED. Dans la pratique, ce n’est pas toujours crucia, car ce
phénoméne, lorsgu’il existe, ne nécessite pas un réglage tres fin de la géométrie du systéme.
En effet, le modéle précedent ne tient pas compte des phénomeénes de diffusion non spéculaire
(auss appelée diffusion diffuse). En outre, nous savons que ce mécanisme n’est pas négligeable
dans le cas des éectrons, d'autant plus que nous travaillons en incidence rasante. Aing,
une explication plus correcte des mécanismes conduisant aux oscillations RHEED doit prendre en
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compte la diffusion des électrons en surface. La diffusion est ains minimale lorsgue cette densité
est minimale. On retrouve bien un processus périodique.

Un point important a souligner est que, s la présence d' oscillations RHEED est |a preuve d une
croissance 2D, leur absence ne prouve en aucun cas le contraire [Fischer_thése 1995].

140

T T T T
ouverture du cache

Intensité RHEED (u.a.)
g

t

fermeture du cache

T T T
0 50 100
temps (s)

figurell-4
Oscillations RHEED lors du dépét de Fe sur Fe(001).

11.1.3 Caractérisation ex situ par Microscopie a Force Atomique

Les propriétés des jonctions tunnels magnétiques dépendent fortement de la qualité topographique
des interfaces. En effet, les barrieres isolantes sont nécessairement fines (quelques nanometres au
maximum) pour permettre le passage des éectrons par effet tunnel. Mais elles doivent également
étre continues de maniere a proscrire tout chemin de conduction ohmique. De plus, Bardou a
montré qu’une faible fluctuation de I’ épaisseur entraine d'importantes fluctuations du courant
tunnel [Bardou_EPL 39 _1997]. Enfin, s I’on veut conserver de belles interfaces Fe/MgO planes ou,
tout au moins, les plus proches possible d’ un systeme modéle, il faut s assurer que leur rugosité est
minimale avant de déposer la couche suivante. La croissance de chague film mince a donc été
optimisée successivement.

La microscopie a force atomique (AFM) est parfaitement adaptée a notre problématique. En effet,
cette technique, inventée en 1986 par Binning et a. [Binning_PRL56_1986], permet |’anayse
topographique tridimensionnelle d’ une surface avec une tres haute résolution ktérale et verticale.
L'’AFM est fondée sur la mesure des forces d'interaction entre les atomes de surface de
I’ échantillon et une pointe atomique supportée par un micro-levier flexible, de faible constante de
raideur k. Cette derniere dépend de la forme géométrique e du type de matériau du levier
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(0.1IN/m<k<10N/m). La figure 11-5 illustre son principe de fonctionnement : un faisceau laser se
réfléchit sur la partie supérieure du levier puis illumine une photodiode qui mesure la déviation du
faisceau et donc de la pointe. Cette déflexion est proportionnelle a la force dinteraction entre les
atomes de la pointe et ceux de la surface. Le baayage de la pointe permet aors d obtenir une
image tridimensonnelle de la surface dont on peut en extraire les paramétres de rugosité.
Les déplacementsfinsen x, y et z se font gréce a une céramique piézo-éectrique. Suivant le type
d échantillon, deux modes de fonctionnement seront utilisés dans cette these.

- Dinde Laser

PMhatadiodes A Cantilever (pmme) !

i

&

Erhannllon

lioncle de
—  Seanner

rétro-action

W

Pigen- élestrique

figurell-5
Principe du microscope a force atomique.

Le mode contact

Ce mode permet d’ obtenir la résolution atomique avec des variations verticales en z de I'ordre de
0.1A. Les principales forces en jeu entre la pointe et la surface sont répulsives, a trés courte portée
(quelgues nm au maximum). La déflexion du levier et maintenue constante par une boucle
d asservissement, qui pilote le déplacement de la céramique piézo-électrique sous I’ échantillon.
Le contraste de I'image est dii uniquement au déplacement en z de la céramique piézo-€électrique.

Le mode contact permet certes d avoir la meilleure résolution mais il n’est pas toujours utilisable,
en particulier sur des échantillons anciens présentant une couche d’ eau adsorbée a la surface (forces
de capillarité parasites) ou sur des surfaces isolantes (forces éectrostatiques parasites dues au
frottement de la pointe sur la surface). Le mode non-contact, ou tapping, permet de s affranchir de
ces problémes.
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Le mode non-contact

Lelevier est soumis a une oscillation forcée. Les caractéristiques de I’ oscillateur sont modifiées en
présence de la surface via les interactions de type van der Waals. Les images tridimensionnelles
sont obtenues en maintenant par exemple I’ amplitude ou la fréquence de I’ oscillation constante.

I1.1.4 Caractérisation ex situ par Microscopie Electronique a

Transmission

La microscopie éectronique en transmission (MET) permet |’ observation et la caractérisation de
la structure interne des matériaux. Cette méthode Savére tres précieuse dans I'éude de
multicouches car €elle fournit de nombreuses informations sur la structure locale des échantillons
(orientation cristallographique, voisinage cristallographique et chimique, continuité de la barriére,
rugosité, dislocations, défauts localisés dans la barriere,...).

L’ échantillon & analyser doit étre aminci de maniere ale rendre transparent aux électrons. L’image
est traduite par des contrastes d'absorption ou de diffraction. Cependant, il ne sagit pas a
proprement parler d’'images d’ atomes, mais d’ une projection du potentiel créé par ces atomes.

L’éude en MET de notre systéme a été rendue possible dans le cadre d'une collaboration avec

Etienne Snoeck du Centre d'Elaboration de Matériaux et d'Etudes Structurales a Toulouse.
L’ apparell utilisé est un CM30/ST de résolution 0.19nm.

1.2 Croissance et structure de la multicouche

I1.2.1 Etude bibliographique du systeme épitaxié Fe/M gO

I1.2.1.1 Relation d’ épitaxie Fe-M gO

Nous utilisons des substrats monocristallins de MgO (001). Le MgO est un cristal ionique ayant
une structure cubique de type NaCl constituée de deux sous-réseaux cubiques a faces centrées de
Mg et d' O imbriqués I’un dans I’ autre (figure 11-6). Le paramétre de maille vaut ayqo = 4.213A.
Le réseau (001) de surface est représenté sur lafigure 11-7.
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figurell-6
Schéma montrant I” empilement respectif des atomes de Fe sur ceux du MgO (Mg en griset O en clair).
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figurell-7

Structure cristalline du plan (001) du MgO. Les atomes de la couche de Fe sont symbolisés par des croix et se
super posent aux atomes d’ O.

Dans nos conditions expérimentales, le Fe adopte une structure cubique centrée (cc) sur le MgO.
Compte tenu des paramétres cristallins (ar = 2.866A), le Fe s épitaxie sur le MgO(001) suivant la
relation Fe (001) [110] // MgO (001) [100]. Les mailles de Fe et de MgO sont donc orientées a 45°
I"une par rapport al’autre : I’axe [110] du Fe est paralléle a I’axe [100] du MgO, comme cela est
illustré a la figure 11.6. Dans cette configuration, le désaccord paramétrique est faible et vaut
(V2 & - awgo)/amgo = -3.8%. Ceci a été confirme dés 1973 par Kanaji et ses collaborateurs
[Kangi_V23 1973 ; Kangi_TSF32 1976 ; Urano_JPSJ57_1988]. Ills ont également montré par
LEED (Low Energy Electron Diffraction) que la structure des premiéres couches de Fe est
tétragonale centrée et devient cubique centrée a partir de huit plans atomiques. |l est important de

signaler pour les propriétés de transport tunnel que les atomes de Fe se superposent aux atomes d’ O
(voir chapitre 1V).

L’ obtention d' une surface de Fe auss plane que possible avant tout dépbt de barriére tunnel dépend
fortement de la dffusion de surface. Ce mécanisme est gouverné par la barriére énergétique de
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Schwoebel [Ehrlich_JCP44 1966 ; Schwoebel JAP40 1969 ; Wang_PRL70 1993]. Il s agit
du potentiel de bord de marche vu par un atome sur une terrasse et I’ empéchant de descendre sur
la terrasse inférieure. La simulation de ce mécanisme a montré qu'il éait responsable d’ une
croissance 3D du matériau [Siegert PRL73 1994]. Peu apres, Thirmer et a. I'ont confirmé
expérimentalement et ont également montré qu’ une température élevée en cours de dépdt ou de
recuit (500K dans leur expérience) donne lieu a une agitation thermique suffisante pour dépasser
la barriere de Schwoebel ce qui entraine la formation de larges terrasses atomiques planes sur
plusieurs centaines de nanomeétres [ Thirmer_PRL75_1995].

11.2.1.2 Dépot de MgO sur Fe

L’ épitaxie du MgO sur Fe obéit logiquement ala méme relation que celle du Fe sur MgO.

La croissance et la relaxation des contraintes éastiques du MgO déposé sur une couche tampon de
Fe ont été étudiées par Vassent et a [Vassent JAP80_1996] et Dynnaet a [Dynna JAP80_1996].
Leurs travaux ont notamment permis d éablir les conditions nécessaires a une croissance
bidimensionnelle de MgO sur Fe. Pour bénéficier pleinement de cette croissance couche par
couche, le dépbt du MgO sur Fe doit se faire a température ambiante. En effet, Vassent et a. ont
montré que I’amplitude des oscillations RHEED diminue lorsgue la température de I’ échantillon
augmente : ces dernieres disparaissent plus tét parce que la température favorise la diffuson de
surface, ce qui permet d’ atteindre plus rapidement la longueur d' équilibre des terrasses. Dans le cas
d'un dépdt a température ambiante, ils notent que les oscillations RHEED ont une trés forte
amplitude en début de croissance, preuve indiscutable d'une croissance 2D au cours de laquelle
la croissance d’ une couche est presgue compl étée avant que ne débute la croissance de la suivante.
La croissance bidimensionnelle du MgO sur le Fe Sexplique par les valeurs des énergies de
surface, celle du MgO éant beaucoup plus faible que celle du Fe (1.16 et 2.9J.m” respectivement
[Tasker_SS137_1984]). A partir de la neuviéme couche déposée, les oscillations diminuent en
amplitude, signe que les couches suivantes se déposent avant que les précédentes ne soient
complétement remplies.

Utilisant la technique du LEED, cette équipe a également mis en évidence la déformation éastique
de la surface de fines couches de MgO induite par des didocations de type ¥2<011>{ 011} dans le
MgO pour une épaisseur critique d'environ cing plans atomiques. Ceci est en bon accord avec les
résultats publiés par Wulfhekel et a. [Wulfhekel APL78 2001] selon lesquels la formation de
dislocations permet de relaxer une partie des contraintes dans le MgO a partir de sept plans
atomiques déposés. Toutes les épaisseurs de MgO réalisées par Wulfhekel et al. sont en dessous de
cette limite de maniere a minimiser les effets des défauts du réseau sur I’ effet tunnel. Nous verrons
plus loin le projet permettant de visualiser directement ces didlocations par AFM conducteur.
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11.2.2 Epitaxie du systeme Fe/M gO/Fe/Co

[1.2.2.1 Croissance de la couche tampon de Fe

Dans la plupart de nos JTM, nous utilisons une couche tampon de Fe dont |'épaisseur est
typiquement de 500A. Les clichés RHEED en fin de dépot sont pointés (figure |1-8) ce qui nous
indique que la surface est fortement rugueuse. Les images AFM montrent en effet de larges
terrasses (typiquement 0.3um) mais séparées par des trous d’ une profondeur allant jusgu’a 200A ;
la rugosité quadratique moyenne (rugosité RMS) vaut plus de 30A (figure 11-8). Un tel profil de
rugosité est inacceptable en vue du systéme envisagé.

figurell-8
Clichés RHEED de la surface de Fe (400A) avant recuit selon les directions (a) [100] re €t (b) [110] e €t
(c) image AFM et profil de rugosité sur la méme surface’5” 5 pn et (d) agrandissement 1° 1 pun.
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Un recuit est nécessaire afin d'aplanir la couche : |'énergie apportée permet aux atomes des
couches de surface de franchir la barriere de potentiel de Schwoebel en bord de marche. Aing,
le processus d activation thermique assure la mobilité et le réarrangement des atomes de surface :
lasurface s aplanit. Aprés un recuit &450°C pendant 15 minutes, les batonnets RHEED deviennent
tres fins (figure 11-9), preuve d'une surface plane, du moins a I’échelle du RHEED (voir
paragraphe 11.1.2.1). Les études réalistes en AFM (figure 11-9) et en MET (figure 11-13)
confirment, a des échelles spatiales différentes, la trés bonne planéité de cette premiere éectrode de
Fe. Les images AFM indiquent que le Fe recuit présente une rugosité pic a pic et RMS de 5A et
0.6A, respectivement, avec des terrasses de |’ ordre de 100nm de large.

C)

12.00
8.00
4.00

0.00

Height Prafile [4]

L] 4 2 um

figurell-9
Clichés RHEED de |a surface de Fe (400 A) aprés recuit selon les directions (a) [ 100] e €t (b) [110] re

(c) image AFM et profil de rugosité sur la méme surface 10" 10 pn?* et (d) scan AFM sur une surface
0.5 0.5 un?. La rugosité RMSvaut 0.6A.
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[1.2.2.2Croissance dela barriereisolante

Il S agit de I’ étape critique dans I’ laboration de tout dispositif utilisant le transport par effet tunnel.
De maniére générale, cette barriére tunnel doit ére fine et, dans le cadre de I’ étude expérimentale
du transport dans le systeme Fe/lMgO/Fe, ele doit égaement étre épitaxiée, sans défaut et
extrémement plane pour s approcher au plus pres des modél es théoriques.

Le lecteur trouveraen annexe A les résultats de mesure de la bonne stoschiométrie du MgO dépose.
Le contréle de I’ épaisseur de la barriére est également un point crucial puisgue I’ effet tunnel en
dépend exponentidlement. L’ épaisseur de I'isolant peut étre évaluée par les oscillations d’ intensité
de RHEED (voir paragraphe 11.1.2.2.2). Cependant, comme cela est expliqué en annexe B, |’ envoi
d'un faisceau d éectrons sur une couche isolante relativement épaisse (a partir de douze plans
atomiques environ) induit I'accumulation de charges éectriques dont la décharge est un
phénomeéne violent qui détériore localement |’ échantillon. Le contréle du flux de MgO est donc
effectué par quartz pour les barrieres épaisses.

Le dépdt de MgO sur une surface de Fe plane est bien maitriseé [Vassent JAP80 1996 ;
Wulfhekel_ APL78 2001]. L’ observation d’ oscillations RHEED nous assure que la croissance est
bidimensionnelle jusqu’a 12 monocouches (mode de croissance de Frank-van der Merwe), la
température idéale de dépdt éant la température ambiante [Vassent JAP80 1996]. Cependant,
I expérience montre que nous obtenons de tres belles oscillations de RHEED, et donc une trés belle
croissance, de MgO sur Fe pour une température proche de 100°C (figure 11-10).
Les clichés RHEED indiquent que la relation dépitaxie est celle attendue:
Fe (100) [100] // MgO (100) [110] et montrent une surface de MgO relativement plane et donc une
future interface MgO/Fe acceptable figure I11-11). De plus, bien que la surface d'une épaisse
couche de MgO soit de moins bonne qualité qu’une fine couche, ele I'est suffisamment pour
donner des clichés RHEED en forme de bétonnets (figure 11-11). La microscopie en champ proche

montre en effet que la rugosité RMS est de 1A pour une couche de 20A de MgO (figure 11-12).
25 [
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figurell-10
Oscillations RHEED lors du dépét detrois couches de MgO sur une surface de Ferecuite. Eninsert, les positions des
différents extrema sont alignés suivant une droite dont |a pente permet de connaitre précisément I’ épai sseur déposée.
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10A deMgO

35A deM 0% 35A deMgO

figurell-11

Clichés RHEED montrant I’ évolution de la qualité cristalline de la barriére pour deux épaisseurs différentes
de MgO (10A en haut et 35A en bas) et suivant les deux principales directions cristallines ([100] Mgo & gauche
et [110] mgo & droite). La barriere est déposée sur une couche tampon de Fe recuite.

.00
B.00
4.00
2.00
0.00

0.5
Height Profile [4]
0 i

a 05 1 15 2 pm

figurell-12
Image AFM d une surface 2 2unt de 20A de MgO sur une couche tampon de Fe recuite. La rugosité RMS est
de 1A.
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Etude MET de la barriére épitaxiée

Le transport tunnel dépend fortement de la qualité structurale de la barriére et des ses interfaces.
Aing, une épitaxie parfaite est requise pour rester dans le cadre des modéeles théoriques. La
microscopie éectronique a transmission (MET) est un outil performant pour s assurer de la
cristallinité des couches.

Lesimages MET montrent la trés grande qualité cristallographique de nos jonctions (figure 11-13).
Des images en champ sombre confirment la continuité de la barriére tunnel pour des épaisseurs
descendant jusqu'a 5A™ et ceci sur au moins 0.3um, ce qui est la taille latérale des clichés
(figure 11-14). La mesure du parametre hors du plan dugoo2) €n fonction de I’ épaisseur de MgO est
représenté a la figure 11-15. Pour des épaisseurs inférieures a 10A, soit cing dans atomiques de
MgO, le parametre hors du plan a une valeur supérieure a celui attendu dans le cas d’ une couche
totalement relaxée (2.1A). Cela signifie qu’ en début de croissance, le MgO s épitaxie de maniére
pseudomorphe, ¢’ est-a-dire que, dans le plan de croissance, il conserve le paramétre du Fe. Cela
conduit & une déformation tétragonale de la maille dont les dimensions & I’équilibre sont
gouvernées par les constantes de déformation élastique. Au fur et & mesure que le dépbt de MgO
progresse, la relaxation des contraintes se traduit par une diminution de dygooz) Vers la valeur du
paramétre cristallin du MgO massif égal a4 2.1A. Cela se produit & partir de six plans atomiques:
il y a aors apparition de didocations pour permettre la relaxation plastiqgue des contraintes.
Lafigure |1-16 montre I'image de phase™ réalisée sur un échantillon avec une barriére de 4.5A de
MgO : aucune didocation n’ est observée dans la barriere. Ces résultats sont en trés bon accord avec
les expériences similaires rapportées dans la littérature [Wulfhekel_ APL78 2001].

Fe (011)Ee
(0.202 nm

figurell-13

Images MET montrant la qualité cristallographique de nos jonctions

A gauche: barriére de 20A de MgO

Adroite : barriérede 15A de MgO (les emplacements des disl ocations sont indiqués par lestraitsblancssimples).

12 Dans la pratique, une fine couche peut apparaitre continue par simple effet d intégration du signal
électronique dans la largeur de I’ échantillon. Ceci n’est pas le cas pour le MgO fin comme I’ assure le fort
couplage antiferromagnétique obtenu sur des échantillons de grande taille (voir chapitre I11).

13 | ’image de phase donne le déphasage entre les rangées atomiques d' un matériau par rapport a un autre
matériau dont la distance interréticulaire sert de référence. Un changement de 2p dans la phase se traduit par
un saut de contraste noir-blanc sur I'image de phase et correspond & un plan atomique en plus ou en moins.
Il localise une dislocation de misfit.
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figurell-14
Image MET en champ sombre d’ une jonction tunnel MgO//Fe/MgO(20A)/Fe/Co/Pd montrant la continuité
dela couche dela barriére tunnel a une grande échelle (0.3um sur cette image).
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figurell-15

Variation du paramétre hors du plan tugo(oz) en fonction de I’ épaisseur de MgO. Lorsque I’ épaisseur de la
barriére augmente, |a relaxation des contraintes entraine un retour ala valeur du paramétre massif (2.1A).
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figurell-16

A gauche : Image MEHR d’ un échantillon avec une barriére de 4.5A de MgO.

A droite : Image de phase correspondante montrant la continuité des plans Fe(110) et MgO(200) au travers
delabarriére pour fines couchesisolantes.

Les images en Microscopie Electronique a Haute Résolution (MEHR) montrent |a structure locale
des interfaces Fe/MgO et MgO/Fe ou I’ on observe la continuité des plans (110)r. & (200)wgo. Il @
€été vu précédemment que le désaccord paramétrique entre le Fe et le MgO est de 3.9% ce qui
devrait amener, lors de la relaxation plastique, a I’ apparition d’ un plan supplémentaire tous les
25 plans environ. L’image de phase associée aux vecteurs guigre €t Qaoomgo de la figure 11-17b
montre clairement la présence de ces didocations de misfit. Celles-ci sont signalées sur I'image
MEHR de la figure 11-17a par des pointillés. Il S'agit de didocations de type «coin » qui se
propagent le long de la surface de Fe perpendiculairement au plan de I'image et qui correspondent
a une rangée atomique (200) de MgO manqguante. L’ espacement entre ces didocations est proche
de la valeur théorique attendue. Les images de phase permettent de mesurer la distorsion de
I’empilement cristallin due a ces dislocations. Lorsgue les disocations apparaissent, la distorsion
du cristal se propage de part et d autre de I'interface. Ceci affecte le transport tunnel local en
perturbant la symétrie cristalline de I’empilement et donc en brisant la conservation de la symétrie
des états de Bloch.
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figurell-17

a) Image MEHR d une jonction Fe/MgO(15A)/Fe

b) Image de phase associée aux vecteurs guigyre €t goomgo Mettant en évidence les dislocations

c) Images des défor mations des plans (110). et (200)mgo : dar10/dy (échelle : -15%, +15%)

d) Agrandissement de I'image précédente auquel on a ajouté des courbes de niveaux espacés de 2%. Une
grande concentration de ces courbes de niveaux correspond une zone de forte déformation. Ainsi, e maximum
de déformation est localisé dans la couche de Fe

€) Courbes de niveaux précédentes superposées a I'image MEHR de départ.

La figure 11-17c représente les déformations des plans (110)r et (200) ugo € montre clairement
les zones de déformation locaisées autour des dislocations. Les figures 11-17d et esont des
agrandissements des images précédentes sur lesquelles on a superposé les courbes de niveau de
déformation. Ces courbes montrent clairement que les lobes de déformation sont asymétriques et
que le maximum de déformation est localisé dans la couche de Fe puisgu’il s agit de celle qui
présente le module d'Young le plus faible (E=211GPa et Ey,0=290GPa). L’éude de
la déformation des couches est incompléte : les courbes de niveau représentées aux figures 11-17d
et e correspondent seulement a la déformation e,, = du,/dy (la direction «y » est paradléle a
I'interface). La résolution ponctuelle du MET utilisé est de 1.9A ce qui ne permet pas d’ observer
les plans (002) de Fe espacés de 1.4A paralléles a I'interface et donc ne permet pas d analyser
la déformation des plans suivant la direction x, ¢’ est-&-dire suivant la direction de croissance.

Ains, lorsque I’ épaisseur de MgO déposée dépasse les six plans atomiques, |a barriere tunnel passe
d'un éat contraint associé & une croissance pseudomorphe a un état relaxé avec apparition de
didocations de part et d'autre de la couche isolante. Ceci induit une déformation locale de
I’empilement cristallin. Les propriétés de transport du systéme Fe/MgO/Fe sont principal ement
basées sur la conservation de la symétrie pendant le transport tunnel : quel est I'impact réel de cette
brisure de symétrie cristalline sur la symétrie des états de Bloch du courant tunnel ? Une étude plus
approfondie en STM (Scanning Tunneling Microscopy) ou AFM Conducteur sur la surface e
MgO pourrait mettre en évidence le changement des propriétés locales de transport.
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[1.2.2.3Croissance de la deuxieme éectrode

La couche supérieure de Fe est ensuite déposée sur la barriere isolante en respectant la relation
d épitaxie. Les épaisseurs standard sont comprises entre 50 et 100A. Au fur et & mesure du dépat,
les clichés RHEED se détériorent (figure I1-18).

figurell-18
Clichés RHEED de la surface non recuite de 50 A de Fe et déposés sur 25 A de MgO suivant les directions
[100] ge €t [110] e.

Ces images indiquent une croissance tridimensionnelle du Fe et donc une surface de moins bonne
qualité que I'interface inférieure Fe/MgO : en effet, a la surface d’ une deuxiéme couche de Fe de
100A o épaisseur déposée sur 20A de MgO, la rugosité pic a pic atteint 20A et la rugosité RMS
vaut 2.5A (figure 11-19). Heureusement, & ce stade de la croissance, seuls I’ interface MgO/Fe et les
premiers plans atomiques sont primordiaux.

20.004
15.004
10.004
5.00
0.00-

figurell-19
Image AFM d une deuxiéme couche de Fe (100A) ; la rugosité RMSvaut 2.5A.
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11.2.2.4 Durcissement magnétique de la deuxieme éectrode

L’ architecture «couche douce-couche dure » est uilisée pour contréler de maniere indépendante
les aimantations des deux couches magnétiques d'une JTM. L’accés aux configurations
magnétiques extremes (paraléle et antiparalléle) peut étre obtenu par différents moyens.
La technique la plus utilisée consiste & déposer un matériau antiferromagnétique dont le champ
d échange avec le métal ferromagnétique va bloquer le renversement de I’ aimantation de I’ une des
couches [Cowache |EEE34 1998]. On peut également utiliser ce qui est communément appelé un
matériau antiferromagnétique artificidd (AAF) au sein duquel un couplage de type RKKY
(Rudderman-KittelKasuya-Yosida) assure une configuration antiparalléle des aimantations et
augmente le champ coercitif de I’ une d’ entre elles [vandenBerg IMMM 165 1997]. Une troisieme
solution possible serait de modifier les champs coercitifs en jouant sur la nature des matériaux
(impossible dans notre systéme Fe/MgO/Fe puisque les deux électrodes magnétiques sont
identiques) ou sur les épaisseurs des couches (mais le champ coercitif varie faiblement dans cette
ganme dépaisseur). Enfin, une méhode simple consiste a exploiter |'anisotropie
magnétocristalline vial’ épitaxie d’ un matériau magnétique ayant un champ coercitif élevé : c'est le
cas du Co. L'éude menée en RHEED, en diffraction de rayons X e en MET
[Popova APL81 2002] a permis de déerminer la relation d'épitaxie entre les deux métaux :
Co(11-20)[0001]//Fe(001)[110] et Co(11-20)[0001]//Fe(001)[1-10], conformément a | étude
bibliographique [Wormeester PRL77_1996].

Structure du Co

Dans son éat massif, le cobalt présente une structure hexagonale compacte (hcp). Mais lors des
premiers stades d’ une croissance sur une couche de Fe (100) cc, il adopte une structure tétragonale
centrée (bct) métastable [Zhang_SS298 1993]. L’épaisseur critique jusgu'a laquelle cet
empilement est conservé varie de 15A pour une surface de Fe parfaite & 35A en présence d’'une
monocouche d’ oxygene adsorbé [Kim_PRB54 1996]. Au dela de cette épaisseur critique, afin de
minimiser le désaccord de maille, le cobalt peut adopter soit une structure hcp suivant la relation
Co(11-20)[0001]//Fe&(001)[110] [Wormeester PRL77_1996] soit une structure cfc suivant
la relation Co(110)[-111]//Fe(001)[011] (ou Co(1-12)[011]//Fe(001)[011]) [Bruce PMA40_1979].
L’ étude as clichés de diffraction RHEED montrent la présence d'une surface présentant une
symétrie d’ ordre 4 rendant la détermination de la structure du Co plus compliquée.

Nous avons alors eu recours dans un premier temps a la diffraction des rayons X aux grands angles.
En effet, les fichiers JCDPS* nous indiquent dans quelle position devraient diffracter des plans
correspondants uniquement a un empilement hcp du cobat et sans gqu’aucun plan équivalent

14 Les fichiers JCPDS/ICDD (Joint Committee on Powder Diffraction Standards/International Center for
Diffraction Data) sont des bases de données regroupant toutes les informations cristallographiques des
matériaux.
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n’ existe dans le cas d’' une structure fcc. Lafigure [1-20 met en évidence la présence du plan (201)
du Co hep pour g=4.985A* alors qu’ aucun pic ne devrait étre présent s'il S agissait d’ une structure
Co fcc. Nous pouvons donc conclure que le Co s épitaxie suivant un empilement hexagona

compact.
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figurell-20

Spectre de diffraction g/2q de rayons X aux grands angles. Le plan (201) du Co hcp mis en évidence a
0=4.985A" n’a pas d’ équivalent dans une structure cfc.

Les images MEHR (figure [1-21) montrent que la structure du Co projetée suivant la direction
d' observation présente une symétrie d’ ordre 6. Un tel ordre peut correspondre a une observation
soit selon ladirection [111] du Co cfc soit selon la direction [0001] du Co hep. Le premier cas n'est
pas possible car les réflexions (110) sont interdites et les plans (220) seraient situés & 1.25A, ce que
I’on n’ observe pas sur I'image de diffraction électronique (figure 11-22). Les clichés de diffraction
en vue plane font clairement apparaitre des réflexions situées a 90° I’ une de I’ autre correspondant a
une distance réticulaire de 4A. En séectionnant successivement chague réflexion pour faire une
image en champ sombre, on obtient des images avec des contrastes complémentaires qui indiquent
clairement que le Co a deux variants : [0001] Co//[100]MgO et [0001]Co//[010]MgO ; ceci entraine
la formation de deux domaines de Co orientés a 90° I'un par rapport a I'autre figure 11-23).
On a donc les relaions dépitaxie suivantes: Co(11-20)[0001]//F&(001)[110] et
Co(11-20)[0001]//Fe(001)[1-10], en accord avec les résultats obtenus par Wormester et a. pour du
Co hcp déposé sur une couche de W(001) cc [Wormeester PRL77_1996].
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Vi

Fe  (O1)Fe

B
figurell-21

Image MEHR montrant la symétrie d'ordre 6 de la structure du Co projetée suivant la direction

d’ observation [ 100] mgo. Un tel ordre peut correspondre a une observation soit selon la direction [111] du
Co cfc soit selon la direction [0001] du Co hcp.

2.1A
Mgl 100

figurell-22
Image de diffraction électronique d' un échantillon Fe/MgO/Fe/Co.
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figurell-23
I mages compl émentaires en champ sombre montrant les deux variants de Co. Vue plane.

La conclusion de cette éude en MET confirme notre observation en RHEED : les clichés RHEED
(figure 11-24) réalisés sur la surface de Co nous indiquaient que ce dernier semblait posséder une
symétrie d ordre 4 puisque nous obtenions les mémes images en regardant suivant les directions
orientées a 90°, 180° e 270° par rgpport a une postion de référence. L’ apparente symétrie
d’ ordre 4 s explique par la présence de ces deux variants de Co, orientés a 90° |’ un par rgpport al’ autre.
Lafigurell-25 schématise I’ empilement des atomes congtituant les jonctions tunne Fe/MgO/Fe/Co.

suivant [100] -, suivant [110],

figurell-24
Clichés RHEED du Co selon les deux directions cristallographiques principales du Fe.
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figurell-25
Epitaxies des différentes couches constituant les jonctions Fe/MgO/Fe/Co. Notez les deux variants du Co hcp.
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11.2.2.5Couche protectrice

Les échantillons destinés a la lithographie sont protégés par une double couche
Pd (100A) / Au(100A). En effet, I’expérience montre qu'une simple couche d Au déposée
directement sur le Co ne supporte pas le traitement subi en photolithographie (notamment
I’ application d’ ultrasons) et s arrache au développement de la résine (paragraphe 11.4).

Pour les autres échantillons (non destinés a la photolithographie), nous utilisons indifféremment
plusieurs couches non magnétiques de protection (V, Pd ou Au).

|1.2.2.6 Nature chimique del’interface Fe/M gO

La nature chimique de I’ interface Fe-MgO conditionne les propriétés électroniques de la jonction.
En effet, les éventuelles liaisons chimiques créées se traduisent par des transferts de charge et
modifient considérablement les propriétés d extraction/injection des électrons et les mécanismes de
transport dans la jonction [Freyss PRB66_2002 ; Zhang PRB68_2003]. L’ éude de I'interface
meétal/isolant est donc un point important et I aspect théorique sera traité au chapitre V.

11.2.2.6.1 Ségrégation du carbone a l’interface Fe/M gO

Nous avons observé deux types de reconstruction de la surface du Fe, la reconstruction C(2 2)
(généradement  attribuée a la présence de cabone (C) sur le substrat  dorigine
[Gewinner_PRL43 1979]) et une autre reconstruction présentant des raies approximativement en
(1/3, 2/3) suivant I'azimut [110] dont I’origine est la présence d une grande quantité de C a
la surface du Fe recuit (voir paragraphe 11.2.2.6.3) (figure 11-26).

25500 54
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figurell-26

Clichés RHEED de la surface de Fe aprés recuit selon la direction [110]g. montrant : (a) une absence de
reconstruction, (b) une reconstruction C2” 2 et (c) une reconstruction atypique. Les profils d'intensité réalisés
perpendicul airement aux batonnets montrent clairement les raies supplémentaires.
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11.2.2.6.2 Présence d’ oxygene

Meyerhem et d. ont montré la créetion d’ une interface de FeO lors de la croissance d' une couche de
MgO sur un whiker de Fe prédablement nettoyé par bombardement ionique
[Meyerhem PRL87 2001]. Dans leur expérience, le MgO est égdemert évaporé grace a un canon a
éectrons. Durant ce dépét, la pression de |’ enceinte augmente d’ un ordre de grandeur. Nous observons
le méme phénomene et ceci et égaement confirmé par Vassent et ad. [Vassent JCG219 2000].

Nos analyses au spectromeétre de messe sont en parfait accord avec les conclusionstirées par Vassent et
ses collaborateurs : les especes les plus présentes dans |'enceinte sont le Mg et I'O atomiques
(respectivement de masse moléculaire 24 et 16), I'O, (masse moléculaire 32) est nettement moins
présent et aucune trace de MgO (masse moléculaire 40) N’ est détectée. Vassent et d. concluent a un

exces d' O par rgpport a Mg dans le flux incident sur la surface de I’ échantillon. Meyerheim et al.

pensent que ceci peut favoriser I’ oxydation de la surface de Fe au tout début de la croissance de MgO.
Leur éude S appuie sur des expériences de diffraction de rayons X réalistes au LURE. La meilleure
smulation de leurs clichés de diffraction donne 0.6 monocouche d' atomes d' O placés dans les Sites
interdtitiels de la surface de Fe, comme cdla et schématisé ala figurell-27.

Au sein de notre laboratoire, Sicot et ses collaborateurs ont étudié une surface recuite de Fe(001)
protégée par deux monocouches de MgO au moyen de la spectroscopie de photoélectrons excités
par rayons X (XPS) [Sicot_PRB68_2003]. Une liaison Fe-O forte, comme dans le cas d’ une couche
de FeO ou Fe,O;, devrait entrainer des modifications visibles sur e spectre de photoémission des
niveaux de coaur 2p du Fe [Graat_ ASS100 _1996]. La comparaison des spectres obtenus avec ceux
d’ une couche épaisse de Fe (sans MgO) ne montre aucun décalage en énergie des pics 2p*? ou 2p*2
du Fe ni aucune apparition de pic satellite. Si ces résultats ne permettent pas de conclure quant a
la présence d’ une couche de FeO, ils montrent que si elle existe, alors seule une faible hybridation

Fe-O alieu, aladifférence du FeO massif.
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figurell-27
Vue en coupe transvere de la structure Fe/FeO/MgO correspondant a la meilleure simulation de
[Meyerheim PRL87_2001]. Labarred erreur pour lesdistancesinterréticulaires du MgO est d’ environ 0.15A.
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[1.2.2.6.3 Une interface chimiquement parfaite Fe/M gO est-elle possible ?

La différence observée entre toutes ces expériences pourrait sexpliquer par le fait que
les échantillons ne sont pas préparés et daborés de la méme facon.

Dansle cas d un dépbt du type MgO(substrat)//Fe, une série d’ expériences a été réalisée gréce au béti
d’ épitaxie par jets moléculaires de Stéphane Andrieu dans lequel nous avons éaboré le méme
empilement dans les conditions expérimentales les plus proches possibles des notres (la température
donnée par un thermocouple est loin d' étre exactement celle percue par |’ échantillon et varie d'un
four a I’ autre suivant le mode de fixation sur le molyblock). Ces expériences ont clairement montré
que la reconstruction « atypique » est due a une contamination du substrat en carbone beaucoup plus
importante que celle a I’ origine de la reconstruction C(2 2). De plus, aucune trace dO n'a é&é
détectée a la surface de la couche de Fe juste aprés son recuit (courbe a, figure 11-28). Ensuite,
le creuset de MgO est chauffé pendant 15 minutes par bombardement éectronique (mais le cache
Situé devant le creuset est toujours fermé), nous observons la disparition progressive des raies de
recongtruction. Cela atteste d’ une modification structurale de la surface malgré le cache. On peut
supposer que la pression qui régne localement au niveau du creuset est nettement supérieure a celle
donnée par I’ affichage et que par conséquent les atomes de Mg et O subissent des collisions s bien
que certains parviennent & atteindre la surface de Fe'. Les analyses Auger et XPS révélent
laprésence d’ une faible quantité de MgO ala surface (courbe b, figure |1-28).

T T T L | T T T T M|
a) apres recuit de MgO(substrat)//Fe(tampon)

Fe
PR

= A
et

Y

| b) puis aprés chauffage du creuset de MgO

intensité Auger, mode dérivée (u.a.)

200 300 400 500 600 700 800
Energie (eV)

figurell-28

spectre Auger réalisé sur un échantillon MgO//Fe:

a) juste aprésle recuit de la couche tampon— on détecte beaucoup de C mais aucune trace de O

b) puisaprés 15 minutes de chauffage du creuset de MgO — on détecte del’ O et le pic de C alégérement diminué.

15 Ceci flt confirmé en ajoutant un cache supplémentaire devant I’ échantillon : aucun changement n’ a été
détecté.
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Afin d éviter la ségrégation du carbone pendant le recuit de la couche tampon de Fe, nous avons
éaboré un échantillon pour lequel une couche de 100A de MgO a éé déposée préalablement au
dépbt de Fe. L’ analyse chimique de la surface de Fe recuite ne montre aucune trace de C mais une
légére présence d' O (figure 11-29). A I'inverse de I’ expérience précédente, les sites interstitiels de
surface sont libres puisqu’ils ne sont plus occupés par les atomes de C. Les analyses chimiques
réalisées apres le chauffage du creuset de MgO montrent la présence de MgO en surface avec une
proportion nettement favorable a I'O. Cette expérience semble tres proche de celle réaisée par
Meyerheim et a. qui ont nettoyé la surface de Fe par bombardement ionique jusgu’ a ce qu’ aucune
trace de C ne soit détectable [Meyerheim_PRL87_2001], avant de chauffer le creuset de MgO.
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figurell-29

Spectre XPS réalisé sur un échntillon MgO//MgO(100A)/Fe(tampon) aprés recuit et chauffage du creuset de
MgO. La présence de MgO est clairement mise en évidence. Les compar aisons des hauteurs des pics de Mg et
O par rapport a un substrat qui sert de référence montrent que le MgO déposé a la surface du Fe est
nettement plus riche en O. Aucune trace de carbone '’ est détectée car il a été piégé par la couche de 100A de
MgO déposée sur le substrat.

Dans I’ expérience précédente, la durée pendant laguelle le creuset de MgO est bombardé (cache
fermé) est exagérée par rapport au temps habituel de chauffage avant dép6t de la barriére isolante.
Cependant, pendant I’ @aboration des JTM, méme s e temps de chauffage du MgO est court, nous
ne pouvons pas exclure la présence d’ atomes d’ oxygene se placant dans les sites interstitiels de
la surface de Fe. Vassent et d et Meyerheim et a ont expliqué que I’ oxygene excédant pouvait
provenir du flux de Mg+O lui-méme. D’un autre cbté, dans le cas d’une surface contaminée au
carbone, moins d’ oxygéne est détecté. Ainsi, soit la surface de Fe recuite présente une forte
contamination en C et peu d oxygene vient s adsorber, soit on bloque le carbone au niveau du
substrat et il y a formation d'une interfface FeO. Dans les deux cas, nous traiterons des
consequences éectroniques aux chapitres1V et V.
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11.2.2.7 Double jonction tunnel / Structure a double barriére

Nous avons égaement réalisé des structures a double barriére dont I’empilement et le suivant :
MgO//Fel(500A)/MgOa(20A)/Fe2(50A)/MgOb(20A)/Fe3(120A)/V (40A). Dans ce cas, la qualité
de I'interface Fe2/MgOb est conditionnée par la croissance de la deuxieme électrode de Fe.
Lorsque la premiére barriére tunnel (MgOa) est relativement épaisse (& partir de 20A), les clichés
RHEED de la surface de la couche Fe2 montrent qu'un recuit permet de |’ aplanir efficacement.
La multicouche présente alors une croissance épitaxiale et des interfaces planes comme le montrent
les clichés RHEED des surfaces successives et I'image MET représentés aux figure 11-30, figure
[1-31 et figure 11-32. En revanche, dans le cas d' une couche MgQOa trés fine, aucun recuit n’est
possible pour assurer une interface Fe2/MgOb d'une bonne qualité cristallographique. En effet,
il seramis en évidence par des mesures magnétiques au chapitre I11 lors de I’ é&ude du couplage par
effet tunnel en fonction de la température, que ce dernier est détruit pour des températures de recuit
supérieures a 200°C et donc que la jonction Fel/MgOa/Fe2 voit ses propriétés structurales changer.

figurell-30
Clichés RHEED de la surface de la deuxiéme barriére de MgO.

figurell-31
Clichés RHEED de la surface de la troisiéme couche de Fe.

51



Chapitre || Elaboration, caractérisation et structuration des jonctionstunnel magnétiques

MgO (27A)

figurell-32
Image MET d’une structure a double barriere MgO//Fe/MgO/Fe/MgO/FelV. L’ épitaxie et la planéité des
couches sont conservées tout au long de |’ empilement.

1.3 Utilisation de diver ses couchestampons

L’ obtention d’ une interface métal/isolant quas parfaite nécessite I’ utilisation d’ une couche tampon
de Fe dont le recuit assure la planéité. Cette couche est nécessairement épaisse puisque le dépbt
d'une fine couche de Fe directement sur le substrat de MgO ne permet pas I’ obtention d'une
surface plane. Cependant, nous verrons plus loin dans ce mémoire que I’amplification du champ
d échange par effet tunnel (chapitre I1l) ou la rédisation de puits quantiques magnétiques
(chapitre V) nécessitent la croissance d’ une trés fine couche douce inférieure de Fe extrémement
plane. La solution consistant a placer la couche douce au dessus de la barriere nécessite
I’éaboration d’une couche dure inférieure Co/Fe. Dans cette optique, plusieurs tentatives variant
les températures de recuit, les épaisseurs incluant également I'éaboration de multicouches
[Co(fin)/Fe(fin)], 1is Ne donnérent pas des résultats satisfaisants au regard de la qualité de
I"interface inférieure. Finalement, nous nous sommes tournés vers I’ utilisation d’une couche
tampon non magnétique sur laguelle est déposée I’ épaisseur de Fe souhaitée (une dizaine de
monocouches en général).
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En plus de s épitaxier avec le Fe(001), le matériau non magnétique doit en permettre la croissance
couche par couche, ce que nous pouvons vérifier grace aux oscillations d'intensité RHEED.
Compte tenu des divers matériaux présents dans les creusets de notre béti, I’ éude bibliographique
nous a permis de retenir trois métaux : vanadium, argent et palladium.

11.3.1 Couchetampon de vanadium

Le vanadium a |’ avantage d’ étre supraconducteur a trés basse température (5.4K) ce qui présente
un intérét pour I’ étude des mécanismes de transport (modification des puits quantiques en fonction
de la tempéature par exemple). D’aprés la bibliographie [Turban these 2001 ;
Dulot_SS473 2001], la croissance épitaxide du V (maille cc de paramétre a,=3.03 A) sur
MgO(100) se fait suivant larelation [100] y // [110] ugo €t nécessite un recuit & 900°C afin d’ obtenir
une surface plane. Aing, les clichés RHEED sont constitués de raies fines (figure 11-33), preuve
que la surface est localement plane.

figurell-33
Clichés RHEED sur une surface de V.

Maheureusement, I’ é&ude en AFM révéle des problémes a plus grande échelle et insoupconnables
en diffraction d’ électrons. En effet, lafigure I1-34a montre des imperfections en forme de couronne
de plusieurs dizaines d Angstréms de profondeur. Ceci est incompatible avec la croissance d une
fine couche de Fe (environ 20A) puis une trés fine couche de MgO (typiquement 6A). Le risque est
davoir un contact direct entre les deux couches ferromagnétiques et donc un couplage
ferromagnétique et non antiferromagnétique (voir chapitre I11). De plus, lafigure 11-34b montre des
stries entre 40 et 200A de profondeur sur la surface de V. Ces stries, visibles a1’ odl nu, suivent les
directions aristallographiques (100)mqo €t (010)mqo €t Sont espacées de quelques micrométres. Ces
derniers défauts ont été attribués au mode de fixation du substrat sur le molyblock : la fixation par
pattes métalliques empéche la dilatation thermique du substrat et entraine des contraintes internes
importantes. Malgré le collage additionnel du substrat par indium, évitant d' une part d' utiliser des
fixations trop rigides et assurant d'autre part une température plus homogéne sous le substrat, les
stries étaient toujours présentes. L’ utilisation d’ une couche tampon en V ne fut donc pas retenue.
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figurell-34

Images AFM de |a surface de 1000 A de vanadium aprés recuit & 900°C :

A gauche : présence de défauts profonds
Adroite: stries profondes suivant les directions cristallographiques principales du MgO ([100] dans ce cas).

11.3.2 Couche tampon d’ar gent

L’ épitaxie du systéme Fe/Ag sur le MgO (100) a été éudiée notamment par Rickart et a.
[Rickart_SS495 2001] et Birgler et a. [Blrgler_ PRB56_1997]. La croissance du Fe cc sur Ag fcc
(g = 409 A) est bien connue : Fe (001)[100]//Ag(001)[110] [Griinberg IMMM107_1992].
Le désaccord de maille n’est alors que de 0.8% [Hicken PRB55 1997]. De plus, Fe et Ag sont
connus pour leur non miscibilité d ot une faible diffusion interfaciale [Schurer_ PRB51 1995].
L’ Ag apparait donc comme un candidat potentiel.

Dans le cas du dép6t direct de la couche tampon d’Ag sur un substrat de MgO, Rickart et a. ont
montré qu'une faible pollution en carbone du substrat est nécessaire pour avoir une bonne
croissance épitaxiale. Mais la grande mobilité des atomes d'Ag entraine une croissance
tridimensionnelle.

L’ utilisation d’une couche d'accrochage de 10A de Fe améliore fortement la croissance d une
couche d’Ag [Etienne JCG111 1991]. La croissance de I’Ag est alors bidimensionnelle jusqu’'a
50 plans atomiques (soit approximativement 100A), situation idéale pour le dépdt d’une fine
couche de Fe. Malheureusement, une telle épaisseur entrainerait une grande résistance d’ électrode
ce qui serait pénalisant dans les mesures éectriques sur des barrieres de faible épaisseur. Nous
avons alors décidé d optimiser par recuit la croissance d une couche tampon d' épaisseur 1000A.
Lafigure I1-35 montre les images AFM prises a deux instants différents du dépot. Lafigure 11-35a
correspond & la surface non recuite de 300A d’'Ag et montre la formation de terrasses de taille
approximative 0.1 0.1un’. La figure 11-35b représente la surface recuite de la couche tampon
compléte : on note la présence de trous répartis de fagon homogeéne tous les 0.4um, larges de 500A
et profonds d’'environ une dizaine d’ Angstroms. En dehors de ces défauts, I'analyse statistique
révéle une rugosité RMS de 1A. Les conditions idéales permettant d’ obtenir une couche fine et
plane de Fe semblaient proches.
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figurell-35

Image AFM et profil de rugosité sur une surface 1” 1un :
a) pour une couche de 300A d'Ag non recuite

b) pour une couche de 1000A recuite.

Cependant, il est connu que I'Ag est surfactant [Blrgler PRB56 _1997]. Pour éiminer ce
probléme, Blrgler et a. forment une barriére ala diffusion de I’ Ag en déposant une fine couche de
Fe (20A) asasurface refroidie & 100K . Puisils terminent le dép6t de Fe & haute température, ce qui
facilite I"homoépitaxie du Fe. L’ Ag restant piégé sous les premiéeres couches de Fe, la couverture
d’'Ag en surface de Fe n’est dors que de 0.02 monocouche. Bien que ne disposant pas d’un four
froid opérationnel, nous nous sommes inspirés de leur protocole expérimental et nous avons réalisé
I’ échantillon suivant : MgO(100) // Fe(10A) / Ag(1000A, recuit & 400°C) / Fe (20A déposé a
température ambiante) / Fe (80A recuit 4400°C) / MgO(20A) / Co (100A) / Pd (100A) pour lequel
la premiére couche de 20 A de Fe a été déposée a la température ambiante. Afin de savoir si I’Ag
était toujours surfactant dans ces conditions, nous avons réaise, apres dépbt, une cartographie
chimique des éléments en profondeur au moyen de la spectroscopie Auger associée a la gravure
ionique séche. La profondeur d’ analyse des dectrons Auger est d environ 15A : 95% du signal
Auger vient donc des 10-15 premiers plans atomiques. La figure I1-36 représente I’ évolution des
intensités Auger aprés chaque pas de gravure. Au fur et a mesure que la gravure progresse, les pics
d intensités des différents  éments se succédent : Pd (non représenté), Co, O (MgO), Fe et Ag.
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figurell-36

Courbe représentant la cartographie chimique d un échantillon MgO(100) // Fe (10A) / Ag (1000A) /
Fe (20A) / Fe (80A) / MgO (20A) / Co (100A) / Pd (100A) montrant clairement la présence d' atomes d’ Ag a
I'interface Fe/MgO. Chaque spectre Auger correspond a une analyse trés précise (pas en énergie de 0.25eV
et temps de comptage de 300ms par point du spectre Auger) du méme endroit entre chaque étape de
gravure. Chaque point de ce graphique a été obtenu en normalisant I'intensité du pic caractéristique de
I”élément par rapport & sa valeur maximale. La courbe correspondant au Pd n’ est pas représentée.

Le maximum du pic d’ oxygene correspond approximativement au moment ou la couche de MgO
est «a nu». Le signal Auger correspondant a I’ Ag est décelable Iégérement avant celui du Fe :
I’Ag est bien surfactant. Ceci est confirmé par I'alure de la courbe d'intensité Auger de I’ Ag qui
présente une légére bosse a 23mA.min, bien avant que le Fe n’est atteint sa valeur maximale. Puis,
a partir de 36mA.min, I'intensité Auger de I'Ag tend vers sa valeur maximale correspondant a
la couche tampon d’Ag. Ceci est la preuve ndéniable que certains atomes d’Ag ont migré en
surface au fur et a mesure du dépét de Fe.

De plus, dans lalimite de détection de I’ apparell, I’ dément Ag n’ apparait que bien apres I’ éément
O ce qui signifie gu’il n'est pas au dessus du MgO, mais qu'il est principalement bloqué a
I"interface inférieure de la barriére tunnel. On peut également envisager des impuretés dans les
premiéres couches de MgO. Bien qu'il soit impossible de déterminer quelle est la quantité
d atomes d'Ag a l'interface, il est clair qu'il Sagit de la plus mauvaise position imaginable.

En effet, les propriétés de transport tunnel sont extrémement sensibles aux especes chimiques de
I'interface [Freyss PRB66_ 2002 ; Zhang_PRB68 2003 ; chapitre IV]. L’Ag est un matériau non
magnétique et de ce fait, il risque de détruire (couche d' Ag pur al’interface), ou tout au moins de
réduire (alliage Fe-AQ) toute polarisation des électrons si I’ on raisonne dans le modéle de Julliére,
ou de fortement modifier les propriétés de symétries interfaciales si I’ on se réfere aux mécanismes
de transport dans les systémes épitaxiés. L’ effet est bien évidemment catastrophique pour laTMR.

Les mesures magnétiques réalisées sur un échantillon du type
MgO(100) // Fe(10A) / Ag(1000A) / Fe(20A) / Fe(30A) / MgO(6A) / Fe(100A) / Pd(100A) ont
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montré que la présence d' Ag al’interface détruit en partie le couplage antiferromagnétique attendu
dans le cas d’'une tres fine couche de MgO (voir chapitre I11) et nous ont conduits a abandonner
les couches tampons en Ag.

Cependant, dans le cas ou il serait prouvé que tous les atomes d’Ag sont bloqués a I'interface
Fe/MgO et qu aucun ne va former d' impuretés dans la barriere tunnel, aors la tres bonne épitaxie
de 'Ag en fat un excelent candidat pour |'éaboration de puits quantiques du type
« Fe/meétal non magnétique/MgO/Fe ».

11.3.3 Couche tampon de palladium

Le Pd a une structure cubique & faces centrées de paramétre de maille 3.894, trés proche de celui
du MgO. Le syséme Fe/Pd <Sépitaxie donc tres bien suivant la relation
Pd[ 110](100)//Fe[100](100). Une fine couche d’ accrochage de 15A de Fe™® [20A de Cr cc dans
Gehanno_ JMMM188 1998] est déposee sur le MgO(100) de facon a amorcer la croissance
épitaxiale de la couche tampon de Pd. Un recuit permet d aplanir la surface de Pd comme
I’indiquent les fines raies sur les clichés RHEED (figure I1-37). Lors de la croissance de la fine
couche de Fe, nous disposons d oscillations RHEED (figure 11-38) qui, d’une part nous assurent
gue la croissance se fait couche par couche (ce qui est confirmé par les raies fines sur RHEED du
Fe en fin de dépdt, figure 11-39) et d autre part nous permettent de controler précisement |’ épai sseur
de Fe (paragraphe 11.1.2.2.2). Ces bons résultats cristallographiques a I’ échelle de la diffraction
d éectrons sont confirmés par imagerie AFM : la figure 11-40 montre de tres belles et grandes
surfaces de Pd et de Fe avec une rugosité RMS de 1.2A et environ 15A en pic apic sur une surface
de 20 20pm?. L’ utilisation o une couche tampon de Pd est donc la solution retenue et son utilité
sera démontrée aux paragrapheslil.5,V.3.2 et V.4.2.

[100] py

figurell-37
Clichés RHEED de |a surface d’ une couche recuite de Pd.

16 pour cette épaisseur, le Fe adopte une structure tétragonal e centrée.
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Oscillations ' intensité de RHEED lors du dépot de 21A de Fe sur une couche tampon de Pd.

figurell-39

Clichés RHEED de la surface d’ une couche de 20 A de Fe sur le Pd recuit.
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figurell-40

20 pm

Image AFM et profil de rugosité sur une surface 20 20 unv.
A gauche : pour une couche tampon de 400 A de Pd recuite et
Adroite : aprésle dépot supplémentaire d’ une fine couche de Fe (20A). Les rugosités RMS valent 1.2A.
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1.4 Structuration desJTM par photolithographie

La photolithographie développée dans la cellule de micro et nanotechnologie commune
aux Laboratoire de Physique des Milieux lonisés et Applications et Laboratoire de Physique des
Matériaux nous a permis de réaliser des jonctions de dimensions comprises entre 10um et 200um.
Vous pouvez en trouver une description trés compléte dans la thése de Frangois Montaigne
[Montaigne thése 1999], qui a dailleurs développé ce procédé au sein de notre
laboratoire. Le procédé technologique utilisé s est avéré efficace dans la structuration des JTM
Co/AlL,Os/Co éaborées par pulvérisation cathodique. Cependant, divers problemes lies a
la spécificité de I'ensemble { MgO(substrat)//Fe/MgO/Fe}, a savoir sa fragilité et sa réactivité
chimique, nous ont contraints a des aménagements importants. Je me limiterai dans un premier
temps au minimum nécessaire pour ensuite appréhender les difficultés rencontrées au cours de
la these et comprendre les solutions proposées afin d’obtenir du transport tunnel a travers
les jonctions dans le systeme Fe/MgO/Fe.

11.4.1 Le procédétechnologique

Le principe ck la lithographie optique est illustré a la figure 11-41. Aprés nettoyage a I’ acétone et
propanol sur une tournette, la surface de I’échantillon est enduite d’'une résine photosensible.
Notre procédé utilise une résine positive’” Shipley S1813. Ensuite, on insole I’ensemble sous
lumiere ultraviolet (UV) a travers un masque sur lequel sont dessinés les motifs désirés.
L’ échantillon est alors placé dans un bain développeur qui dissout les chaines polymeéres fragilisées
aux endroits qui ont été éclairés par lalumiére.

1" Dansle cas d’ unerésine positive, les partiesinsol ées sont fragilisées et deviennent solubles ; ¢’ est I'inverse
pour lesrésines dites négatives.
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a)
C T — ]
+— résine positive
+—— couche protectrice
i électrode supérieure
barriere
+—— électrode inféerieure
L substrat
b) 0) d)

faisceau d'ions Ar*

figurell-41

Principe de base delalithographie UV

a) Enrésinement et insolation a travers un masgue opaque au rayonnement UV
b) Développement du motif induit danslarésine

¢) Gravureionique séche (ions Ar*)

d) Dissolution delarésineinsolée al’aide d' un solvant.

On peut ensuite effectuer deux types d’ opération :

- soit la surface de I’ échantillon est bombardée par un faisceau d’ions Ar’, les zones non
protégées par larésine seront gravées (figure 11-42). Le suivi de la gravure est réalisé au moyen
de la spectroscopie Auger qui permet de connéitre les especes chimiques en surface et donc de
savoir quand s arréter. Aprés la gravure, I’ échantillon est plongé dans un bain de solvant afin
d édiminer larésine restante

- soit un méta ou un isolant est déposé sur toute la surface de I’ échantillon avant de dissoudre la
résine dans le solvant (opération appelée lift-off). A I'issue de cette opération, le dépbt ne
subsiste que sur les régions de la surface qui n’ont pas été protégées par larésine.
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Plusieurs éapes sont nécessaires pour définir lajonction tunnel en ele-méme :

une premiere étape de lithographie puis de gravure permettent d’ obtenir la partie supérieure de
lajonction (figure 11-42b)

I’ électrode inférieure est ensuite définie par un procédé analogue (figure [1-42c)

une épaisse couche isolante (90nm de SIO,) est déposeée sur toute la surface de I” échantillon
aprés que les futurs contacts métalliques sur les électrodes inférieures et supérieures aient été
protégés par des motifs de résine

I’ ouverture de I'isolant est réalisée au moyen d’ une éape de lift-off d’ autant plus facile que les
motifs se présentent sous forme de « casquette » (figure 11-42d)

une derniére étape de lithographie, suivie d'un dépdt d’'une couche d’auminium (150nm) et

d'un lift-off, permet de définir les contacts éectriques des couches ferromagnétiques
supérieure et inférieure des jonctions (figure 11-42¢).

couche protectrice
électrode supérieure
barriere
électrodeinférieure
substrat

figurell-42

Etapes de lithographie UV pour structurer des jonctions tunnel magnétiques :

a) I’ensembleinitial de la multicouche

b) définition de’ électrode supérieure

c) définition de |’ électrode inférieure et séparation des jonctions individuelles

d) dépbt d’ unisolant (SO,) pour isoler et protéger les surfaces latérales des différentesjonctions
€) dépdt des contacts métalliques qui forment les électrodes du haut (1) et du bas (2).
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11.4.2 Limitations du procédé pour les JTM Fe/MgO/Fe et

amédiorations

Le procédé technologique décrit précédemment s est avéré efficace dans la structuration des JTM
Co/Al,O5/Co éaborées par pulvérisation cathodique. Cependant, divers problemes liés ala fragilité
et la réactivité chimique de I’ensemble { MgO(substrat)//Fe/MgO/Fe} nous ont contraints a des
ameénagements particuliers afin d’ obtenir du transport tunnel a travers la jonction sans chemin de
conduction parasite.

[1.4.2.11nfluence des ultrasons

Aprés les étapes de gravure, de dépbt de SIO, ou d'Al, la dissolution des motifs de résine dans un
bain d’ acétone est grandement facilitée par I’ utilisation d’ ultrasons. Si ces ultrasons sont inoffensifs
quand lajonction est protégée par I’isolant, il N'en est pas de méme ala fin de la deuxiéme étape de
gravure. En effet, a ce stade, I’ électrode inférieure vient d’ ére définie. Au bord de I’ échantillon, on
peut noter la présence de bourrelets de résine qui ont protégé les parties métalliques situées en
dessous. Au moment de la dissolution, ces fines parties métalliques irréguliéres sont arrachées par
les ultrasons et se dispersent sur tout I’ échantillon. Ces éléments peuvent alors éventuellement
traverser la couche isolante de SO, et réaliser un court-circuit entre I’ éectrode inférieure et le
contact supérieur en aluminium (création d’un canal de conduction parasite), comme illustré sur la
figure 11-43. Le détourage (dissolution de la résine au bord) avant gravure permet de réduire la
densité de ces défauts. On constate également que les ultrasons arrachent de petits morceaux de
substrats aux endroits fragilisés (fixation des pattes, manipulations avec les pinces).

Mal heureusement, I utilisation d’ ultrasons est indispensable pour enlever larésine. Lasolution retenue a
donc éé de minimiser leur durée, quitte a ne pas «ouvrir » les jonctions de tailles les plus petites.

figurell-43

A gauche: morceaux du substrat de MgO arrachés par les ultrasons et localisés a I'intersection des
électrodesinférieure et supérieure. Visualisé en lumiére polarisée.

Adroite: grande densité de défautsinduits par les ultrasons (points noirs et paillettes métalliques).
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I1.4.2.2 Faisceau non neutralisé

Pour effectuer la gravure, nous disposons d' un canon non neutralisé (faisceau d'ions Ar’). Si toutes
les charges positives ne sont pas évacuées au niveau de I’ échantillon, elles peuvent raentir lesions
incidents et en modifier latrgectoire [Guzdar_ APL71_1997]. Ceci a de lourdes conséguences pour
I"homogénéité de la gravure sur toute la surface de I'échantillon. En effet, placons-nous a
la gravure de I’ étape b du procédé de lithographie (figure 11-42), ¢’ est-a-dire pendant la définition
du plot constituant I'électrode supérieure. Supposons que la gravure des couches métalliques
supérieures est inhomogene de telle sorte que les ions attaguent non uniformément la couche
d' oxyde ; la gravure y est généralement plus lente que dans les métaux [Vossen 1991]. Les ions
atteindront le métal inférieur a certains endroits alors qu’ a d’ autres, on sera toujours dans la couche
d'oxyde. Aing, la gravure va se trouver fortement accélérée dans les parties métaliques
inférieures, accentuant d'autant plus I'inhomogénété de la gravure. Ceci se reflete sur
la cartographie des résistances des é ectrodes inférieures, illustrée alafigure 11-44.

mesure de
résistanceinférieure
R

a)

inf

plaquette de jonctions

figurell-44

a) lllustration des conséquences de I’inhomogénéité de la gravure: I’ épaisseur de |’ électrode inférieure peut
fortement varier d’unejonction al’autre.

b) Carte des résistances électriques de I’ électrode inférieure de Fe (R, et de |’ épaisseur correspondante
(dre). Chaque case du tableau correspond a la position d'une jonction par rapport a ses voisines;
I’ espacement entre chaque jonction est de quelques millimétres. La résistance est d'autant plus élevée que
la coucheinférieure a été gravée. L’ électrode inférieure a une largeur de 400um et une longueur de 3mm.
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Nous avons tenté d'ingtaler un cadre métalique afin de faciliter I’ évacuation des charges mais
sa mise en place délicate et son mangue d efficacité ont montré que la meilleure solution reste
I’ utilisation d’un canon neutralisé, qui devrait étre prochainement opérationnel.

Afin de limiter au maximum cette inhomogénéité de gravure, nous avons dd réduire I’ épaisseur de
la couche située au dessus de la barriere, i.e. |’électrode supérieure. Alors que les propriétés
magnétiques ont éé optimisées™® pour une couche supérieure dure composée typiquement de 50A
de Fe et de 400A de O, nous avons di la réduire & Fe(50A)/Co(100A) ; malheureusement,
les propriétés magnétiques sont nettement moins bonnes (champ coercitif plus faible, cycle
magnétorésistif asymétrique témoignant d’ une configuration magnétique antiparalléle mal définie).

De plus, au cours de la gravure, les particules chargées envoyées peuvent s accumuler dans
labarriére de MgO et entrainer son claquage. Un phénomeéne proche a été obtenu dans le cas d’un
faisceau RHEED sur une couche de MgO (annexe B).

I1.4.2.3Réactivité delacoucheinférieurede Fe

Les échantillons lithographiés présentaient souvent des défauts a divers endroits des éectrodes
inférieures et notamment en leur bord. L’imagerie AFM (figure 11-45) a montré qu'il s agissait de
pics de hauteur dlant jusgu’a 100nm et traversant donc complétement le SO, pour les échantillons
lithographiés et interdisant par conséguence tout transport tunnel a travers la jonction (deuxiéme
type de canal de conduction parasite). L’ é&ude en AFM a chague étape du procédeé de lithographie a
mis en évidence que cette oxydation du Fe se produit au moment du dépét réactif de SIO,, lorsque
le plasma (Ar+0O.,) est activé. Cette oxydation est favorisée par le fait qu' aprés la gravure, les bords
de I’ éectrode inférieure ne sont sans doute plus monocristallins et s’ oxydent donc tres facilement.

figurell-45
Images AFM du bord de I'électrode inférieure: le bord est oxydé par le plasma Ar+QO,. Sa hauteur
importante fragilise le dépdt de SO, et peut méme le traverser compl étement.

18 Renversement abrupt, reproductible, fort champ coercitif, configuration antiparal|&le parfaitement définie.
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Afin de saffranchir de I’oxydation de la couche inférieure de Fe, nous avons pense a un
échantillon du type « MgO(100)// tampon de Pd recuit / Fe/ MgO / Fe » en prévoyant de s arréter
dans la couche noble de Pd. Cependant, bien qu'’ils soient diminués, les problémes d’ oxydation de
I’ dectrode inférieure sont toujours présents”®. De plus, |a fine couche de Fe en bord d dectrode
inférieure s oxyde et on se trouve également confronté au probléme des redépdts sur les bords de la
barriére tunnel (voir le paragraphe 11.4.2.4 suivant).

Nous avons égaement remplacé le SIO, par du MgO déposé dans notre béti de MBE mais les
premiers résultats ont montré des problémes d’ adhérence qui donnaient naissance a des trous dans
le MgO en bord de jonction. Ces trous étaient alors comblés par |’auminium déposé pour établir
les contacts éectriques et la jonction était court-circuitée (figure 11-46). Le faible délai entre ces
premiers essais et le début de la rédaction de ce mémoire n'ont pas permis d optimiser cette
procédure.

a 10 ] ibpm

figurell-46
Image AFM illustrant les problémes d’adhérence donnant naissance a des trous dans le MgO en bord
d’ électrode. Cestrous sont alors comblés par I’ aluminium déposé et |a jonction est court-circuitée.

Afin d’ diminer I’ oxydation de I’ @ectrode inférieure de Fe, des tests ont éé réalisés avec un autre
isolant : SizN4. Pour I'instant les premiers résultats n’ont pas été concluants : le matériau dépose
était un mauvais isolant ; des études sur la staechiomeétrie doivent étre effectuées.

19 Une étude comparative a montré qu’une électrode en Pt s oxyde également dans un plasma réactif d' O,
bien que le Pt soit connu comme métal noble, preuve de laviolence du plasma.
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1.4.2.4 Redépots

Lors de lagravure, les espéces gravées sont € ectées isotropiquement. Une partie des couches gravées
va donc se déposer aur les bords des motifs. Les images AFM et MEB (Microscopie Electronique a
Baayage) confirment la présence de ces redépbts métalliques, qui sont d autant plus importants que
I’ épaisseur des couches gravées est grande (figure 11-47 et figure 11-48). Ce phénoméne apparait auss
bien a I’ éape de définition de lajonction supérieure que de |’ électrode inférieure.

20 pm

figurell-47
Image MEB prise juste aprés la définition de I’ électrode supérieure.

Electrodeinférieure

2 pm

figurell-48

Image MEB agrandie d'un redép6t partant de I’ électrode supérieure et rejoignant I’ électrode inférieure.
Le redépbt est nettement visible; il n'y a aucun probléme d’accumulation de charge, il est donc métallique
et court-circuite la jonction.
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11.4.2.5 Sous gravure® de la premiére dectrode

L es redépdts métalliques sur les flancs de la jonction supérieure court-circuitent la barriére tunnel.
Afin d'éiminer ce probléme, nous avons envisagé d’ effectuer la gravure sous angle d’incidence,
afin de nettoyer les redépbts au fur et & mesure de la gravure. Ceci a été peu convaincant.

La solution la plus efficace consiste a ne pas graver complétement la couche isolante (figure 11-49).
En sarétant ains dans la barriere de MgO, seule la partie gravée est éventuellement court-
circuitée. L’ épaisseur effective de la barriére tunnel peut s'en trouver diminuée d autant @ cela
peut créer un cana de conduction supplémentaire et non polarisé en bord de jonction, diminuant
I’ effet de magnétorésistance. L’idéal est donc de s arréter juste a la surface de I’isolant mais ceci

est techniquement difficile a rédiser. Le contrble de la gravure de I'isolant s effectue par
spectroscopie Auger : une fois que le signal Auger de la couche isolante est détecté, la gravure
S effectue par petits pas, entrecoupés d’ analyses Auger. La gravure est arrétée juste apreés que

le maximum du pic doxygéne soit passé. Ceci est représenté a la figure 11-50. Bien qu'il soit
impossible de connditre I’ épaisseur de MgO effectivement gravée par cette méthode approximative,
ceci permet de laisser intacte et isolante une bonne partie de la couche de MgO, comme e montre
la distribution trés homogéne des résistances inférieures, preuve gue la couche tampon de Fe n’'a
€été gravée a aucun endroit. L’ utilisation de ce procédé a permis de réduire la fréquence des défauts
d oxydation et ainsi d’ obtenir des jonctions dont la résistance varie avec la surface (S) suivant laloi

Ronction 1 1/'S, comme cela est attendu dans le cas d' une barriére homogéne et en |’ absence de

cana de conduction parasite. Les résultats magnétorésistifs de ces jonctions sont étudiés au

chapitre V.
Electrode supérieure——» -
Barriére tunnel =—> {
figurell-49

Schéma expliquant ce que I’ on définit par «sous-gravure de I'électrode supérieure» : on s arréte dans la
couche de MgO.

20 Contrairement au procédé initial de gravure qui consiste & définir la jonction supérieure en s arrétant dans
I’ électrode inférieure, ce terme « sous gravure » signifie que I’ on arréte la gravure dans la barriére.
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figurell-50
Spectre Auger correspondant a I’ arrét de la premiére étape de gravure (définition de I’ électrode supérieure)
danslabarrierede MgO: lepic d’ O est maximal et les pics du Fe sont peu visibles. Le pic d' Ar est seulement
visible lorsque la couche de surface est un isolant, ce qui est bien le cas.
Cette méthode, dite de «sous-gravure », présente en fait un double avantage : ele évite de court-circuiter
la barriere par les bords mais dle praiége auss partidlement la couche inférieure de Fe de I’ oxydation

pendant le depdt de SO, par plasmaréactif, quand I’ épaisseur restante de MgO et suffisante.

[1.4.2.6 Sur gravure dela deuxieme éectrode et nouveaux masgues

La maitrise de la qualité cristalline de I’ empilement imposant une couche tampon nécessairement
épaisse, les redépbts sur les bords de I'électrode inférieure sont importants. |ls peuvent
court-circuiter la jonction, créant un cana de conduction supplémentaire et faiblement résistif.
L e nettoyage des bords s effectue par une longue gravure en angle.

De plus, lorsque la couche inférieure de métal a complétement disparue, cette méthode permet de
déposer du MgO (provenant du substrat) sur les bords de I'éectrode inférieure. A la fin de
I’ opération, I’ @ectrode inférieure de Fe est protégée par une couche de MgO suffisamment épaisse
pour éviter I’ oxydation du Fe dans le plasma Ar+O, pendant le dépbt de SIO,. L’ efficacité d un tel
protocole est illustrée a la figure 11-51 qui compare le profil du bord de I’ éectrode inférieure des
premiéres jonctions lithographiées avec celui des jonctions pour lesquelles le procédé a été
amélioré entre le début et la fin de cette thése : plus aucun défaut n'est observe ; par suite les
jonctions ne sont plus court-circuitées et elles présentent des résultats magnétorésistifs importants
et reproductibles. Maheureusement, la durée optimale de cette «sur-gravure » étant mal connue,
les risques sont les suivants :

- pulvériser trop de MgO du substraf™

- ou charger électriqguement le substrat, ne plus graver dans celui-ci mais renettoyer les bords des

électrodes préal ablement protégées par le MgO pulvérisé.

21 On peut déposer du MgO amorphe ou polycristallin qui pourrait étre conducteur ou seulement du Mg.
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figurell-51

Images AFM du bord de I’ électrodeinférieure et profil derugosité :

a) le bord est oxydé par le plasma Ar+0,. Sa hauteur importante fragilise le dép6t de SO, et peut méme le
traverser compl étement

b) aucune trace d’ oxydation n’ est visible gr&ce aux solutions imaginées.

De plus, afin de réduire les zones de vis-a-vis entre |I’aluminium de I’ électrode supérieure déposée
et les bords de I’ éectrode inférieure de Fe (i.e. les endroits de court-circuit potentiel), de nouveaux
masques ont été congus ; lajonction finale est représentée ala figure 11-52.

Jonction tunnel

———,

Electr ode
supérieure

figurell-52
Images AFM des derniers masques congus afin de réduire les zones de vis-a-vis entre les électrodes
supérieure et inférieure.
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[1.4.2.70uverture del’isolant

Lors du procédé lithographique, I'isolation électrique entre les deux éectrodes métalliques est
réalisée gréce a un dépdt de SIO,. Une fois la résine déposée, insolée et développée, I'isolant est
déposé par plasma réactif. Si le plot de résine présente un profil «carré» comme celui dessiné a
lafigure 11-53a, dors le SO, se dépose le long de ses bords. Une fois la résine dissoute dans un
bain d'acétone, les jonctions présentent des excroissances de SiO, en forme de collerettes de
300nm de hauteur, comme le montre I'image AFM de la figure 11-53b. Cela géne la prise de
contact métallique réalisée lors du dépbt d’Al, essentiellement pour les jonctions de petite taille
puisque le métal ne peut mouiller correctement lajonction supérieure.
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: Hgight Profile [4] ’
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0.4
0

| A

1} 10 20

30 pm

figurell-53

a) Schéma expliquant I’ origine des collerettes de SO, (les échelles vertical es respectives entre les épaisseurs
des couches et des dépdts de résine et de SiO, ne sont pas respectées).

b) Image AFM d' une jonction supérieure de 20um de diamétre. Le profil de rugosité montre que la collerette
atteint 300nm de hauteur. On peut également remarquer les redépots en bord d’ électrode (100nm).
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L’ utilisation de deux résines permet de s affranchir de ses problémes de collerettes. L’ opération
consiste ainduire I’ échantillon d' une premiere résine (LOR3A) et d appliquer par dessus la résine
habituelle (S1813). L’ensemble est insolé. La résine LOR3A est un polymere prénsolé par
le fabricant, ses liaisons sont donc plus fragiles que celles de la résine S1813. Lors du
développement, une fois que le solvant a dissout la S1813 insolée, il S attaque alarésine LOR3A.
Au niveau des plots de résine, I’ attaque chimique se fait par les bords ce qui donne naissance au
profil en forme de champignon illustré a la figure 11-54a. Apres lift-off de I'isolant, I'imagerie
AFM ne montre aucune trace de collerette, preuve de I’ efficacité du procédé (figure 11-54b et ¢).

a) résine

LORS3A électrode supérieure
SO,——

électrodeinférieure

1] 200 40 B0 prm
Height Profile [4]
A
200
400
ol L ey
0 4 g um

figurell-54

a) Schéma expliquant le principe des casquettes (les échelles verticales respectives entre les épaisseurs des
couches et des dépbts derésine et de SiO, ne sont pas respectées).

b) Image AFM du profil d’ ouverture de I'isolant au niveau du contact supérieur de la jonction présentée a
la figure 11-52 montrant le profil bien arrondi, sans collerette.

¢) Image AFM d'une jonction supérieure de 40um de diamétre. Le profil de rugosité ne montre aucune
collerette.
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11.4.3 Récapitulatif

Les diverses solutions proposées ont permis d' obtenir du transport tunnel a travers la jonction en
réduisant la contribution des chemins de conduction parasite précédemment énumérés. Toutefois,
les solutions développées sont «relatives » dans le sens ol les problémes sont fortement réduits
mais subsistent a une moindre échelle. En conséguence, |’ obtention de transport tunnel a travers
la barriére pour de faibles épaisseurs de MgO apparait d’ ores et d§ja trés compromise de méme que
pour le régime des trés fortes épaisseurs.

Le fait de ne pas pouvoir mesurer des JTM avec de fines barriéres de MgO nous prive d' une éude
de physique fondamentale particulierement intéressante. Premiérement, ceci nous empéche
d éudier la variation du couplage d’ échange par effet tunnel (chapitre 111) en fonction de latension
appliquée dont les modéles théoriques reposent notamment sur le formalisme de Keldysh
[Schwabe PRB54 1996 ; Heide PRB59 1999]. Deuxiemement, pour des épaisseurs de MgO
inférieures a six plans atomiques, la barriére tunnel s épitaxie de fagon pseudomorphe ; dans ce cas,
sa dructure reste proche du modele de prédiction théorique et la symétrie des électrons est
conservée pendant le transport tunnel. Enfin, dans ce régime d’ épaisseur, le couplage des états de
résonance interfaciale induit un transport balistique pour une bande de spin qui pourrait se traduire
par des effets magnétorésistifs particulierement importants.

Pour des épaisseurs plus importantes, nous avons déja signalé que des didocations apparaissent et
déforment localement la structure cristalline et entrainent |’ apparition de fautes d’empilement
des atomes a chaque interface de la barriére. |l aurait éé sans aucun doute intéressant de comparer
les propriétés de transport pour deux systémes de pat et dautre de la transtion
« barriére contrainte - barriererelaxée», par exemple pour des échantillons ayant respectivement
10A et 14A de MgO.

En terme de magnétorésistance brute, e régime des trés grandes épaisseurs est le plus intéressant :

de larges effets sont prédits (chapitre IV). Cependant, dans ce cas, la résistance de la jonction est
trop importante et les canaux de conduction parasite subsistants diminuent la TMR.
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1.5 Conclusion

L’ élaboration d empilements monocristallins Fe/MgO/Fe a éé possible grace a la technique
d épitaxie par jets moléculaires. La grande qualité cristallographique a été vérifiée conjointement
aux échelles micro et nanoscopiques par RHEED, AFM et MET.

La croissance bidimensionnelle du MgO sur la couche tampon de Fe plane est |I'un des atouts

majeurs du systéme modéle Fe/MgO/Fe :

1) dle limite toute fluctuation de I'épaisseur de la barriére, ce qui est important pour
I"homogénéité du courant tunnel et de ses caractéristiques,

2) ellepermet d épitaxier des couches de MgO fines et continues a1’ échelle d’ une jonction,

3) dle réduit le nombre de fautes d’ empilement et autorise une interface supérieure MgO/Fe
également plane, point crucia pour la conservation de la symétrie éectronique a travers
la multicouche,

4) la détermination précise de I'épaisseur de MgO s effectue gréce aux oscillations d'intensité
RHEED. Ce point sera décisif pour la mise en évidence du couplage entre deux couches

ferromagnétiques par effet tunnel polarise en spin, phénomene traité au chapitre 1.

La deuxieme éectrode de Fe est magnétiquement durcie par |’ épitaxie d’ une couche de Co hcp qui
présente deux variants dont les axes de facile aimantation sont orientés suivant les axes difficiles du

Fe. Le magnétisme de cette bicouche sera étudié au début du chapitre suivant.

Un travall important a éé fourni sur I'éude de la nature chimique de I'interface Fe/MgO.
Les conclusions préliminaires (une étude plus approfondie sera effectuée dans le cadre de la thése
de Muriel Sicot) ont montré que la croissance préaable d'une couche épaisse de MgO sur
le substrat permet de piéger le carbone et évite qu'il contamine I'interface et perturbe
les mécanismes de transport. Cependant, dans ce cas, les sites interstitiels laissés vacants sont
occupés par des atomes d’ oxygene provenant du flux de MgO et donnant naissance a une couche
intermédiaire de FeO. L’ impact sur le transport tunnel seratraité de fagon théorique au chapitre IV
et les résultats magnétorésistifs présentés au paragraphe V.1.4 en apporteront une preuve flagrante.

Enfin, la derniére partie a décrit le protocole de structuration des JTM. Les diverses améliorations
apportées entre le début et la fin de cette these ont permis I'obtention et la reproductibilité
d’ importants résultats magnétorésistifs ains que |’ approfondissement de nombreux aspects de
la physique fondamentale propre aux systemes épitaxiés.
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Chapitre 1l

Interactions magnéetiques dans le systeme
Fe/MgO/Fe

Le contrble des propriétés magnétiques est un point capital dans I’éaboration de JTM : les deux
électrodes métalliques doivent présenter un méme axe de facile amantation et des champs
coercitifs, ou champs de retournement, fortement différents. Le but est I’ acces précis et aise aux
configurations paralléle (P) ou antiparalléle (AP) au moyen du contrdle individuel de I’ aimantation
de chague film magnétique dans cette architecture douce-dure L’épitaxie permet justement
I’élaboration de couches magnétiques avec des anisotropies magnétocristallines bien définies,
alafoisen intensité et en direction [Fullerton JIMMM200_1999].

Si la premiére partie de ce chapitre est consacrée aux propriétés magnétiques de nos JTM, il est
principalement axé sur I'éude d’'un couplage particulier entre deux couches ferromagnétiques :
le couplage par effet tunnel polarisé en spin, prédit dés 1989 mais dont la premiére mise en
évidence expérimentale ne fut effectuée qu’au cours de cette thése grace au systeme Fe/MgO/Fe.
Nous confronterons nos résultats expérimentaux avec les prédictions théoriques de Slonczewski et
de Bruno avant d’ expliquer ce couplage gréce aux états de résonance interfaciale, dans une optique
plus adéquate et spécifique al’ épitaxie de notre structure.

Enfin, nous déaillerons I'utilisation de ce couplage pour la création de systémes
antiferromagnétiques  artificiels dont la réponse magnétique sera parall@ement étudiée par
I utilisation du transport tunnel comme sonde du magnétisme.

Les diverses mesures magnétiques ont été effectuées par SQUID* AGFM?® ou VSM?. Le lecteur
pourra trouver toutes les informations relatives au principe de fonctionnement de ces appareils dans
laréférence suivante : [duTrémoletdel acheisserie 1999].

22 gyperconducting QUantum I nterference Device.
23 Alternating Gradient Field Magnetometer.
24 Vibrating Sample Magnetometer.
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[11.1Propriétés magnétiquesdes JTM

L’ accés aux configurations magnétiques extrémes (P et AP) dans une architecture douce-dure peut
étre obtenu par différents moyens. La technique la plus utilisée consiste & déposer un matériau

antiferromagnétique dont le champ déchange avec le méa ferromagnétique va bloquer
le renversement de I'amantation de I'une des couches [Cowache IEEE34 1998]. On peut
également utiliser ce qui est communément appelé un matériau antiferromagnétique artificiel

(AAF) au sein duquel un couplage de type RKKY (Rudderman-Kittel-Kasuya-Y osida) assure une
configuration antiparalléle des aimantations et augmente le champ coercitif de I’une d’ entre elles
[vandenBerg IMMM 165 _1997]. Une troiséme solution possible serait de modifier les champs
coercitifs en jouant sur la nature des matériaux (ceci est a priori impossible puisque I’ é&ude du
transport polarisé en spin dans notre systeme Fe/MgO/Fe impose deux éectrodes magnétiques
nécessairement identiques) ou sur les épaisseurs des couches (mais le champ coercitif varie
faiblement dans cette gamme d’ épaisseur). Nous avons choisi de durcir la deuxiéme éectrode de
Fe par le dépbt d’'un matériau ayant un champ coercitif plus élevé, constituant ains une bicouche
dont le comportement magnétique a é&é grossierement prédit par les modéles théoriques avant
d étre éudié expérimentalement. La solution retenue a été | épitaxie d’ une épaisse couche de Co
sur I’ électrode supérieure de Fe. L’ exploitation de I’ anisotropie magnétocristalline via |’ épitaxie de
ces couches a permis de conserver |'axe facile de la bicouche paraléle a I'axe facile du Fe,
un aspect capital dans e fonctionnement des JTM.

111.1.1 Magnétisme de la couche de Fe simple

Commeil a éé vu au chapitre 11, le Fe a une structure cristalline cubique centrée et par conségquent,
ses propriétés magnétiques dépendent de son orientation cristalline : c'est la définition de
I anisotropie magnétocristalline. Ainsi, son axe de facile aimantation est [100] (ou [010]) et comme
Nous ne nous intéresserons toujours qu’ a I’amantation dans le plan (100), I'axe [110] (ou [-110])
est difficile®. De plus, par mesure de simplicité, nous désignerons toujours ces axes par [100] ou
[110]. La figure 111-1 présente les cycles d’ aimantation caractéristiques pour une couche de 500A
de Fe suivant ces axes. On a des retournements carrés et bien définis suivant [100] €t des
retournements caractéristiques d’ un axe défavorable suivant [110] re, avec un champ de saturation
suivant |'axe difficile de I’ordre de 6000e. Pour tous les échantillons que nous avons réalisés,
les épaisseurs des couches simples de Fe varient entre 10A et 1000A et possédent suivant |’ axe
facile des champs coercitifs tres faibles a tempéature ambiante (400e maximum).
Bien évidemment, a faible température |’ agitation magnétique diminue, la constante d’ anisotropie
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et les champs coercitifs sont fortement augmentés (de 100e (300K) a 150e (5K) suivant I'axe
facile).

11a) : o
| f
23 or ]
= | |
/ |
Z ]
_l -
60 40 20 0 20 40 60 1000 800 0 T 500, 1000
Champ magnétique (Oe) Champ magnétique (Oe) sat
figurelll-1

Cycle d’aimantation pour une couche de Fe (500A) :
a) suivant I’ axe facile [ 100]ge
b) suivant |’ axe difficile [ 110] ge.

Compte tenu de la croissance épitaxiale et de la structure cc du Fe, cette couche présente
une anisotropie magnétocristalline d ordre 4, notée Ke. Les mesures réalisées suivant |'axe
difficile permettent de déduire la valeur de la constante d’ anisotropie a partir de la valeur du champ
de saturation :

M_H
Ke :% (111-1)

ol Mg, est I’'aimantation du Fe (M=1714emu.cm®).

Pour une couche de 5004 (figure 111-1b) nous obtenons ains Kg=5.1" 10°erg.cm’®, en accord avec
les données hibliographiques [duTrémoletdel acheisserie 1999]. Cependant, nous verrons au
paragraphe 111.3.5 que les deux axes faciles ne sont pas magnétiquement équivalents puisgue leurs
constantes d anisotropie sont |égerement différentes.

En rédité, les constantes d’ anisotropie dans le plan dépendent des épaisseurs des couches suivant

~

1250u - - _y
g (unités GGS et de, épaisseur de Fe, exprimée en nombre de

Fe U

é
laloi Kg, =M a275-
e

monocouche) [Heinrich_JAP70_1991]. L’ effet est donc important lorsque les épaisseurs de Fe sont
inférieures & 100 plans atomiques (soit 140A). Dans le cas limite ol seuls quel ques plans atomiques
de Fe sont déposés, dors il n'y a pas d' anisotropie dans le plan mais une anisotropie uniaxiale
perpendiculaire [Heinrich_PRL59 1987].

%5 Danslevolume, [111] est I'axe difficile et [110] est un axe intermédiaire [Kittel 1985].
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111.1.2 Bicouche magnétique dure Fe/Co

Le dépbt d'une couche de Co sur la deuxiéme couche de Fe permet de durcir cette derniére,
' est-a-dire d’augmenter son champ de retournement. Cependant, il est important de conserver
I’axe facile de la bicouche dure paralléle a celui du Fe seul, afin d’accéder aux configurations
magnétiques extrémes et ains d’ obtenir le maximum de magnétorésistance. L’ étude présentée au
chapitre Il a permis de déeminer la relation dépitaxie entre les deux métaux :
Co(11-20)[0001]//Fe(001)[110] et Co(11-20)[0001]//Fe(001)[1-10Q] : le Co épitaxié sur le Fe aune
structure hcp, présentant un double domaine. Pour le Co hcp, tous les axes du plan de base
hexagonal sont difficiles et son axe de facile aimantation est [0001] ¢, pardléle a[110] s ou [1-10]
[Kittel 1985]. La question était alors de savoir quel alait étre I’ axe facile de la bicouche Fe/Co.
De plus, dle doit se comporter comme un monobloc magnétique rigide, ce qui impose
une limitation dans la gamme des épaisseurs la constituant.

Dans ce qui suit, dee € do, représentent les épaisseurs des couches de Fe et de Co,
Me=1714erg/cn® et Mg,=1422erg/cn”  leus amantations par  unité de  volume,

Ke=4.8 10°erg/lcm?® et K,=4.5 10°erg/cnt® leurs constantes d’ anisotropie.
111.1.2.1Le paramérecritique : dg" """
Considérons une bicouche Fe(d-)/Co(ds,). Afin d appliquer les modéles simples décrivant les

mécanismes de renversement d’aimantation a la bicouche Fe/Co, nous supposerons dans un
premier temps que les axes faciles du Fe et du Co sont identiques.

L’interaction d’ échange de type ferromagnétique au niveau de I’ interface entre ces couches rend
leurs aimantations interfaciales respectives solidaires, ¢’ est-a-dire que la rotation de I’ une entraine
cedle de l'autre De tels systémes bicouches ont éé largement étudiés
[Fullerton IMMM200_1999]. De nombreuses approches théoriques ont prédit le comportement
magnétique du systeme dans son ensemble (champ coercitif, aimantation rémanente, orientation
magnétique) en fonction des fractions relatives, des anisotropies et des aimantations de chacun des
condituants  [Skomski_PRB48 1993; Fischer PRB57 1998; Sabiryanov_PRB58 1998].
L’origine du couplage d échange utilisé pour durcir la couche éant interfaciale, le paramétre
le plus important ressortant de toutes ces modélisations est I’ épaisseur de la couche douce, .
En effet, en dessous d’ une épaisseur critique de"""®, I’intégralité de la couche douce (Fe) est
magnétiquement couplée a la couche dure (Co) et les deux phases magnétiques se retournent pour
le méme champ de nucléation. En revanche, au dela de cette épaisseur limite, la couche douce se
renverse a des champs plus faibles que le champ coercitif de la phase dure et le cycle d’ hystérésis
n'est plus rectangulaire. Grossierement, cette épaisseur critique est le double de la largeur d’une
paroi de, dans la phase dure [Fullerton IMMM200 1999, soit :
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d;:tique=2d00 =2 % (|||-2)
Co

avec Ac, et K¢, les constantes d’ échange et d' anisotropie de la couche dure. Ains, d’aprés les
données du Co hep (Ag, = 1.3 10°erg/em ; Ko, = 4.5 10°%erg/cm?®) nous obtenons de""""*<100A..

Cette dimension caractéristique détermine le comportement du systéme bicouche.

111.1.2.2 Pour une épaisseur de Feinférieurea dg""""®

Dans ce régime d’ épaisseur, le systéme se comporte comme un monobloc rigide caractérisé par les
propriétés magnétiques moyennées sur les deux couches. Le champ coercitif est aors donné par
[Fullerton IMMM200_1999 :

_ 2(dg, K, +deKe,)
o (dOOM Co + dFeM Fe) .

H (111-3)

D’ apres ses hypothéses, ce modéle ne s applique pas a notre dispositif (I axe facile du Co n’est pas
paralléle a celui du Fe); il est inexact en terme de vaeur quantitative. Cependant plusieurs
conclusions sont vaables, comme cela est illustré a la figure I11-2 qui montre les cycles
d’hystérésis d'un échantillon MgO(100)//Fe(500A)/MgO(10A)/Fe(50A)/Co(550A)/Pd(100A)
suivant les axes facile et difficile du Fe. Tout d’abord, on constate que la bicouche Fe/Co présente
un champ coercitif nettement augmenté par rapport a celui de la couche de Fe seule. De plus,
lorsque le champ est appliqué suivant la direction [100] e, le renversement de cette bicouche est
abrupt, preuve que I’ axe facile du monobloc est effectivement identique a celui de la couche de Fe
seule (figure 111-3). En effet, d’'aprés les valeurs des constantes d anisotropie (Kee<Kc,),
la nucléation initidle se produit dans le Fe et se propage ensuite dans le Co, entrainant un
renversement rapide.

[
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figurelll-2

Cycle d’aimantation pour un échantillon MgO(100)//Fe(500A)/MgO(10A)/Fe(50A)/Co(550A)/Pd(100A) :
a) suivant I’ axe facile [ 100] e
b) suivant |’ axe difficile [ 110] re.
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figurelll-3
Schéma magnétique équivalent des axes faciles de chaque couche prise séparément et du systéme final complet.

Pour un champ magnétique appliqué suivant la direction [110] (figure 111-2b), le renversement de la
couche dure se fait de maniére progressive et la saturation n’ est obtenue qu’ a fort champ (typiquement
5k0e), ce qui correspond au comportement attendu suivant un axe de difficile amantation.
111.1.2.3Pour une éaisseur de Fe supérieure adg"""%"®
Si, pour dc, fixée, on augmente la quantité de matériau doux, i.e. S d= augmente, alors on s attend
a percevoir une baisse du champ coercitif de I'ensemble ; effectivement, I’équation (I11-3) montre
gue pour d=>>0.,, on obtient le champ coercitif de la couche douce seule. Ceci traduit le fait que
le champ d’ échange diminue lorsque d-. augmente. Ainsi, la nucléation dans le Fe se produit pour
un champ nettement inférieur a celui de la couche de Co. Les mécanismes de renversement d’une
couche douce couplée ferromagnétiquement avec une couche dure ont éé étudiés des les années
1960 par Goto et a. [Goto_JAP36_1965]. En supposant que la couche dure est parfaitement rigide
et que Kg=0, on obtient la valeur du champ de nucléation dans la couche douce:
Ho = Lez
2M e te,
le champ magnétique dpasse cette vaeur (en absolu), il y a compétition entre I'énergie de
Zeeman, qui tend a aligner les moments magnétiques de la couche douce dans le sens du champ, et

(Are représente la constante d’'échange dans la couche douce). Lorsgue

le couplage d' échange a I’interface {ferromagnétique dur / ferromagnétique doux} qui maintient
le moment interfacial de la couche douce aigné avec I’amantation de la couche dure. Le résultat
est illustré ala figure 111-4 : dans la couche douce, les spins présentent une rotation continue dont
I’ angle de rotation augmente a mesure que I’ on s éloigne de la couche dure, al’image d' une paroi
de Bloch. Ce comportement est connu sous le nom de exchange-spring magnet, par analogie avec
un ressort (spring en anglais) ; il seramis en évidence au chapitre V au moyen du transport tunnel
utilisé comme sonde du magnétisme.
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Co

Fe

figurelll-4
Illustration du comportement magnétique de la bicouche lorsque I’ épaisseur de Fe devient trop importante :
son aimantation tourne de plan en plan pour s aligner avec le champ [Fullerton_IJMMM200_1999].

Cependant, éant donné les deux variants de Co, le comportement magnétique de notre systeme
dans ce régime de spring magnet est plus compliqué que celui de lafigure 111-4 car les axes faciles
des deux domaines sont a45° par rapport aux axes faciles du Fe.

[11.1.3 Conclusion

La maditrise de I’anisotropie magnétocristalline via |’ épitaxie nous a permis d éaborer des
multicouches présentant les propriétés magnétiques satisfaisantes : les deux couches magnétiques
ont le méme axe facile e, pour un champ appliqué suivant ce dernier, les renversements des
aimantations sont abrupts, bien définis et se produisent pour deux champs coercitifs nettement
différents, donnant naissance a une large fenétre de champ dans laquelle on peut aisément modifier
la configuration magnétique du systéme, I’ un des critéres essentiels des JTM.

[11.2Couplage par effet tunnel polarisé en spin

Les résultats magnétiques présentés jusqu’ici concernent des échantillons dont |’épaisseur de
la couche de MgO est supérieure & 8A, régime dans lequel les deux couches magnétiques inférieure
(Fe) et supérieure (Fe/Co) sont découplées du point de vue des interactions magnétiques.
Cependant, pour des épaisseurs plus faibles, nous observons que le retournement de la couche
douce de Fe se produit en champ positif. Nous avons associé ceci a un couplage de type
antiferromagnétique entre les deux couches magnétiques [Faure-Vincent_ PRL89 2002].
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111.2.1 Mise en évidence expérimentale

L’ épitaxie des hétérostructures Fe/MgO/Fe a été détaillée au chapitre |1. Briévement, les conditions
de croissance de nos échantillons sont les suivantes : la premiére éectrode de Fe est déposée puis
recuite a 450°C de maniere a |’aplanir. Lors de dépbt de la couche & MO, les oscillations
RHEED permettent d' une part d affirmer que la croissance de I’ oxyde est bidimensionnelle et donc
que cette couche isolante est plane pour les épaisseurs de MgO de nos échantillons, entre 5 et 17A,
et d'autre part, de connaitre précisément |’ épaisseur de I’isolant. La continuité de la barriére tunnel
de MgO a éé confirmée par MET a I’ échelle locale pour des épaisseurs descendant jusqu’ a 5A.
La couche magnétique dure, épitaxiée sur la barriére isolante, est constituée de 35A de Fe et de
500A de Co. Enfin, les échantillons sont protégés par une couche de 100A de Pd.

[11.2.1.1 Cycles M (H) avec décalage du cycle mineur

La figure I11-5 présente les cycles d’aimantation et les cycles mineurs pour des échantillons
MgO(100) // Fe(ds) / MgO (dwgo) / Fe (35A) / Co (500R) / Pd (100A). Si I’on observe toujours
les deux sauts correspondant aux retournements des couches douce et dure, il est remarquable que
le retournement de la couche douce ait lieu en champ positif. Ceci est la signature d’ une interaction
magnétique entre les couches qui favorise la configuration antiparall€le des aimantations en champ
positif, et donc en compétition avec le couplage Zeeman.

-

-100 100

0
Champ (Oe)

-1000 -500 0 500
Champ magnétique (Oe)

figurelll-5

Courbe d' aimantation suivant |’ axe facile pour un échantillon MgO//Fe/MgO(5A)/Fe/Co.Le cycle mineur est
mesuré aprés saturation de tout le systéme et dans une fenétre de champ ou la bicouche dure Fe/Co est
magnétiquement rigide. Dans cet échantillon, un décalage de 580e du cycle mineur est la signature d’un fort
couplage AF. En insert: la variation rapide de I'intensité du couplage avec |'épaisseur de I’isolant est
reflétée par les deux cycles mineurs, avec dre=320A.
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L’intensité du couplage magnétique entre les couches, notée J, a éé déduite du décalage du cycle
d hystérésis mineur de la couche douce, noté He (figure 111-5). En effet, dans le cas d' une
interaction de surface,

J=H_, d.. M. (11-4)
L’insert de la figure I11-5 montre clairement que, pour une épaisseur de la couche douce de Fe
fixée, I"'amplitude de Hex diminue rapidement lorsque I’ épaisseur de MgO augmente : alors qu'elle
vaut -470e pour une épaisseur de 5A, elle n’est plus que de -70e pour 6.3A disolant, & d-=320A
fixée. Ainsi, pour des épaisseurs de MgO inférieures & 8A, nous observons un net décalage du

cycle mineur vers les champs positifs ; au dela nous observons un décalage quasi nul et positif, qui
est associé au champ de Néel (annexe C).

Pour des épaisseurs de MgO inférieures & 5A, nous observons une modification significative de
laforme du cycle mineur. Laforme arrondie du cycle mineur et le retournement de la couche douce
en deux éapes indiquent un couplage biquadratique (figure I11-6). Nous [I'attribuons a
la compétition entre le couplage d’ échange antiferromagnétique et un couplage ferromagnétique
direct de type «trou d épingle » ou pinhole apparaissant pour de trés faibles épaisseurs de MgO,
lorsque la barriére n’ est plus continue.

" " " 1 "
-100 50 0 50 100
Champ magnétique (Oe)

figurelll-6
Cycle mineur d'un échantillon avec dygo=4.5A. Le retournement en deux étapes témoigne d’'un couplage
biquadratique résultant de la compétition entre le couplage AF et le couplage F par pinholes.

Bien que nous ne puissions pas exclure la présence de pinholes ferromagnétiques sur les grandes
tailles des échantillons mesurés (plusieurs mm?), nous tenons & préciser que pour des épaisseurs de
MgO plus importantes, le retournement du cycle mineur est carré. Par conséquent, hous pouvons
raisonnablement affirmer que dans ce cas, la contribution ferromagnétique des pinholes est
nettement plus faible que I interaction d’ échange AF.
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[11.2.1.2Evolution de J en fonction de dygo

005 — T T — T T T ]

0,00[ a
0,05 | g ]
o010 < B ]
05| ]
020} ]

J (erg/cmz)
o

-0,25

0,30} g

0,35 [ T T S S S
4 6 8 10 12 14 16 18

Epaisseur de MgO (A)

figurelll-7
Variation du couplage J en fonction de |’ épaisseur del’isolant.

La figure 111-7 représente la variation du couplage, J, en fonction de I’ épaisseur de I'isolant. Trois

régimes sont clairement visibles :

pour des épaisseurs de MgO supérieures & 10A, nous observons un couplage ferromagnétique
fable qui est attribué a I'effet « peau d orange ». Compte tenu des caractéristiques des
rugosités interfaciales Fe/MgO fournies par MET, le couplage « peau d’ orange » ou de Néd et
globalement constant pour nos échantillons, et il est faible, i.e. égal & 0.02erg/ent. Le lecteur
trouvera en annexe C les calculs et mesures permettant d’ estimer a partir des images TEM le
couplage de Néd correspondant. 1l est remarquable que cette valeur extraite des clichés de
diffraction éectronique corresponde a la valeur moyenne de I'intensité du couplage pour
dvgo>10A déduite cette fois des mesures magnétiques.

Lorsque I’ éaisseur d'isolant diminue de 8 & 5A, I’amplitude du couplage AF (J<0) augmente
rapidement. Nous verrons par la suite que ce phénomene est décrit par plusieurs modées
théoriques.

Enfin, en dessous de 5A, nous observons une modification significative de la forme du cycle
mineur et une décroissance de I’intensité du couplage. Ceci s explique par la compétition entre
le couplage d'échange antiferromagnétique intrinseque, dont |'amplitude devrait étre tres
importante d’ aprés |la tendance dégagée entre 8 et 5A, et un couplage ferromagnétique de type
pinhole apparaissant pour de s faibles épaisseurs de MgO. Ceci se traduit par la mesure

expérimentale symbolisée par le point - sur lafigurel11-7.

[11.2.1.3Evolution de H, en fonction de tg.

J

Dans le cas d'une interaction de surface, le champ d échange suit laloi H,, = — (voir

Fe Fe

équation (I111-4)). Un systeme de masgues in situ a permis la réalisation d’'un dépét de Fe en deux
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étapes: trois épaisseurs différentes de Fe sont ainsi obtenues pour une méme épaisseur de MgO et
donc une méme intensité de couplage J. On peut ains visualiser la variation de He, en fonction de
1dee, a dygo fixée. Les résultats des mesures sont représentés a la figure 111-8 et montrent le bon

accord entre théorie et expérience.
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figurelll-8
Variation du champ d’ échange avec |’ épaisseur de la couche magnétique douce pour 6.3A de MgO.

Le champ d' échange suit bien une loi linéaire en 1/d-. dont la pente nous permet d extraire un J
moyen pour une épaisseur donnée de MgO. De plus, ceci confirme que le décalage observé est di a
une interaction d’ échange de surface.

Lorsque I épaisseur de la couche douce de Fe est trop fine, un recuit ne permet pas de |’ aplanir
suffisamment pour épitaxier |e reste de la structure dans de bonnes conditions. Le renversement de
la couche douce se produit bien en champ postif (H.=-1330€) mais en deux étapes.
La figure I1I-9 corresppond au  cycle  damantation dun  échantillon
MgO(100)//Fe(100A)/MgO(5A )/Fe(50A)/Co(550A)/V pour lequel la détérioration des propriétés
magnétiques du film est liée ala croissance.

w4

M/ Mgy
o

300 200 0 200 400
Champ magnétique (Oe)

figurelll-9

Cycle d’aimantation et cycle mineur pour un échantillon MgO//Fe(100A)/MgO(5A)/Fe/Co/Pd. Le champ
d’échange est trés élevé (-1330e) mais |’ épaisseur de Fe n'est pas suffisante pour conserver de bonnes
propriétés magnétiques.
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[11.2.1.4 Analyse des origines possibles du couplage

Il convient de s intéresser aux différents mécanismes de couplage dans une JTM &fin de voir s I'un
d entre eux pourrait ére responsable du retournement en champ positif de la couche douce.

Le couplage le plus smple & envisager est le couplage direct entre les couches métalliques via les
points de discontinuité de I'isolant. Mais il s'agit d'un couplage ferromagnétique favorisant un
retournement simultané des aimantations.

Nous devons ensuite considérer les différents couplages magnétostatiques. Le premier est le
couplage induit par la rugosité des couches magnétiques. Prenons le cas ssmple d'un profil

sinusoidal de larugosité. L’ accumulation de charges magnétiques conduit a la création d’ un champ
dipolaire magnétique entre les couches. Si les rugosités des interfaces inférieure et supérieure sont
en phase, dors il y a création d'un champ ferromagnétique dit de Néel ou «peau d orange »
[Néd CRAS255 1962 ; Schrag APL77 2000]. Si les rugosités sont en antiphase, alors il apparait
un couplage biquadratique favorisant un positionnement des aimantations a 90° I une par rapport a
I’autre [Demokritov_PRB49 1994]. Ains, aucun couplage lié a la topologie des interfaces ne
permet d’ expliquer la favorable configuration AF des aimantations.

Nous pouvons également citer les différents couplages liés aux champs de dispersion associés aux
inhomogénéités magnétiques dans les films minces. Ainsi, Thomas et a. ont mis en évidence un
couplage induit par les parois de domaine qui apparaissent dans la couche douce lors des
répétitions successives des cycles d'hystérésis aller-retour [Thomas PRL84 2000] ; dans nos
échantillons, le renversement de la couche douce est observé dés e premier cycle magnétique aprés
une saturation a fort champ magnétique nous assurant que les couches sont congtituées de
monodomaines magnétiques. Récemment, une nouvelle notion est apparue: celle de rugosité
magnétique [Tiusan_EPJB26 2002]. Ce phénoméne a été observé dans le cadre de systemes
polycristallins. Les fluctuations locales d anisotropie dans la couche magnétique dure sont
responsables d’ accumulations de charges magnétiques, a I'image de la rugosité des interfaces du
modéle de Néd. Cependant, dans notre systéme, |'anisotropie magnétocristaline force
les aimantations a rester suivant des directions bien définies si bien que cette hypothése basée sur
latopologie magnétique est arejeter.

Une interaction AF pourrait également étre attribuée a un champ d’ échange associé a une couche
d oxyde antiferromagnétique/ferrimagnétique a I'interface entre la couche inférieure de Fe et
la barriere tunnel en MgO. Cette hypothése d’'un exchange biasing correspondrait a un couplage
plutdt indépendant de I’ épaisseur de la barriere isolante de MgO aors que nous observons une forte
dépendance de I’intensité de couplage J en fonction de digo. De plus, ce décalage devrait étre
présent méme en |’absence d’'une couche magnétique supérieure : nous avons aors réaisé des
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échantillons smplifiés du type MgO(100)//Fe/MgO dans lesquels nous avons volontairement exclu
la couche magnétique supérieure. Nous n’ observons aucun déplacement du cycle d’ aimantation sur
ces échantillons. Cela signifie que le décalage éventuel est dans la limite de détection des appareils
utilisés (10e pour le SQUID et moins pour I’AGFM) aors que des champs d échange allant
jusgu’ & 1330e ont été observés pour une épaisseur de 5A de MgO. Cette étude nous a permis de
rejeter I'hypothese d’un champ d’'échange AF d0 ala présence éventuelle d’'un oxyde de Fe.
Le décalage des cycles mineurs peut étre attribué uniquement a des effets de couplage entre
les couches.

Enfin, lataille et le rapport d' aspect des échantillons sur lesquels les mesures magnétiques ont été
réalisées (typiquement 2 2mnr) nous autorise a exclure I'éventuaité d'un couplage AF lié &
lafermeture latérale des lignes de champ de dispersion entre les couches magnétiques.

Ainsi, aucun des mécanismes de couplage ayant é&é mis en évidence expérimentalement jusqu’a
présent ne permet d’ expliquer ce fort couplage AF observé. La derniére explication possible repose
sur un couplage d' échange entre les couches par effet tunnel.

[11.2.2 Introduction au couplage d’ échange par effet tunnel

Pour expliquer de maniére intuitive le couplage par effet tunnel, considérons d'abord la situation
simple d’'ions magnétiques isolés dans une matrice méallique non magnétique. Le gaz des
électrons de conduction est aimanté au voisinage des impuretés magnetiques. Cette aimantation
locale provoque une interaction d’ échange indirecte entre les ions magnétiques par I’intermédiaire
des électrons de conduction. 1l Sagit de linteraction RKKY (Ruderman et Kittel,
[Ruderman_PR96 1954]; Kasuya, [Kasuya PTP16 1956] ; Yosida, [Yosida PR106 1957]).
Ensuite, dans le cas de deux films ferromagnétiques séparés entre eux par une fine couche
métallique non magnétique, une interaction de type RKKY se produit toujours via les éectrons de
conduction mais a travers toute la couche séparatrice supposée @ntinue. Un tel couplage a éé
observé la premiére fois dans le systéme Fe/Cr/Fe par Griinberg et ses collaborateurs en 1986
[Grinberg_ PRL57_1986]. Depuis, d autres systémes ont été étudiés ; nous pouvons notamment
citer les travaux de Parkin et a. sur les métaux ferromagnétiques Fe, Co, Ni séparés par divers
métaux de transition (Ru, Cr, V, Nb, Ta, Rh, Ir, Cu, Re, W, Mo) [Parkin PRL64 1990 ;
Parkin_PRL67_1991].

Dans le cas de couches séparatrices métalliques, le couplage d’ échange en fonction de |’ épaisseur
de la couche séparatrice (notée d) oscille entre des valeurs positives et négatives et avec une

cos(akd)

décroissance de laforme 47 (figure 111-10). Le phénomeéne oscillatoire peut se comprendre
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par le caractere ondulatoire des éectrons de conduction qui assurent la transmission de
I’information magnétique entre les couches.
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figurelll-10
Intensité du couplage d'échange, Jo, entre deux couches de NigCo;,g a travers une couche de Ru. La ligne
correspond a une simulation des données avec une formule de type RKKY [Parkin_PRB44 1991].

Expérimentalement, un couplage magnétique a travers une couche séparatrice non métalique n'a
&é obsarvé que  pour le systéme Fe/S/Fe  [Toscano IMMM114 1992 ;
Fullerton IMMM117 1992 ; Gareev_IJMMM240 2002]. Dans ces échantillons, pour lesquels des
couplages bilinéaire et biquadratique sont observés, I'analyse des résultats contradictoires est
relativement complexe. De plus, dans le cas de ce séparateur de nature semi-conductrice, les
électrons peuvent étre activés thermiquement ou optiquement dans le S et véhiculer I'information
de spin entre les deux couches ferromagnétiques. 1l est alors difficile de conclure quant ala nature
de ce couplage.

S I'on considére maintenant une trés fine couche séparatrice isolante e non magnétique,
I"interaction entre les deux couches ferromagnétiques peut se faire cette fois, non plus via
les électrons de conduction, mais au moyen des électrons qui passent fr effet tunnel a travers
la barriere isolante. Dans ce cas, les électrons porteurs de I’ interaction magnétique n’ont plus de
caractere oscillatoire : parce que ce sont des éectrons tunnel décrits par une fonction d onde
évanescente, on doit leur associer un vecteur d onde complexe k (=ik) et le taux de décroissance
dans la barriére est proportionnel & exp(-2kd). Ainsi, par analogie avec les oscillations RKKY,

cos(akd)
2

lavariation de I'intensité du couplage ne suit plus une loi en mais a un comportement®

akd
de type re ; on s attend donc a une variation extrémement rapide de I’ intensité de ce couplage

% | ajustification est la suivante : si k est complexe, alors cos(akd) devient une somme d’ exponentielles
réelles, ce qui est bien de laforme indiquée.
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avec |’ épaisseur d'isolant. Cette approche est vraiment grossiére mais elle a le mérite d’ expliquer
simplement le comportement prédit par |es modéles théoriques que nous examinons maintenant.

111.2.3 Confrontation avec les modeles théoriques

Divers modéles théoriques ont été développés pour expliquer le couplage d échange entre deux
couches ferromagnétiques séparées par un isolant. Dans le modéle de Slonczewski, e couplage est
associé au couple produit par larotation de I’ aimantation d’ une couche ferromagnétique par rapport
a l'autre et est décrit en terme de probabilité de courant de renversement de spin &pin flip)
[Slonczewski PRB39 1989]. Dans le modée d'interférence quantique de Bruno, ce couplage
sexplique en termes d'interférences créées par des probabilités de réflexion aux interfaces de
I"isolant différentes suivant chaque spin [Bruno_PRB49 1994]. Nous commencerons par dcrire
ces deux modéles qui présentent I’ avantage d’ étre physiquement parlant. Cependant, ils ne tiennent
pas compte des specificités des phénomenes éectroniques dans les systemes épitaxiés. En
particulier, il faut prendre en considération les états de résonance interfaciale qui seront décrits aux
chapitres 1V et V. Ces éats augmentent fortement la conductance des éectrons minoritaires et
pourraient expliquer le couplage AF observé. Cette explication est de loin la plus élégante.

11.2.3.1 Modéle de Slonczewski

En 1989, la théorie développée par Slonczewski sur la conductance tunnd et le couplage d’ échange
entre deux couches ferromagnétiques séparées par une barriére isolante explique tout d’ abord
I’effet «vanne de spin », c'est-a-dire la dépendance de la conductance tunnel en fonction de
I’angle q entre les moments des couches ferromagnétiques. Le second effet décrit est un couplage
d' échange interfacid du type —-J cosq entre les couches ferromagnétiques
[Slonczewski_PRB39_1989].

[11.2.3.1.1 Hypothéses du modéle

L’ approche de Slonczewski est basee sur le modele des éectrons libres et analyse la transmission
des courants de charge et de spin a travers une barriere tunnel de profil de potentiel rectangulaire
séparant deux couches ferromagnétiques semi infinies. Pour un éectron se déplacant suivant la
direction x perpendiculaire aux plans des couches, on peut définir I’Hamiltonien a un éectron
uivant :

leed

- g2 = - h(x)s I1-
‘ 2ngE[JfU(X) h(x).s (111-5)
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Le systéme d’unité choisi est tel que #°/m=1, % étant la constante réduite de Planck et mla
masse d'un électron. Cette équation comprend les termes correspondant a I’ énergie cinétique

.2

O n - -

- %gji: , I"énergie potentielle U(x) et, en notant h(x) le champ moléculaire et s (= 2S)
X g

I’ opérateur de Pauli, le terme - ﬁ(x).s qui exprime I’interaction des électrons avec le champ

moléculaire interne dans les couches ferromagnétiques.

u
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figurelll-11
Représentation schématique du potentiel énergétique du systéme. Les champs moléculaires hy(t) et hs(t)
forment un angle g. At=0, ils sont parallélesaux axes Z et Z'. [ Sonczewski PRB39 1989].

La figure 111-11 illustre les hypothéses du modde : Slonczewski considéere une barriére de profil
rectangulaire de hauteur U, par rapport au niveau de Fermi et de largeur d aI’intérieur de laguelle

le champ moléculaire est nul (h(x) = 0 pour O<x<d). De plus, il prend en compte deux éectrodes A
et B ayant les mémes propriétés mais dont les champs moléculaires, i.e. les amantations,

correspondent aux axes de quantification du spin et forment un angle q : EE =hZ cosq .

. S . 1 .
Dans les éectrodes, I énergie d’un éectron est E, =Ek52 - sh,, s=+1 ou ks est le vecteur d’'onde

N _ 1 X
de I’éectron. Dans la barriére, | énergie vaut E, =Ek ?+U,, s=+1 ol k et le vecteur d’onde

imaginaire dans la barriére.

—_—

Notons S, et § les moments totaux de spin par unité d'aire. A partir de la résolution de

I’équation de Schrodinger avec des ondes stationnaires, Slonczewski calcule la densité de courant

— ds, _ ds,
dt

a l'ingtant t=0. Les systémes de coordonnées {x.,y,z} et {x'\y',Z'}
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sont considérés comme fixes et par conséquent seulement valables pour des temps proches de t=0,

puisgue E et E dépendent du temps.

Pour une onde plane incidente de spin - dans la région 1 définie comme étant une éectrode

ferromagnétique &£0, voir la figure 111-11), la solution de I'éguation de Schrddinger a pour
composantes :

y_]_:k__llzeik-x +Re—ik_x ety—l: Re—il@x. (|||‘6)
Dans larégion 2 (CEx£d), I’ onde évanescente S écrit :
Y, =A€“+Bé&" s = ou" (11-7)

Enfin, seule |’ onde transmise se propage dans larégion 3 (x3 d) :
Yo, =Ce® s = ou” (111-8)

Pour terminer la résolution de I’éguation de Schrodinger, il faut trouver les vaeurs des huit
coefficients R, As, Bs et C (s = -, ) en raccordant les fonctions d’ ondes Y ¢ et leurs dérivées
dY ¢/dx au niveau des interfaces x=0 et x=d. Le changement d’ axe de quantification a I'interface
x=d nécessite, pour les fonctions d’ ondes ains que leurs dérivées, la transformation suivante :

y ,=y jcos(q/2)+y -,sn(q/2), (111-93)
Yy , ="y ,8n(q/2)+y ;cos(q/2) (I11-9b)

En se limitant aux termes dominantsen e, un peu d’ algébre (sic) fournit les expressions des huit
coefficients Rs, A, Bs et C.

[11.2.3.1.2 Calcul dela conductance

Pour une température nulle, une tension appliquée nulle et une barriere suffisamment épaisse (i.e.

k>>1/d, soit €*“<<1), la conductance d’ une barriére tunnel s écrit, aprés intégration en énergie et
en k;;, sous laforme

2
G=1IV=—2 k(e +Te) (111-10)
e &)Zh d
ou Tps est le coefficient de transmission :
. dy g (L+cC0sq)
To =IMQy. == =8k K2 2 12 -
Ps ?ys dX ig (k2+ks2)2 (III ll)

Slonczewski obtient alors I’ expression de la conductance a travers une barriére G = G, (1+P? cosq)
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, 2
(k -k)K?-kk) :Lgek(k2+k_k_)(k_ +k_)g o 2
(k. +k)k?+k k) 7 ndgpk?+kHk?+k?) §
ou P est la polarisation effective a I’ interface { électrode ferromagnétique-barriere tunnel} et G la

avec P =

(11-12)

conductance surfacique moyenne.

111.2.3.1.3 Calcul del’expression du couplage d’ échange

Nous considérons toujours le cas ou V=0, ce qui suppose qu’il n'y a pas de courant net a travers
la barriere et pas de dissipation d énergie. L’ utilisation d’ électrodes ferromagnétiques identiques

S A

implique la simplification des équations. Notons le taux de variation du spinor s_A qui

additionne la transmission d’ une onde incidente - (suivant I’ axe de quantification Z) de A vers B et
d' une onde incidente - (suivant I’axe de quantification Z’') de B vers A avec la méme énergie E..
Dans le modéle a deux bandes considéré, nous devons tenir compte des ondes incidentes  dont les
coefficients de transmission se déduisent des précédents par des opérations de symétrie.

Le cacul de latransmission montre que, dans le repére {x,y,z},

— ¢ (bt a®sng
ds ,

dt

)

2o®ing (111-13)

&bt a®(1- cosq)f

oua’,b e b’ dépendent des coefficients R, As, Bs, G et interviennent dans I’ expression de
latransmission tunnel.

D D

S A

0 , dont la direction et la dépendance angulaire sont données par E Uh_B ,
ﬂy

La composante

représente la précession de spin associée a un couplage interfacia de type Heisenberg.
Par sommation sur tous les états occupés, on obtient la composante suivant I'axe y du courant de

spin - 1, :%9 (du fait des opérations de symétrie, les termes ds A9 o ds A2 sont nuls).

2, dt g dt g,

En remplacant dans I’ équation (111-10), I par Iy, -eT, par % d;A 0 (évalué au niveau de Fermi) et
9

eV par (Up-ER)/(kd) (évadué pour kd>>1), alors|’expression (111-13) donne :

) dS,0. 1 _ (U,- E.)be¢

dt 4, sng 8 %d’

J= (111-14)

S A

0 est vu comme la précession de I’ aimantation de |’ @ectrode A due a

Dans cette expression,
t g,

la présence d' un couplage de type Heisenberg d’ énergie -J cosq.
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Une résolution a partir des coefficients de transmission et de réflexion donne :

8Kk k(K -k )k k) g

’ TEECERET (-9

En subgtituant, on trouve finalement I’expression du couplage d échange entre deux couches
ferromagnétiques :
32 WUo- E) 8CK - KKk - k)*(K +K) aq
8p “d* k2+k *)(k*+k?)

(111-16)

ol (Uo-Ef) est la hauteur et d la largeur de la barriére isolante, k. et k- sont respectivement les

vecteurs d’ onde des éectrons de spin up et de spin down dans les couches ferromagnétiques, k est
le vecteur d' onde dans la barriére tunnel.

Cette formule met en évidence deux résultats essentiels. Le premier est la forte dépendance en

akd

e de I'intensité du couplage en fonction de I’ épaisseur d'isolant. Ce comportement fournit une

signature nette du couplage par effet tunnel. De plus, seul leterme (k ? - k k) est susceptible de

présenter un signe négatif suivant les matériaux considérés. Par convention et d’ apres le modéle
considéré, un signe négatif correspond a un couplage AF et un signe positif a un couplage F.
Le paragraphe suivant montre que la prise en compte de paramétres représentatifs du systeme
Fe/MgO/Fe donne la valeur négative attendue.

111.2.3.2Comparaison théorie/expérience

Sur la figure 111-12, la courbe continue représente la variation du couplage d'échange selon le

modéle de Slonczewski. Nous avons utilisé dans ce calcul les paramétres du Fe massif (k =1.09A™

e 2m 0
et k- =043A™) et chois un vecteur d'onde k Sk = \/h—:“(uo - E¢) dens la barriére
(%]
correspondant a des grandeurs physiques raisonnables pour I'isolant : une hauteur de barriere
(Uo-Er)=1eV et une masse effective my=0.4Myectron (Marectron €St 1@ Masse de I éectron). L’ éude
bibliographique du systeme Fe/MgO/Fe montre en effet que la masse effective déduite de la bande
complexe D, (voir chapitre 1V) vaut environ 0.38 Myewron [Butler PRB63 2001a]. En ce qui
concerne la hauteur de la barriére, la couche isolante étant de I’ ordre de quelques plans atomiques,
on sattend & une vaeur effective bien inférieure a celle du volume?” (3.8eV). La réduction de
la hauteur de barriére lorsque I’ épaisseur de MgO diminue a éé observée par Wulfhekel et ses
collaborateurs [Wulfhekel _APL78 2001]. Une hauteur de barriére de 1eV est donc raisonnable

%" Dans |e cas de couches isolantes fines entre deux films métalliques, les effets de proximité réduisent |a
constante diélectrique et ainsi la hauteur de labarriére.
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pour notre systeme. Comme nous pouvons le voir sur la figure I11-12, le modéle de Slonczewski
donne des \aleurs théoriques du couplage en trés bon accord avec nos résultats expérimentaux.
Dans cette simulation, nous avons di aouter a la formule de Sonczewski le couplage
ferromagnétique de Néel que nous avons déduit des images MET en estimant |’amplitude et
la période des oscillations de larugosité. 11 a été ainsi évalué & 0.02erg.cmi®.

0,05 - i

| o
0,00 oo O

-0,05 | g

0,10 g
-0,15 |- g

0,20 | g

J (erg/lcm?)
[m]

0,25 | 4
0,30 | g

_0135 1 I 1 I 1 I 1 I 1 I 1 I 1 I
4 6 8 10 12 14 16 18

Epaisseur de MgO (A)

figurelll-12
Comparaison entre les mesures expérimentales de J avec un calcul effectué dans le cadre du modéle de
Sonczewski pour les paramétres donnés dans | e texte.

Compte tenu de la décroissance extrémement rapide de J avec dyq0, ON aurait pu espérer utiliser
une méthode de simulation afin d'extraire les paramétres inconnus que sont la hauteur de la
barriere et la masse effective de |’ @ectron dans la barriére. Cependant, ces termes (Uo-Ef) et my;
sont conjointement présents dans I’ expression du vecteur d’ onde qui intervient a plusieurs reprises
dans I’expression de J, s bien qu'il est impossible de déterminer indépendamment leurs valeurs.
Nous avons seulement pu mettre en évidence que le produit my; (Uo-Er) est approximativement
éga a0.4eV en unité de masse de I’ éectron.

[11.2.3.3Limitations du modée de Sionczewski

Le modéle décrit auparavant et smpliste dans le sens ou il est basé sur un raisonnement
d éectrons libres, pour une température nulle et qu'il ne considére que les électrons au niveau de
Fermi. De plus, il ne prend pas en compte tous les aspects du probleme, tels que la non uniformité
de la barriere, le potentiel cristallin périodique, les corrélations électron-électron ou les ondes de
spin. Cependant, il congtitue une premiére approche des effets d' échange entre couches via une
barriére tunnel.

Malgré les limitations de son modéle, Slonczewski avait pressenti que la polarisation aux interfaces

est une quantité plus significative que la polarisation du matériau massf et surtout que les
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propriétés de I'interface {éectrode-barriére} peuvent considérablement modifier les effets de
couplage : I'influence éventuelle des états de surface est clairement mentionnée.

111.2.3.4 Dépendance en température : le modéle de Bruno

Dans le modéle de Bruno, le couplage entre les couches ferromagnétiques est attribué aux
interférences des ondes éectroniques dans la couche séparatrice [Bruno PRB49 1994 ;
Bruno_PRB52_1995]. Chague cana de spin possede des coefficients de réflexion propres aux
interfaces. Ce modéle permet de traiter de maniere unifiée les cas d une couche séparatrice
meétallique non magnétique ou d'un isolant, en considérant soit des ondes de Bloch soit des ondes
évanescentes. Cette généralisation par Bruno du modéle des puits quantiques aux semi-conducteurs
et aux isolants a éé possible grace a I'introduction de la notion de sphére de Fermi complexe.
Cependant, aors que la transmission de I'information de spin via les électrons de Bloch donne
naissance a un couplage oscillant avec I épaisseur d’ une couche séparatrice métallique, le couplage
entre les couches par les éectrons tunnel entraine une décroissance exponentielle. Ainsi, dans ce
modele unifié, ¢’ est la nature méme des éectrons porteurs de I'information de spin qui détermine la
forme de la variation de I’ intensité du couplage avec |’ épaisseur de la couche séparatrice.

Pour simplifier son approche, Bruno se place dans le cadre du modéle des électrons libres. Comme
dans le calcul de Slonczewski, il considere deux éectrodes ferromagnétiques semi infinies A et B
Séparées par une couche d épaisseur D et dont les aimantations respectives font un angle q (cas
unidimensionndl). L’origine des énergies est prise au bas de la bande mgoritaire, le champ
moléculaire de la bande minoritaire est noté D et le potentiel de la couche séparatrice est noté U
(U>Ef correspond a une barriére isolante).

Du fait de I'invariance par trandation dans le plan des couches, la composante k; est conservée
aprés réflexion ou transmission. Considérons un éectron incident avec un vecteur d onde
ki = (k;, k;), les vecteurs d’ondes des ondes réfléchies et transmises sont respectivement,

K = (k- k) et K = (K, k). Le coefficient complexe de réflexion vaut aors
_k- K

= (I11-17)

D’aprés [Bruno IMMM121 _1993], en utilisant cette notion de coefficients de réflexion,
I’ expression exacte du couplage entre les couches par unité d'aire est aors
+¥
Ex@) :%lmdﬁkﬂ of @)’ In[l- 2(F T, +Dr,Dr, cogy e +(F,2 - (Dr, )?)(Fs” - (Drg )Z)ez“*z"]de (111-18)
-¥

avec g= k' - k; , f(e) est lafonction de Fermi-Dirac et rag, et Drag sont respectivement le spin
moyen et I’ asymétrie de spin des ondes réfléchies pour les électrodes A et B, soit :



Chapitrelll Interactionsmagnétiques dansle systéme Fe/MgO/Fe

Fagy = T
- AB) o Dr ey = AB) ~ AB) (111-19)

L’ expression de Ex g, est alors développée en puissance decosq : Exg = J, +J; cosq + J, cos’q + ...

Aing, par identification, la constante de couplage d’ Heisenberg s écrit :

__ 1 a2 % , 2Dr 2g%:P
J, =- Flm(fi k//.9f e) 1- 2r2deP +(r2- Dr2)2e2iqu

(111-20)

Dans le cas d une couche séparatrice métallique d’ épaisseur importante, Bruno obtient aors :
1 Rk 2pk TDM/(7:°k..)
Rk sinh( 2pk, TDM /(7))

N 2my \E - U . . p o1
o ke = — 7 est le vecteur d’ onde au niveau de Fermi dans le separateur metallique.

Considérons maintenant le cas d’ une barriére tunnel. Pour des grandes épaisseurs, le dénominateur
de I'expression (I11-20) peut ére considéré comme égal a 1. Durant I'intégration en énergie,

Im[ (Dr )2 e ] (111-21)

la contribution principale provient du voisinage du niveau de Fermi ou la fonction de Fermi-Dirac
varie fortement et ou les ondes évanescentes ont la plus lente décroissance. De plus, on se place

. , & e, . L
dans la limite des basses températures ékBT £ F T, et on considere que I’ intégration en k; se

Mg, D ]

réduit principalement & la valeur en k=0 (on note alors ke la valeur minimale des kg, i.e.
ke(k,=0)). Findlement :
B . 2pkgTDM/(A%k ;)
Jl - JT:OK : 21, *
an( 2ok, TDM/(7°K ))

(111-22)

2
e Jy e =+ 2 hm‘; " inflor)e 2] (111-23)
p

La comparaison de cette expression avec celle correspondant au cas d’une couche séparatrice
métallique (équation (111-21)) montre que la seule différence est le remplacement de k- par ke ;
cette analogie permettant de passer du cas méallique au cas isolant avait d’ailleurs dga été
expliquée lors de I'introduction de cette partie. La justification mathématique de cette similitude est
liée a la généralisation du concept de surface de Fermi proposée par Bruno : puisgue les ondes
propagatives ou évanescentes contribuent de maniére analogue au couplage, I’introduction de b
notion de surface de Fermi complexe apparait naturelle. Ce concept autorise les valeurs complexes
de k, non seulement pour les éectrons libres mais également pour les structures de bandes.
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La vdidité du théoréme de Bloch, y compris pour des vecteurs d’onde complexes, justifie cette
compatibilité.

A T=0K, I'expression (I11-22) se réduit a la formule de Slonczewski. Le signe du couplage est
déterminé par I'argument de (Dr)*: le couplage est antiferromagnétique (respectivement
ferromagnétique) s k' < K¢ k ¢ (respectivement k2 > K¢ k £) avec K¢ (k £) le vecteur d’ onde
au niveau de Fermi pour le spin mgjoritaire (minoritaire) pour les électrons dans les électrodes.

Pour une température non nulle, I'expression (111-22) montre que I'on doit s attendre a une
augmentation du couplage lorsgue la température augmente. L’ explication est simple : les états
situés au dessous du niveau de Fermi sont plus nombreux a participer au couplage et son intensité
augmente.

Malheureusement, le calcul de la variation du terme dépendant de la température, & savoir
20k, TDM/(7°K )
sn( 20k, TDM/(h?%k [))

large gamme de température pour notre systéme. En effet, la prise en compte de paramétres

montre qu’ aucune augmentation significative n’est prévisible dans une

représentatifs, tels que Dygo=6 10'°m, k¢ =0.05" 10"°m™ (U-Er=1eV et my=0.4 Myectron) MoNtre
gu’ une augmentation de 5% (ce qui est d§ja proche de la limite mesurable) par rapport al’intensité
a T=0K correspondrait a une température de 2500K ! Inutile de débattre de la possibilité de la
mesure... d autant plus que des mesures de couplage montrent que la finesse de la couche de MgO
la rend instable a partir de 500K : le cycle mineur n’'est plus décalé, preuve que le couplage est
détruit (figure 111-13) par la présence de ponts ferromagnétiques.

avant recuit
—o— apres recuit a 210°C
apres recuit & 230°C

-400 -200 0 200 400
Champ magnétique (Oe)

figurelll-13

Destruction du couplage par effet tunnel & travers la fine barriére pour des températures de recuit
supérieures a 200°C. La détérioration de la barriére couple ferromagnétiquement les couches douce et dure
et entraine la diminution du champ coercitif de cette derniére.
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[11.2.3.5Limitations du modéle des dlectronslibres - Explication dansle
cadre de systemes épitaxies

Récemment, toujours dans le cadre du modéle des éectrons libres, le groupe de Vedyayev a
effectué le calcul analytique complet (i.e. sans développement limité en fonction de e*%) déduit
des éguations de Slonczewski dans le régime des faibles épaisseurs d'isolant. Leurs résultats
montrent que I'on Sattend a observer un couplage ferromagnétique ; seul I'gjout d'un terme
correspondant a un transport tunnel résonant explique nos résultats montrant un couplage de signe
inverse [M. Ye. Zhuravlev, E. Y. Tsymbal, et A. V. Vedyayev, communication privée].

La qualité de notre systeme Fe/MgO/Fe nous permet de regjeter | hypothése d un transport tunnel
résonant assisté par des impuretés localisées dans un plan de la barriére. Cependant, dans notre
systéme, la résonance existe et lui est intrinseque : le tunnel résonant se produit via les états de
résonance interfaciale qui jouent un réle tres important dans le régime des faibles épaisseurs
d'isolant (voir chapitre 1V.5).

De plus, comme nous le montrerons au chapitre suivant, la physique du transport tunnel dans
les systémes épitaxiés sort du cadre du modele des éectrons libres. En effet, les calculs ab initio
les plus récents sur la transmission résolue en k; dans les jonctions tunnel épitaxiées ont mis en
évidence des pics de conductance localisés a des endroits précis de la zone de Brillouin
bidimensionnelle [Butler_PRB63 2001a; Wunnicke PRB65 2002]. Ces pics sont une
caractéristique de la bande de spin minoritaire. I1s correspondent & la présence d’ états de résonance
interfaciale. Lorsgu’ une fonction d’onde se présente a I interface, sa probabilité de raccordement
est trés fortement augmentée par la grande amplitude de ces états. Par conséquent, les fonctions de
Bloch correspondantes sont trés faiblement atténuées et ces états de résonance interfaciale
dominent le transport tunnel pour de faibles épaisseurs de barriere. L’ équipe de Dederichsamisen
évidence que, lorsque la résonance est présente a chague interface { métal-isolant}, ¢ est-a-dire de
part et d’ autre de la barriére, alors on assiste a une conductance balistique des électrons entre les
deux électrodes: la probabilité de transmission est unitaire [Wunnicke PRB65 2002 ;
paragraphe 1V.5.3].

Cette forte transmission dans le canal minoritaire peut induire un effet de spin torque sur les
aimantations des couches se traduisant par un couplage de type AF. Pour nos échantillons, les
mesures magnétiques sont effectuées sans tension appliquée. |l s établit donc un équilibre entre les
courants d'éectrons alant dans un sens @ dans I'autre, a I'image du modéle de Slonczewski.
La configuration magnétique stabilisée correspond alors a celle qui minimise I’ énergie. Si, pour le
systéme dans une configuration AP, les états de résonance sont couplés de maniere plus forte qu’en
configuration P, aors les courants d’équilibre sont plus importants et la configuration AP est
favorisée.
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L’ analyse de |’ énergie totale du systeme prenant en compte les effets de structure éectronique dans
un calcul complexe permettrait de s assurer définitivement que, dans le cadre de ce modéle de
transport baistique, la configuration AP est bien celle d' énergie minimale et donc celle qui est
favorisée par le systeme. Une telle étude théorique pourrait se révéler une perspective intéressante.

Dans ce contexte, le contrfle de la chimie interfaciale est primordial. La destruction de la
résonance par des especes chimiques contaminantes adéguates devrait avoir dimportantes
conséquences sur le couplage observé. En effet, s I'hypothése d’'un couplage par résonance
interfaciale s avére exacte, nous verrons au chapitre V que ce transport résonant se produit via une

orbitde d ., orbitde non affectée par les contaminants n'ayant que des orbitaes s et p.

Larédisation d' échantillons sans et avec carbone al’interface inférieure Fe/lMgO nous a offert une
premiére validation de cette hypothése : aucune différence n'a été observée sur I'intensité du
couplage mesuré.

[11.2.4 Conclusion

Nous observons un couplage magnétique entre les deux électrodes ferromagnétiques d’ une jonction
tunnel du type MgO(100)/Fe/MgO/Fe/Co/Pd. Lorsque I’ épaisseur de MgO est inférieure a 8A,

un transfert d'information de spin favorisant une orientation antiparalléle des aimantations se fait
par effet tunnel. La forme de la variation du couplage expérimental avec I’ épaisseur de I’ isolant,
lavaleur quantitative du couplage, et enfin la gamme d’ épaisseur de MgO dans laquelle le couplage
antiferromagnétique est observé, sont en bon accord avec les modées théoriques d' un couplage
d échange entre deux couches magnétiques par effet tunnel quantique polarisé en spin.

Malgré sa prédiction dés 1989, ce couplage a €été trés peu abordé d'un point de vue expérimental,
étant donné la décroissance extrémement rapide de I'intensité du couplage avec |’ épaisseur de la
couche isolante. La mise en évidence d'un tel couplage repose sur la possibilité de réaliser des
couches d'isolant trés minces (<10A) et continues, mais également sur la possibilité de
discrimination entre le couplage par effet tunnel et le couplage direct ferromagnétique qui apparait
lorsque I on réduit I’ épaisseur de I’isolant, en dessous d’' une valeur critique. En effet, si le couplage
attendu avait é&é ferromagnétique, il aurait é&é impossible de différencier |’augmentation
intrinségue de son amplitude, lorsgque I’ épaisseur de MgO diminue, de celle liée a I apparition de
trous d’ épingles donnant naissance a un couplage ferromagnétique direct entre les métaux.
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I11.3Systemes antiferromagnétiqgues artificiels créés par

effet tunnel polarisé en spin

L e couplage antiferromagnétique par effet tunnel entre deux couches magnétiques séparées par une
couche isolante permet d envisager la réalisation de systémes de type antiferromagnétique artificiel
(AAF). Ces systemes présentent de multiples avantages dans les applications gréce a leurs
propriétés magnétiques facilement controlables par les paramétres intrinseques du systéme:
les épaisseurs des couches modulent sa rigidité magnétique et le champ de fuite est fortement
réduit. Gréce aleurs propriétés magnétiques remarquables, les systémes AAF sont utilisés dans des
dispositifs électroniques de spin tels que les capteurs a base des é éments magnétorésistifs, tétes de
lecture ou ééments de mémoire magnétique non-volatile.

Générdement, un systeme AAF et congtitué de deux couches magnétiques séparées par une couche
métallique non magnétique. Dans un AAF standard, les interactions entre les couches magnétiques sont
du type RKKY. L’intensité et le signe du couplage dépendent de I’ épaisseur de la couche séparatrice
comme celaaétéillustré alafigurelll-10. Si les couches magnétiques sont identiques, aorsle moment
megnétique net du systéme en configuration antiparalée et nul: il forme dors un matériau
antiferromagnétique artificid. S les deux couches magnéiques ont des moments magnétiques
différents, dors I'ensemble forme un matériau de type ferrimagnéique qui présente un moment
magnétique net non nul mais plus faible que le moment de I'une de ses muches: les interactions
magnétogtatiques parasites sont fortement réduites. De plus, gréce au couplage antiferromagnétique,
la stabilité magnétique d’un systéme AAF dans un champ extérieur et augmentée par rapport a celle
des couches individudlles dont il est composé. Par conséquent, ce systéme est un candidat idéal comme
sous-systéme magnétiquement rigide dans une jonction tunnel magnétique.

Contrairement aux systémes AAF ordinaires, constitués de couches séparatrices métalliques non
magnétiques [vandenBerg IMMM 165 1997], notre systeme AAF présente un grand avantage pour
les capteurs utilisant la magnétorésistance géante (GMR). En effet, la fine couche isolante agit
comme une couche d oxyde nanométrique fano-oxyde layer) qui joue le role de réflecteur et
confine les électrons dans la partie active du capteur, réduisant la perte de polarisation des éectrons
dans la couche tampon et contribuant ains al’ augmentation de la GMR (voir paragraphe I11.5).

111.3.1 Fonctionnement d’un systeme AAF

Pour analyser le fonctionnement d’'un systéme AAF du point de vue qualitatif, nous pouvons nous
situer dans le cadre du modéle smplifié de Stoner-Wohlifarth qui suppose que le retournement des
aimantations se fait par rotation d’' un seul bloc, sans former de domaine [Stoner PTRS248A _1948].
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Considérons un systéme AAF congtitué de couches magnétiques d' épaisseurst; et t,, d’ aimantations
respectives M et My (moments magnétiques par unité de volume), de constantes d’ anisotropie
d’ ordre 4 par unité de volume K; et K, (anisotropies planaires). Notons qi, g, €t | les angles
d orientation des couches magnétiques et de |’ axe facile par rapport a la direction d' application du
champ. Enfin, nous supposerons que le couplage entre les couches est di principdement a un
couplage hilinéaire antiferromagnétique d'intensité J (J<0). En effet, dans tout ce qui suit, laprise en
compte d'un couplage biquadratique supplémentaire n’'gpporte pas de modification significative ;
de plus, le couplage biquadratique est généralement d’ une intensité nettement inférieure a celle du
couplage bilinéaire. Lafigure I11-14 résume ces conditions.

MZ’tZ’ KZ
Ly

Axefacile
M

Gy %2 ';l

figurelll-14
Schéma illustrant la signification des angles q;, g. et j repérés par rapport a la direction d application
du champ. K; et K; sont les anisotropies, t; et t, sont les épaisseurs et M; et M, |es aimantations des couches.

Jest le couplage bilinéaire.

En se plagant dans le cadre du modél e de Stoner-Wohlifahrt, 1a fonctionnelle d’ énergie totale E est
alorslasomme de plusieurs termes:
- I"énergie de Zeeman de chague couche magnétique dans un champ magnétique H :

Ezeeman=-H’~ M t,cosq, +M 2t2003:12)

- I"énergie de couplage entre les couches : Eqoupiage=- J Cosz(q1 -q,)

-J)+ 2dn’(2,-j )

- I"énergie d' anisotropie magnétocristalline : E..is=

—224n*(x,-j) (111-24)

Eme =-H" (Myt,coq; +M,t,cos,) - Jcosq; -
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La minimisation de cette fonctionnelle d énergie par rapport aux angles q; et g, permet d obtenir,
pour chague valeur du champ appliqué, les valeurs des angles correspondant a la configuration
la plus stable. Connaissant les cycles .(H) et g.(H), nous pouvons aind remonter au cycle
- [M 1,080, (H) + M ,t,cosq, (H )]

(M 1t1 + M 2t2)

d aimantation globale de I’ AAF puisque M(H)

Le cycle d hystérésis d' une telle smulation numérique est représenté alafigure 111-15, en fixant les
valeurs imposées ou déduites de I expé&rimentation & savoir, J=0.19erg/cnt (valeur expérimentale
correspondant &5.2A de MgO), t,=300A, ,=100A, M;=M,=1714emu/cn?’, K ,=K,=4.7 10°%rg/cnT.

1L ' H AAF ' @ (D) | configurations magnétiques
. t,=300A ¢ 3) /_ (vue de dessus)
Ew I tZZlOOA i 1 [ ] état (1) ___,»
— 0o} J=-0.19erg/cm i
= _ H, Hg | etat(2) L
-1 —/U {1 état 3) | —»
180 4—l e I I 4
c %2
()
> 90+ i
c
< \ a, :
0] X L R L X . w
-200 -100 0 100 200
Champ magnétique (Oe)
figurelll-15

Calcul théorique donnant I’ évolution magnétique d’ un AAF sous un champ magnétique exter ne.
En haut : Cycle d’ aimantation M(H).
En bas: Evolutiondesangles q; et ¢ (dansle plan) par rapport ala direction d application du champ.

111.3.2 Comportement magnétique suivant |’ axe facile

[11.3.2.1Description du cycle

L’analyse du cycle suivant |'axe facile (figure précédente) permet d' expliquer le principe de
fonctionnement d'un AAF. Pour chaque valeur du champ appliqué, les orientations des
aimantations sont dictées par la configuration d’ énergie totale minimale.

102



Chapitrelll Interactionsmagnétiques dansle systéme Fe/MgO/Fe

Du champ de saturation Hs, au champ de plateau Hp

D'apres la figure 111-15, pour des champs magnétiques suffisamment intenses (H>Hs), I' AAF est
saturé et les moments de ses deux couches magnétiques sont paralléles et orientés dans le sens du
champ appliqué (figure 111-15, état (1)). Cette configuration est maintenue jusqu’ a une valeur Hs du
champ. Immédiatement en dessous de Hs, I'influence du couplage AF devient supéieure au
couplage Zeeman ; ceci conduit a un saut abrupt dans le cycle d’ aimantation correspondant a une
brusque variation des angles q;(H) et g.(H). Ce mouvement de spin flop permet a la couche douce
de se rapprocher rapidement de I'un des axes d'anisotropie (situé a 90°). Dans le méme temps,
le moment magnétique de la couche la plus dure tourne jusgu’a une déflexion maximale Pime-

Lavaeur de fimal dépend des parametres de I' AAF et est inférieure & 10° pour les paramétres
utilisés lors de la ssimulation et dans les échantillons étudiés au cours de cette these.

Cette déflexion permet de placer les deux couches suivant un angle (g.-q;) proche de 90°
(figure 111-15, é&at (2)). Ains le systeme minimise partiellement |’énergie d anisotropie totale
(q; quasiment aligné suivant un axe facile) et satisfait en partie au couplage AF (I’angle (@.-01)
reste voisin de 90°). Cette configuration est tellement favorable du point de vue énergétique que les
rotations des couches se font tres lentement dans cette gamme de champ.

Puis, lorsgue I’on se rapproche de He, on a de nouveau un mouvement de spin flop : le moment
magnétique m; se réoriente selon la direction et le sens du champ magnétique appliqué afin de
minimiser son énergie Zeeman et son énergie d’ anisotropie ; le moment my, lui, pivote rapidement
afin de minimiser I'énergie de couplage AF et son énergie d anisotropie. La configuration
antiparalléle est dors stabilisée pour le champ appliqué He.

Pour les champs compris entre + Hp et —Hp

Lorsque - Hp<H<Hp, le couplage AF sabilise la configuration AP qui minimise a la fois
les énergies de couplage et d anisotropie. La configuration d’ énergie minimale dans cette gamme
de champ est dlors la configuration AP des deux couches de I’ AAF. Aingl, pour - He<H<Hg, I'AAF
asymétrique se comporte comme une couche magnétique unique de moment net m-m,. En effet,
dans un champ magnétique positif et aprés saturation positive, le moment net reste aligné dans
la direction et le sens du champ positif figure 111-15, éat (3)). En renversant le sens du champ
appliqué, qui devient alors négatif, cette configuration est préservée jusqu’ a une certaine valeur du
champ, notée Hc*A". L’interaction Zeeman aigne alors le moment magnétique total du systéme
(my-my) avec la direction du champ. Mais, sous I'action du couplage AF, les deux couches se
retournent simultanément pour conserver la configuration AP qui minimise |’ énergie totale du
systeme. Ce mécanisme montre clairement que I’ AAF se comporte comme un monobloc rigide,
d’ ol la dénomination de champ coercitif de I’ AAF pour Hc**". La configuration antiparaléle des
moments magnétiques est conservée jusqu’ au champ H=Hp.
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Du champ de plateau -Hp au champ de saturation négatif-Hsg

On observe un comportement similaire a celui entre Hs et Hp.

Pour une analyse plus exhaustive du fonctionnement d’'un AAF dans un champ magnétique
extérieur, al’ échelle macro et micromagnétique, nous orientons le lecteur vers la these de Coriolan
Tiusan [Tiusan thése 2000] ains que vers les références [Tiusan PRB61 2000 ;
Tiusan_PRB64_2001].

[11.3.2.2 Compar aison cycle expérimental/cycle théorique

La figure 111-16 illustre le cycle d’aimantation expé&imental en fonction du champ magnétique
suivant la direction [100] g pour un échantillon tel que t,=300A et t,=100A. Les mesures
magnétiques expérimentales sont en bon accord qualitatif avec le cycle d’amantation calculé et
illustré au paragraphe précédent. Les valeurs des champs de plateau et de saturation sont d’ enviran
1000e et 1500¢, respectivement, qu'il s agisse du cycle calculé ou du cycle expérimental.

V' — 4
m—
.//

&=

-200 -100 0 100 200

y — 4 Magnetic Field (Oe)

figurelll-16
Cycle expérimental M(H) pour un systéme AAF. Entre —1000e et +1000e (xHp), I’ AAF se comporte comme
un monobloc magnétique rigide.

On peut cependant noter quelques différences. D’ abord le champ coercitif smulé de I’ AAF et plus
fort que la valeur expérimentale. Cela vient du fait que le modéle utilisé est basé uniquement sur
le modéle de retournement par rotation qui n’'est valable que pour Hs et He. Ensuite, le cycle
expérimental présente des petites hystéreses entre les cycles aller et retour aux valeurs Hr et Hs.
Ce phénomene sSexplique par la création de domaines magnétiques dans la couche fine
de I'AAF pendant son renversement [Persat IMMM_165 1997 ; Tiusan_PRB61 2000 ;
Tiusan_PRB64_2001]. En effet, le blocage des parois sur des inhomogénéités magnétiques lors du
cycle retour explique ce phénomene d’ hystérésis qui n’est pas pris en compte dans le modéle de
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simulation. La petite hystérése constatée dans le cycle théorique figure 111-16) a une origine
numérique : les états initiaux ne sont pas identiques lors de la propagation du minimum d’ énergie :
le systeme ne va pas basculer dans les mémes puits de potentiel pour les mémes valeurs du champ.

Enfin, le cycle expérimental montre un plateau entre H et H, que I’on peut retrouver dans
lasimulation mais pour des valeurs des constantes d’ anisotropie extrémement élevées. Ceci traduit
simplement le fait qu’ en rédlité, le champ coercitif selon I axe facile ne peut pas étre expliqué dans
cette approche smpliste. L’origine du renversement magneétique provient des processus de
nucléation-propagation, activation thermique, mécanismes qui ne sont pas considérés dans
le modéle de type Stoner-Wohlfarth de renversement par rotation pure.

111.3.2.3 Comparaison avec un systeme polycristallin

Les systemes magnétiques polycristallins sont caractérisés par une absence d anisotropie
magnétocristalline. Afin de mieux faire ressortir le role joué par cette derniére sur les mécanismes
de renversement de notre systéme, nous faisons dans ce paragraphe une comparaison avec une
smulation telle que K=0.

1@

M/ M,
o
T

= N
© [0 ~
o o o

theta (degrés)

o

0 5 10

Champ magnétique (kOe)

figurelll-17

Calcul théorique, dans un modéle analytique monodomaine, pour I'évolution magnétique d’un AAF sous
champ. L’absence d anisotropie ne permet pas de stabiliser une configuration des aimantations a 90°
[Tiusan_thése 2000].

a) Cycle d aimantation

b) Evolution desangles q; et gp.
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Lerésultat d' unetelle smulation est illustré alafigure 111-17 : les couches magnétiques présentent
une rotation continue et relativement réguliére qui se traduit par |’ absence d’ un plateau entre Hs et
Hp dans le cycle d aimantation. Aing, la comparaison avec la figure 111-15 montre que |’ anisotropie
stabilise une configuration des aimantations a 90° en goutant une énergie Eus a la compétition
entre Ezeeman €t Ecouplage-

111.3.3 Calcul analytique de Hc™F, Hs et Hp

[11.3.3.1 Mécanisme de coer civité dans les systemes AAF

L’une des propriétés remarquables d'un systeme AAF est le contrble du champ coercitif en

fonction des épaisseurs des couches magnétiques. Cette propriété repose sur la compétition entre :

- la fricion magnétique qui Soppose a la rotation de [I'aimantation
[vandenBerg |IEEE32_1996] ; elle est d'autant plus grande que le volume magnétique total
(m;+m,) est important. Elle tend a augmenter le champ coercitif des couches, grossiérement
d'un facteur (m,+my) ; le lecteur pourra trouver plus de détails sur cette notion de friction
magnétique dans la thése de Coriolan Tiusan [Tiusan_these 2000].

- I'énergie Zeeman totale du systeme d'aimantation réduite (m-my) ; ce terme exprime la
sensibilité réduite du monobloc AAF au champ magnétique.

En supposant que les champs coercitifs des couches magnétiques sont indépendants de leurs
épaisseurs, la relation entre le champ coercitif d’une couche unique, Hc"™ ", et celui de I'AAF
Sécritaors:

(ml - mz) “ Hc™MF = (m1 + mz), Hcumae

| m, +m (111-25)
ﬂ)lt HCAAF - QHCunlque avec Q: ( 1 2)
(ml - mz)
Le facteur Q étant supérieur a 1, le champ coercitif d'un AAF est amplifié par rapport a celui d’'une

couche smple et il peut é&re modulé en jouant sur my et my.

Etant donnée I’ égquation (111-25), la rigidité de I’ AAF semble étre gjustable a volonté en modifiant
le facteur Q. Si I’ on considére une couche unique de coercivité fixe, larigidité de I’ AAF peut étre
augmentée en augmentant le facteur Q. Cependant, dans ce cas le degré d aignement des
aimantations des couches magnétiques de I’ AAF devient de plus en plus faible. En effet, dans
la fenétre de champ comprise entre +Hp et -Hp, la déflexion angulaire de I’amantation dans
les couches de I’ AAF augmente avec I’ augmentation du Q [vandenBerg |EEE32 1996].
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111.3.3.2Valeursanalytiques des champsHs et Hp

La résolution analytique compléte de la minimisation numérique de I’ équation de la fonctionnelle
d énergie est effectuée a I’annexe D. Elle donne les valeurs des champs de saturation Hs et de

plateau Hp pour des orientations suivant |’ axe facile (j =0) ou difficile (j =p/4).

Suivant I’ axe facile, la résolution analytique donne les expressions des champs de saturation (Hs")
et de plateau (Hp") :

HE 4 Kt Ko 0 J &+t %+ 14 Mt (- 1) (Ky - Ky) | a4ty (Ky- Ky 3 (11-26)
Y 2ME b, o (t +t,) J tL+t)*  I° g

e KooK 0 J &-1 %+ 1. Mt +t) (K +Kp) aty (Ki+ KZ)ZH (n-27)
Y ™ € i, % (tb-t)*  J t-t)° 3% g

S on considére le cas limite d'un systeme polycristallin avec des couches magnétiques
parfaitement isotropes, il N’y a pas d anisotropie magnétique soit K,=K,=0, ce qui donne :

+1,0 -t,0
= 2B LY Ly o JF LY (111-28)
Mg tt, g Mg tt, g
N . Hg _t+t, _ . . N
On retrouve bien I’ expression 0o Q obtenue dans le cas d' un systeme polycristalin
P 17 2

[vandenBerg_IEEE32_1996].

Ces calculs montrent que les valeurs de Hs et Hp sont entierement contrélées par les parametres
intrinségues que sont |’ épaisseur de la couche isolante (qui détermine I'intensité J du couplage AF),
les épaisseurs et |es anisotropies des couches magnétiques. De plus, nous pouvons guster larigidité
magnétique de I’ AAF en faisant varier les épaisseurs de £s couches magnétiques de maniere a
modifier le facteur Q. La seule contrainte est alors d'origine épitaxiae : la croissance doit nous
permettre de conserver des couches extrémement planes.

111.3.4 Letransport tunnel utilisé comme sonde du magnétisme

En utilisant comme base de travail un modele monodomaine, nous avons pu anayser et
comprendre les aspects qualitatifs principaux et les facteurs clés du fonctionnement de I’ AAF.
L’ utilisation de I’AAF comme couche magnétique rigide pour les JTMs peut se faire dans la
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fenétre en champ ou il se comporte comme un bloc de moment net réduit m-m,. Dans ce cas,
le moment magnétique net doit étre le plus rigide possible. Pour cela et d' apres les conclusions
tirées des moddes exposes précédemment, nous pouvons modifier trois facteurs clés qui
déterminent sur larigidité de I’ AAF (équation 111-25) :

- le facteur Q (détermineé par I’ épaisseur relative des couches magnétiques),

- larigidité magnétique des couches magnétiques uniques,

- le couplage intercouche qui doit étre le plus grand possible.

Il est connu que le magnétisme de chacune des couches magnétiques de I' AAF peut étre étudié en
utilisant I'effet tunnel polarise en spin comme sonde magnétique [Tiusan_PRB64 2001].
La couche, dont le comportement sous champ est a analyser, est utilisée comme une couche
magnétique rigide dans une JTM de type AAF/MgO/Fe, dans laquelle I'une des électrodes
magnétiques de I’ AAF est en contact avec la barriére tunnel épaisse de MgO (voir figure 111-18).
La qualité cristallographiqgue d'une telle structure a double barriere a éé décrite au
paragraphe 11.2.2.7.

analyseur

polariseur Fe2 «—
MgO,

Fe, —»

figurelll-18
[llustration de I’ utilisation du systéme AAF comme sonde du magnétisme.

La présence de la barriere tunnd de I’AAF (couche MgO,) rend les mécanismes de transport
essentiellement sensibles au magnétisme des couches Fe; et Fes. En effet, |a probabilité pour que
les électrons issus de la couche Fe; nous renseignent sur la configuration magnétique de la couche
Fe; est extrémement faible : cela nécessiterait un effet tunnel cohérent atravers les deux barriéres.
L’ épaisseur de la couche Fe, étant assez importante (typiquement 50A), la perte de cohérence dans
cette couche est fortement probable. Aing, les électrons qui passent par effet tunnel a travers
labarriére MgO,, apportent uniquement une information sur les couches Fe, et Fe;. En conclusion,
alors que les techniques classiques de mesures d’ aimantation fournissent une information globale,
le transport tunnel permet d’ étudier le magnétisme des couches adjacentes a la barriere isolante
MgO, en éant extrémement sensible al’angle q (entre les couches Fe, et Fe;). En effet, dans ce
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systeme polariseur-analyseur, I’aimantation de I’analyseur (couche Fe; douce) est parfaitement

définie et son retournement est abrupt. Aing, la variation de la résistance tunnel en fonction de

I’angle g va traduire une modification de I'amantation du polariseur (couche Fe,) puisque

afRP + RAPQ_,_EERP - RAPC)
2

R@)=¢ Zcosq .
e ge 2 g

L’ architecture proposée est illustrée a la figure 111-19b : le systéme AAF est constitué d une
premiére couche de Fe de 100A couplée antiferromagnétiquement avec une couche de 50A de Fe a
travers une fine barriére tunnel de MgO (6A). La jonction tunnel proprement dite est réalisé en

gjoutant une barriére de 25A de MgO puis une couche douce de 100A de Fe. La figure 111-19a
illustre le cycle d’aimantation suivant I’ axe facile du Fe et la figure I11-19b représente la variation
de la résistance tunnel en fonction du champ magnétique. Cette variation est directement liée a
I’ angle entre les couches magnétiques intermédiaire et supérieure. A fort champ magnétique, toutes
les couches sont orientées dans le sens di champ, la résistance tunnel est a sa vaeur minimale
(état 1, figure 111-19). Lorsque le champ diminue, la couche Fe, subit la compétition entre I’ énergie
Zeeman, |’énergie d anisotropie et |'énergie de couplage, comme cela a éé vu précédemment.
Cette couche se retourne rapidement au voisinage de Hs et Ho mais tres lentement entre les deux
champs, en accord avec |'analyse magnétique d'un AAF effectuée au paragraphe 111.3.2
(état 2, figure 111-19). Pour un champ d’ environ 2500¢, €lle se trouve dans une direction opposée
par rapport a I'amantation de la couche Fe; : la résistance atteint sa valeur maximae (éat 3,

figure 111-19). Lorsque le champ devient faiblement négatif, les couches Fe; et Fe; se retournent.
A cet instant, les couches supérieure et intermédiaire sont donc dans la méme orientation
magnétique. Cela se traduit par la brusque chute de la résistance (état 4, figure I11-19). Lavaleur de
larésistance mesurée est alors tres proche de celle juste avant latransition de I’ état 2 al’ état 3. Ceci

indique que I’aimantation de la couche Fe, préfere s orienter a 90° par rapport a celle de la couche
Fes. Enfin, I’ AAF se retourne a son tour, le systéme { couche intermédiaire — couche supérieure} se
trouve & nouveau dans une configuration antiparalléle, ce qui se traduit par un retour de la
résistance a savaeur maximale (état 5, figure I11-19).
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Champ magnétique (Ge)
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MgO, (30A)
Fe, (50A)
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Fe, (300A)

©)

figurelll-19

a) Cycle d’ aimantation pour un échantillon MgO//Fe(300A)/MgO(6A)/Fe(50A)/MgO(30A)/Fe(100A)/Pd/Au
b) Mesure de transport tunnel pour le méme échantillon. Les angles indiqués ont été déduits des valeurs des
résistances.
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111.3.5 Constantes d’anisotropie différentes pour les deux axes

faciles

L es mesures magnétiques révelent que les deux axes faciles du Fe ne sont pas équivalents. Ceci est
illustré alafigure 111-20 pour un échantillon Fe(300A)/MgO(6A)/Fe(50A) : les valeurs des champs
de saturation Hs ne sont pas identiques ; il en est de méme pour H-. Nous avons voulu quantifier
cette différence dans les valeurs des constantes d’anisotropie. Notons K; et K, les constantes
d’anisotropie d ordre 4 pour les deux couches de Fe et k, et k» leurs constantes d’ anisotropie

uniaxiale.
1k )
axe facile 1
—— axe facile 2
T HSl
=9
=
-1 e 4
-400 -200 0 200 400
Champ magnétique (Oe)
figurelll-20

Cycle d’aimantation pour un échantill on MgO//Fe(30R)/MgO(6A)/Fe(50A)/Pd(200A). Les deux axes faciles
ne sont pas équivalents comme le montre |l es valeur s différentes des champs de saturation Hg; et Hs.

L’ énergie totale du systeme s écrit alors :

b gn 2, - )

Eiae=-H" (M,t,cosq, + M,t,c0sq,) - Jcos(q, - d,) +
(11-29)

Kot . ) : . . .
+—22dn* 20, - )+t Sn* (- )+ kagt, S0 (0, - )

La résolution compléte du minimum d’ énergie et | extraction des formules exprimant Hs et Hp en
fonction des différents paramétres est détaillée al’ annexe D. En supposant K;=K,=K et k;,=k2,=k,
on obtient les équations suivantes :
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0 - 0
2K 10, (2K JE 19 (111-30)
M M &t g M gE Lo
5 ' —M [1-31
dontlar&eolutlondonnek—T(HSl-HSZ). (111-31)

Compte tenu des valeurs extraites de lafigure 111-20 (H5=3120e ; H5,=2600¢ ; M:17l4ernu/crr13),
le «déséquilibre » entre les deux axes faciles est d environ 2.2 10%erg/cn soit environ 5% de la
valeur de la constante d’ anisotropie d’ ordre 4 du Fe. Cette anisotropie magnétique uniaxiale a d§a
€té observée lors de la croissance de Fe [Park_ APL66 1995] ou de multicouches Fe/Pd
[Childress IMMM130_1994] sous incidence oblique par MBE. De plus, méme dans le cas de
dépbt sous incidence normale, la texture de la surface du substrat peut expliquer une anisotropie
uniaxiale supplémentaire [ Costa-Kramer_JMMM210 2000] (dépbt par pulvérisation triode).

111.3.6 Utilisation d’ une couche tampon de Pd

Il aété vu au paragraphe 111.2.1 que lorsque I’ épaisseur de la couche inférieure de Fe est trop faible,
la détérioration de la croissance de la fine barriere modifie la forme des cycles d' amantation.
Nous avons contourné cette limitation par I’ optimisation d’une couche tampon de Pd. En effet,
I’objectif est I'élaboration de puits quantiques magnétiques et |’ étude de leur influence en terme
d interférences électroniques sur I'intensité du couplage (voir les perspectives au paragraphe 111.5).
Cette couche tampon non magnétique en Pd autorise le dépét de films de Fe extrémement minces
(typiquement 10-40A) dont la planéité est contrdlée grace aux oscillations d'intensité RHEED,
comme cela a été annoncé au paragraphe 11.3.3. Les mesures des cycles d’ aimantation montrent
gue nous avons toujours un couplage AF entre les couches et que les deux axes faciles ne sont pas
équivaents (figure 111-21).

Cependant, I’ épitaxie de cette couche tampon nécessite une couche d accrochage d environ 15A de
Fe sur le substrat de MgO. Cette couche donne alors un signal magnétique qui vient se superposer
au cycle d’ aimantation du systeme Fe/MgO/Fe/Co. Ce signal parasite sera enlevé en utilisant une
couche d' accrochage de Cr, matériau antiferromagnétique de structure cubique centrée et de
paramétre de maille a,=2.91A.
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figurelll-21
Cycle d’ aimantation d’ un échantillon MgO//Fe(15A)/Pd(400A)/Fe(11A)/MgO(6A)/Fe(50A)/Pd.
Les mécanismes de renver sement sont différents suivant les deux axes faciles.

I11.4Conclusion

La maitrise de I'anisotropie magnétocristalline gréce a I’ épitaxie nous a permis d élaborer des
multicouches présentant les propriétés magnétiques satisfaisantes: les deux films magnétiques ont
le méme axe facile et, pour un champ appliqué suivant ce dernier, les renversements des
aimantations sont abrupts, bien définis et se produisent pour deux champs coercitifs nettement
différents, créant aing une large fenétre de champ dans laguelle on peut aisément modifier la
configuration magnétique du systéme, I’ un des critéres essentiels des JTM.

Lorsque I’ épaisseur de MgO est inférieure a 8A, le retournement de la couche douce de Fe se
produit en champ positif. Ce phénomene a éé attribué a un couplage magnétique par effet tunnel

entre les deux éectrodes ferromagnétiques d’ une jonction tunnel du type Fe/MgO/Fe. Laforme de
la variation du couplage expéimental avec I'épaisseur de I'isolant, la valeur quantitative du
couplage, et enfin la gamme d’ épaisseur de MgO dans laquelle le couplage antiferromagnétique est
observé, sont en bon accord avec les modées théoriques d'un couplage d échange entre deux

couches magnétiques par effet tunnel quantique polarisé en spin. Nous avons également donné une
ébauche d explication dans le cadre fondamental propre aux systémes épitaxiés par |’ étude d’ états
de résonance interfaciale.
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Nous faisons remarquer que ce couplage d échange par effet tunnel est une preuve supplémentaire
de la planéité des couches de Fe e de MgO mais cette fois-ci a grande échdle. Sa nature
antiferromagnétique nous assure en effet que la rugosité de ces couches est extrémement faible
puisgue la contribution des pinholes est négligeable jusqu’ & dygo=5A.

De nouveaux systemes antiferromagnétiques artificiels utilisant ce couplage antiferromagnétique
ont é&é éaborés. De telles structures sont generalement utilisées pour durcir une couche
magnétique, notamment dans les architectures de type MRAM. Les valeurs des champs de plateau,
Hp, et de saturation, Hs, sont entierement contrélées par les paramétres intrinseques que sont
I’épaisseur de I'isolant (qui gouverne I intensité de couplage J) et les anisotropies et épaisseurs des
couches de Fe (qui déerminent également I’ amplification de Hc**"). Nous avons ensuite éaboré
des JTM de type AAF/MgO/Fe, dans lesquelles I' AAF est I'une des éectrodes magnétiques de
la JTM. Le transport tunnel est alors utilisé comme sonde du magnétisme et la magnétorésistance
tunnel refléte la configuration magnétique de la couche supérieure de I’ AAF, en contact avec
la barriere tunndl.

Dans les multicouches Fe/MgO/Fe, les interactions magnétiques se font dans le cadre d'un
transport tunnel. De faibles épaisseurs de barriére se traduisent par un couplage dont I’ é&ude nous
renseigne sur les paramétres qui caractérisent ce systéme al’ équilibre. Le chapitre IV suivant décrit
les effets de filtrage en symétrie électronique propres au systeme Fe/MgO/Fe ; ces effets seront
mesurés au chapitre V pour de plus importantes épaisseurs de barriéere.

I11.5Per spectives

Parmi les perpectives liées a ce couplage, nous envisageons la réalisation d’ empilements du type
MgO//Pd/Fe(d=quelques  plans)/MgO(dy,0=6A)/Fe (figure 111-22) afin  de mesurer
les modifications de I'intensité du couplage J vial’ influence des interférences é ectroniques au sein
du puits quantique magnétique. Nous espérons confronter nos mesures expérimentales avec
les résultats predits par les modeles théoriques [Zhang_PRB57_1998].

Nous prévoyons également de déposer des espéces chimiques contaminantes aux interfaces pour en
mesurer I'influence sur le couplage. En effet, s I"hypothése d'un couplage par résonance
interfaciale s avére exacte, nous verrons au chapitre V que ce transport résonant se produit via une

orbitale d ., orbitale non affectée par les contaminants n"ayant que des orbitales s et p (ce qui est

le cas du carbone qui n'influe pas le couplage AF). En revanche, le dépbt d’ especes chimiques
possedant des orbitales d pourrait modifier I'intensité et le signe du couplage en affectant la
résonance.
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Les approches théoriques du couplage par effet tunnel qui ont éé analysées dans cette partie
correspondent a un systéme a I'équilibre, c'est-a-dire sans tension appliquée a ses bornes.
Des modéles plus complexes et basés sur le formalisme de non-équilibre de Keldysh ont été
développés [Schwabe PRB54 1996 ; Heide PRB59 1999]. L’application d’une tension modifie
les densités de courants polarisés en spin et permet de passer aternativement d’ un couplage F a une
interaction AF entre les couches. La mesure dynamique du couplage nécessite la structuration de
jonctions par lithographie. De notre coté, aucune mise en évidence expérimentale N’ a éé possible a
cause de la nécessaire extréme finesse de la barriére de MgO (dygo<8A).

Pd Fe | MgO Fe
(non magnétique) (épaisseur
T " =l fixéke P77 ', """
|
A {
> I

de =quelques couches

figurelll-22
Profil énergétique et illustration du principe d’un puits quantique : les interférences électroniques au sein de
la fine couche de Fe peuvent modifier I’intensité du couplage en fonction de I’ épaisseur dre.

Enfin, nous envisageons la poursuite des premiers essais sur des structures en géométrie CIP
(Current In Plane) andogue a celle déa employée dans des capteurs GMR mais en utilisant
la couche nano-oxyde layer pour amplifier le signal, comme illustré a la figure 111-23. En effet,
contrairement aux systemes AAF ordinaires, constitués de couches séparatrices métalliques non
magnétiques, notre systéme AAF présente un grand avantage pour les capteurs utilisant la GMR :
la fine couche isolante agit comme une couche d’ oxyde nanométrique qui confine les électrons
dans la partie active du capteur, réduisant la perte des électrons dans la couche tampon et
contribuant aing a |’ augmentation de la GMR.

des é ectrons
AA.‘F C“ AAF oonfmement
classique| [gls NS FeMgO/Fe dansla partie active

figurelll-23

Comparaison entre une structure type vanne de spin employant un systéme AAF classique et une structure
analogue constitué d’ un AAF avec une couche séparatrice isolante. Cette fine couche isolante joue le role
deréflecteur pour les électrons en les confinant dans la partie active de I’ empilement.
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Chapitre IV

Approche théorique du transport tunnel dans
les systemes épitaxiés — |I'exemple du systeme
Fe/MgO/Fe

Les modéles de Julliere et des électrons libres décrits au premier chapitre sont suffisants pour
expliquer la plupart des propriétés et résultats magnétorésistifs observés dans une JTM ayart des
électrodes polycristallines (ou amorphes) et une barriere amorphe. En revanche, dans les JTM
complétement épitaxiées, I'ordre cristallin introduit une modification notable du transport
électronique. Le but de ce chapitre est d’ exposer ces particularités et de donner au lecteur les points
clés indispensables pour aborder les résultats expérimentaux qui seront discutés au chapitre suivant.

Nous verrons tout d abord les deux aspects principaux des phénomeénes du transport polarisé en
spin dans les systemes épitaxiés : le premier paragraphe décrit la sélection des états de Bloch dans
les éectrodes ferromagnétiques et le filtrage de ces éectrons par la barriere en fonction de leur
symétrie éectronique est expliqué au paragraphe 1V.2. Ceci permettra une pemiere approche,
gualitative, du transport dans notre systéme (paragraphe 1V.3). Ensuite, nous décrirons dans
le paragraphe IV .4 la méthode de calcul utilisée dans les articles théoriques traitant des mécanismes
de transport dans les systémes épitaxiés. Le paragraphe V.5 mettra en avant I'importance de
la contribution des états de résonance interfaciale ala conductance, notamment pour le régime des
faibles épaisseurs. Enfin, nous traiterons I'influence des liaisons chimiques a I’interface,
en particulier en présence d' une interface FeO (paragraphe 1V .6).

Dans tout ce qui suit, I’adjectif «majoritaire» se rapportera aux éectrons de spin mgoritaire
(spin up) et sera parfois abrégé «maj » ; I'adjectif «paralléle » correspondra a la configuration
paraleéle des aimantations et pourra ére symbolisé par «P ». Les simplifications équivalentes
seront faites pour « minoritaire » (min) et antiparallele (AP). De méme, lorsque rien n’ est précise,

le terme «canal majoritaire » représentera le canal de conduction des électrons majoritaires de

117



Chapitre IV Approche théorique du transport tunnel dansles systémes épitaxiés— |’ exemple du systeéme
Fe/MgO/Fe

la premiére électrode vers la DOS du spin mgjoritaire de la deuxiéme éectrode (il s agit donc de
la configuration paralléle des aimantations) ; de méme pour le « canal minoritaire ». Dansle cas de
la configuration antiparalléle des aimantations, les canaux de conduction seront éventuellement
symbolisés par « maj = min » et « min = maj » en accord avec les densités d’ états des éectrodes
émettrice et collectrice auxquelles ils se référent. Ces abus de langage permettront une lecture
moins lourde des phrases et des équations.

1V.1Séection des états de Bloch dans les électr odes

Les jonctions tunnel réalisées dans le cadre de cette thése sont basées sur le systéme épitaxié
Fe/MgO/Fe. L’épitaxie signifie que les atomes sempilent les uns sur les autres de maniére
ordonnée et ceci sur des distances comparables alataille du substrat. Par conséquent, les matériaux
considérés sont des cristaux de symétrie particuliere et dont le potentiel possede alors les mémes
propriétés de symétrie. Le potentiel vu par les éectrons n’'est alors plus constant, comme dans
le modéle des éectrons libres, mais possede la symétrie du cristal. Le potentiel étant périodique,
les électrons sont décrits par des ondes de Bloch y "(r)= U'«(r) exp(ik.r) ou u',(r) est une fonction
périodique avec la périodicité du réseau (n est I’indice de bande).

Le Fe s épitaxie selon une structure cubique centrée, correspondant a un réseau de Bravais cubique
centré. Du point de vue de la symétrie, un réseau de Bravais est caractérise par la donnée de toutes
les opérations rigides (i.e. qui conservent la distance entre tous les points) qui transforment
le réseau en lui-méme. Cet ensemble d'opérations est appelé groupe de symétrie ou groupe
d espace du réseau de Bravais. Du fait de la symétrie de I’ Hamiltonien décrivant les électrons dans
un cristal, les énergies et les états propres de ces derniers sont déduits des représentations
irréductibles du groupe d' espace. De la méme fagon qu’il est connu que I’ invariance par trandation
permet de restreindre |’ espace réciproque a la premiere zone de Brillouin (zone qui contient aors
toutes les fonctions de Bloch inéquivalentes du cristal), la théorie des groupes est un outil puissant
pour étudier les propriétés éectroniques dans les cristaux. Dans cette partie, nous nous
contenterons d' utiliser les résultats de la théorie des groupes pour en extraire les données utiles a
la compréhension des phénomeénes de transport dans notre systéme épitaxié. Le lecteur trouvera de
plus amples informations dans I’ ouvrage suivant [Cracknell_1975].

IV.1.1 Orbitales atomiques du Fe

Le Fe a pour numéro atomique Z=26, sa structure dectronique est [Ar] 3d° 4s”. La structure en
bandes du Fe est donc congtituée des orbitales atomiques de type s, p et d, dont certaines sont
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représentées a la figure IV-1. On peut dg§a remarquer que certaines orbitales présentent des

symétries communes, par exemple les orbitales de type p, et d 22y (encore appelée d., . ou

plus smplement d ,) sont invariantes par rotation autour de I’ axe z.

Orbitales de type s. symétrie sphérique mais Orbitales de type p: de gauche a droite: p, P, P
la fonction d’ onde change de signe a I’ intérieur Les zones foncées correspondent a des valeurs
dela sphére, sauf pour I’ orbitale 1s. négatives de la fonction d' onde et les zones claires a
des valeurs positives.

Orbitales 3d : de gauche a droite
-en haut : dxz_y2 et d222-x2-y2

- en bas: dyy, dy; et dy,
Les zones claires correspondent a des valeurs négatives de la fonction
d’ onde et les zones foncées a des val eur s positives.

figure V-1
Représentations des orbitales atomiques suivant leur caractére. On peut remarquer que certaines orbitales

possedent des symétries semblables (ex: p, et d2 2o X2y sont invariantes par rotation autour de 2)

(www.shef.ac.uk/chemistry/orbitron/index.html).

IV.1.2 Zone de Brillouin et utilité de la théorie des groupes

La figure 1V-2 représente la maille cubique centrée du Fe et les premieres zones de Brillouin de
volume et de surface”® correspondantes. Nous verrons plus loin que le MgO est un isolant & gap

28| azone de Brillouin de surface est |a projection de celle de volume suivant une direction particuliére, ici
suivant |’ axe [001].
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direct. Aing, le taux de décroissance des éectrons dans la barriere tunnel est donné par exp(-2kd)

avec k =+/(2m/h?)(V, - E, +k?) (V, est le potentiel de la barriére). Le transport tunnel se fait
préférentiellement perpendiculairement au plan (001)¢. puisque les éectrons pour lesquels k=0
sont favorisés. Cela correspond ala direction G-H dans I’ espace réciproque tridimensionnel et a un

transport au point G dans la zone de Brillouin de surface. La structure éectronique suivant cette

direction, que I’ on note D, est donc particulierement importante.

(100) SURFACE
z BRILLOUIN ZONE I

M

BULK BRILLOUIN
ZOME ri

figure V-2

Maille cubique centrée du Fe et premiére zone de Brillouin correspondante [Turner_PRB30_1984].
Le transport tunnel se fait préférentiellement suivant la normale a I'interface, i.e. suivant la direction GH (D)
dans |’ espace réciproque, dans le systéme MgO(100)//Fe/MgO/Fe.

La théorie des groupes permet de classer les états éectroniques suivant les propriétés de symétrie
des orbitales qu’ils occupent. Sans entrer dans les détails, les représentations irréductibles (notées
D pour un transport tunnel suivant la direction D) caractérisent la symétrie des bandes
électroniques. Ces bandes sont indexées par leur symétrie aux points et aux lignes de haute
symétrie de |’ espace réciproque. Les éats de Bloch associés a une représentation irréductible D,
sont décrits par une combinaison linéaire d’ électrons de caractére s, p ou d mais ayant des
symétries bien définies. Le groupe d espace du cristal de Fe est le groupe | m3m (notation de
Hermann-Maguin) ou O’ (notation de Schénflies). On définit |e groupe du vecteur d’ onde comme
I ensemble des opérations de symétrie qui laissent invariant un vecteur k donné®. Le groupe du
vecteur d’onde correspondant aladirection D est |e groupe ponctuel C,, dont la table des caractéres
est donnée au tableau IV-1. Elle permet d’associer, en fonction de sa symétrie, chaque orbitale
atomique (de 1s aux cing orbitales 3d (3217, X*-y?, Xy, Xz et yz)) & une représentation irréductible
D. Ains, chaque représentation irréductible D, correspond a une combinaison linéaire d orbitales

qui, sous toutes les opérations de symétrie de D, se transforme en une autre combinaison linéaire

29| s agit nécessairement d’ un sous-groupe du groupe d’ espace du cristal.
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des mémes orbitales. Par abus de langage, nous associerons dorénavant |'éectron avec la
représentation irréductible de laguelle il reléve, ¢’ est-a-dire que nous emploierons indistinctement

les symboles D, pour parler des états de Bloch ou de la symétrie correspondante.

Ca E 2C, C, 2s, 254
A, (D) 1 1 1 1 1 2 X°+y 7
A 1 1 1 -1 -1 R,
B: (D) 1 -1 1 1 -1 X2y
B, (D) 1 -1 1 -1 1 Xy
E (D) 2 0 -2 0 0 (ReR); (x2y2) ; (X Y)
tableau V-1

Table de caractéres du groupe ponctuel de symétrie Cy,. Les nomenclatures des différentes symétries ne sont
pas explicitées mais le lecteur pourra trouver toutes les informations a la référence suivante
[Cracknell _1975]. Les informations utiles a cette thése sont situées aux premiere et derniére colonnes et
permettent de comprendre | e regroupement des orbital es dans différentes représentationsirréductibles D, .

Considérons par exemple une bande de type p construite a partir des orbitales atomiques py, py € p..
La théorie des groupes nous informe que cette bande p est trois fois dégénérée au point G et se
décompose dans la direction [001] en une bande doublement dégénérée (Ds contient p, et p,) et en
une bande ron dégénérée (D, contient p,) (tableau 1V-1). Une anayse similaire généralisée aux
autres caracteres orbitaux permet de montrer que I’ état D, contient les composantes s, p et d avec
respectivement les symétries 1, z et Z. L’ éat D, possede un caractére d ayant une symétrie x*-y7,
I’état D, posséde lui auss un caractere d mais avec une symétrie xy. Enfin, I'é&at Ds correspond a
une combinaison linéaire d orbitales py, py, dx, et d,,. Le tableau V-2 récapitule les informations a
retenir sur les symétries des états de Bloch et |es caractéres orbitaux associés.

Etat deBloch Orbitales correspondantes
D S;p.;3d
D2 3d 2_\,2
X°-y
D, 3dyy
Ds Px 5 Py 5 3z ; 30y,

tableau V-2

Regroupement des orbitales suivant la représentation irréductible.
Bien que la théorie des groupes permette de regrouper les orbitales en fonction de leur invariance
par certaines opérations de symétrie et qu’ elle donne en plus le nombre de dégénérescence des états
aux différents points de haute symétrie, en revanche elle ne permet en aucun cas de connaitre
les courbes de dispersion E(K).
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IVV.1.3 Structure de bande

Le calcul de la structure de bande s effectue a partir de codes de calcul de structure éectronique, tel
que le récent Wien2k utilisé a plusieurs reprises dans cette these [Wien2k]. Les relations de
dispersions E(k) pour le cristal de Fe cc suivant les principales directions cristallines sont
représentées a la figure IV-3a. La figure IV-3b est un agrandissement de la structure de bande du
volume suivant la direction particuliére D. Au niveau de Fermi, on remarque les états de Bloch Dy,
D, et Ds pour le spin mapritaire alors que pour la bande minoritaire, seuls les éats D,, D, et Ds
sont présents. De plus, la bande D, appardit tres dispersive aors que les bandes D, et D; le sont trés
faiblement ; ceci est en parfait accord avec I’ analyse des composantesss, p ou d de ces bandes.

ENERGY {RYDBERG)

b) 40 40
3.0 D, 3.0
2.0 3 20 3 i
> 107 > 03
\9’ Z ‘w;u’ ] E
By 0.0 = L e F
i ; & :
& 1.0 7 & L0 7
m ] & ]
2.0 4 2.0 3
3.0 —f 30 —f [«
ey BT A H
spin up spin down

figurelV-3

Structure de bandes du cristal de Fecc:

a) le long des lignes de haute symétrie. Les lignes représentent le spin majoritaire et les pointillés le spin
minoritaire [Callaway PRB16_1977]. Voir la figure V-2 pour la nomenclature des symboles.

b) calcul réalisé avec le code Wien2k représentant la structure de bandes suivant la direction D. Seules les
bandes proches du niveau de Fermi sont représentées.
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1V.1.4 Importance de la notion de symétrie

L es propriétés magnétorésistives des systémes épitaxiés reposent sur la conservation de la symétrie
pendant toutes les étapes du processus tunnel : extraction du spin hors de I’ électrode émettrice,
passage par effet tunnd a travers I'isolant puis injection dans I’ électrode collectrice. Cette notion
de symétrie est primordiae pour plusieurs raisons.

Si on se place dans le cas d'un processus tunnd éagtique, sans diffusion aux interfaces,
les électrons conservent leur symétrie de telle sorte que s'il n'y a pas d' éats de Bloch avec
la méme symétrie susceptibles de les accueillir dans I’ électrode réceptrice, ils ne pourront pas
passer par effet tunnel. Aingl, sans phénomeéne diffusif ou liaison chimique particuliére, un éat D,
ne peut en aucun cas étre accepté par un éat autre que D,. La bande D; du spin minoritaire est
située nettement au-dessus du niveau de Fermi (environ 1.7eV, figure IV-3b) et par conséguent
les électrons de symétrie D, ne pourront pas passer en configuration antiparalléle des aimantations
pour de faibles tensions appliquées. Nous reviendrons en détail au paragraphe IV.4.3 sur ce point
qui et I’ origine méme de la forte magnétorési stance dans notre systéme.

Ensuite, la conservation de la symétrie nécessite que la barriere possede une structure
cristallographique « compatible » avec celle des éectrodes. C'est le cas du MgO qui a une structure
de type NaCl (voir chapitre I1). Cependant, I’ épitaxie du systéme Fe(100)/MgO(100) se fait au prix
d'une rotation de 45° des deux réseaux du Fe et du MgO de telle sorte qu'un éat ayant une
symétrie X'y’ dans le Fe correspond & une symétrie x*-y* dans le MgO avec les repéres {x’y'} et
{x,y} tournés a 45°. On pourrait imaginer le cas extréme d'un isolant qui «casserait » toutes
les symétries: les électrons ne pourraient aors pas se propager en conservant leur symétrie
initide ; le transport tunnel ne pourrait se faire que gréce aix phénomenes de diffusion aux
interfaces dont I'effet serait une redistribution des symétries compatibles avec I’isolant.
La construction d'un tel systéme complétement épitaxié apparait cependant difficile puisque par
définition méme, |’ &pitaxie implique une notion d’ arrangement spécifique des atomes de I’isolant
sur le métal et que, par conséquent, les groupes d'espace (qui déterminent les symétries
électroniques) des deux matériaux sont intimement liés. En revanche dans le cas d' éectrodes
cristallines et d'une barriere amorphe, les phénoménes de forte diffuson sont également
responsables du mélange complet des symétries de telle sorte que les mécanismes de transport
peuvent étre décrits par le modéle des éectrons libres.
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Une conséquence supplémentaire de la symétrie cristalline est la variation spatiale de la fonction

d onde a I'origine de différents taux d atténuation suivant les états considérés. Le paragraphe

suivant montre que le transport tunnel dans les systémes métalliques réels ne peut pas étre décrit
par le modéle simpliste des électrons libres.

I\VV.1.5 Variation spatiale dela fonction d’onde

La symétrie tridimensionnelle du cristal implique notamment une symétrie dans le plan
perpendiculaire aux interfaces. Le modéle des électrons libres ne décrit pas correctement
les métaux parce qu'il ne considéere pas les variations spatiales de la fonction d’ onde dans le plan
(x,y). Un modéle plus rédiste consiste a décomposer la fonction d’onde en un produit
y (x,y,2)=f (X,y) exp(-kz) qui prend en compte a la fois la décroissance de la fonction d’ onde dans
I'isolant et sa variation spatiadle dans le plan (X,y). La résolution de I’équation de Schrodinger

< ‘%ﬂz 3 >
V-1
k2:2_m(vb' E) +kj + : -

|f>

conduit a:

Comme dans le modéele des éectrons libres, on retrouve le fait que les valeurs non nulles de k;
diminuent la probabilité de tunnel. Mais cette fois-ci, la symétrie cristalline impose a la fonction
f (x,y) une variation oscillatoire. Par conséguent, le dernier terme de I’ éguation précédente est
positif et d' autant plus important que le nombre de noauds de f (X,y) I’ est. Pour éclairer ces propos,
prenons I’ exemple simple de lafonction j (X) = cos(wx). Le dernier terme de I’ éguation (I1V-1) est
bien positif puisque j '’(x) = -W j (x). Considérons maintenant deux fonctions j ; etj » du méme
type que précédemment mais telles que lafonction j ; possede plus de noauds quej », autrement dit,
j 1 0cille«plus » quej ». Ceci setraduit par des pulsations ws>W,, et explique pourquoi le dernier
terme de I’ éguation (1V-1) est d’ autant plus important que le nombre de nceuds de f (x,y) est grand.
Aing, cette courbure additionnelle de la fonction d’ onde dans le plan parallée aux interfaces se
traduit par une augmentation du taux de décroissance perpendiculairement aux interfaces. Le role
de la symétrie est de déerminer le nombre de noaud de la fonction d’onde dans le plan de
I"interface et par conséguent de « quantifier » la courbure dans le plan. On peut intuitionner qu’un
état de type s a une faible courbure, qu'un état p un peu plus et un état d en aura beaucoup plus.
Pour cette raison, on peut conclure le fait que la nature d’ un état dans I’ é ectrode influence son taux
de décroissance dans |la barriere est un phénomene généra [Butler_PRB63_2001b)].
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D’ apres [MacLaren PRB59 1999], lorsgue I’ on se place dans la limite des barrieres épaisses de

sorte que les termes évanescents croissants sont éliminés, la fonction d onde dans la barriére peut
S écrire:

_ o i (K, +0).F - 2m/ h2(V, - E)+(k,+0)?z
Yy (r=ace™ Jemincon: Evto)z. (IV-2)
g

avec g un vecteur du réseau réciproque 2D et r =(X,y) un vecteur du plan de I’ interface.
Casou k=0

Considérons tout d'abord dans le cas smple k,=0 et regardons comment varient les taux
d atténuation suivant la symétrie des éats de Bloch. L’'équation (IV-1) sSécrit aors

2m .
k=477 Vo - E)+g° avect (xy)=eo (igr).

L'état D, (s, p,, d ,) n'a pas de noeud dans le plan xy ce qui correspond & g=0. Aing, le taux de

. . R /Zm .
décroissance associé est liéa k = ?(\/b - E) exactement comme dans le cas d'une simple

barriére de potentiel. En notant a le paramétre de maille dans I’ espace reel, les états D, (d . 2 ) et

Ds (px Py, Oy, €t d;) correspondent & des vecteurs g=g,=(2p/a,0), (0, 2/a), (-2p/a0), (O, -2p/a)

_ ) . _|2m ) 5 .
successivement. Ces états sont alors atténuésen k = h_Z(Vb - E)+0, avecgi=2p/a L’éat D,

aun caractére d avec un symétrie xy et sa fonction de variation spatiale associéef (x,y) est obtenue
en posant successivement g=g,=(2p/a, 2p/a), (2p/a, -2p/a), (-2p/a, 2p/a), (-2p/a, -2p/a), qui sont en
fait les deuxiémes vecteurs de |’ espace réciproque et ont pour norme g=2p/a’ 2. Ces états sont

2m
aorsplusfortement atténuésen k = h_z(Vb -E)+95.

Les expressions analytiques des fonctions f (x,y) ne sont pas trivides. Ces fonctions doivent
impérativement respecter b symétrie des états auxquels elles se rapportent. A titre d’exemple,

on peut construire des fonctions f (X,y)=exp (ig.r ) pour chaque éat D. On sait dga quef =1 (g=0).
Des combinaisons linéaires obtenues a partir des fonctions f associées aux différents vecteurs g,
précédemment cités, f (X,y)=exp(xi2px/a) et exp(xi2py/a), nous permettent de construire des
fonctions ayant la symétrie Ds, a savoir sin(2px/a) et sin(2py/a) (par symétrie dans le plan xy,
ces fonctions doivent changer de signe par les opérations respectivesx = -x ouy = -y, ce qui est
bien le cas en accord avec les orbitales associées). Dans le plan xy, la symétrie D, se caractérise

par les opérations suivantes: f (-x,y)=Ff (X,-y)=f (-x,-y)=f (X,y) et f (y,X)=-f (x,y) (orbitale dxz.yz ,
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figure IV-1). A partir des mémes vecteurs g;, nous obtenons la fonction cos(2px/a)-cos(2oy/a) qui

a bien la symétrie D,. De la méme maniére, les fonctions f correspondant aux vecteurs g,, soit

f (x,y)=exp(xi2px/ati2py/a), donnent une fonction donde ayant la symérie D :
cos(2px/at+2py/a)-cos(2px/a-2py/a).

Butler et ses collaborateurs ont calculé numériquement la décroissance de la densité d’ éats dans
la barriere [Butler_PRB63_2001b]. La méthode utilisée est la méthode Layer by Layer Korringa
Kohn Rostoker (généralement abrégée LKKR) qui repose sur I'approximation des spheres
atomiques (ASA) ; dle permet de résoudre I’ équation de Schrodinger, de calculer les fonctions de
Green et enfin d’ obtenir les probabilités de transmission. Nous décrirons plus en détail ce type de
calcul au paragraphe 1V.4.1. Les calculs illustrés a la figure 1V-4 représentent ce qui sera défini
plus tard comme la Tunneling Density of Sates (TDOS) et qui refléte la probabilité de propagation
d'un méme état éectronique a travers I’empilement. Ces courbes concernent les éectrons au
niveau de Fermi et tels que k=0 ¢’ est-a-dire les électrons qui sont censés participer le plus au
transport tunnel. Trois taux d atténuation différents dans la barriére sont clairement mis en
évidence. Ceci est en parfait accord avec I’ étude théorique qui S appuyait sur la nature oscillatoire
delafonction f (x,y) : I'é&at D, est moins atténué puis viennent ensuite les états D, et D et pour finir
D,. L’isolant considéré dans ce calcul est le vide : cette précision a toute son importance puisque
le vide n’affecte aucune symétrie des électrons ce qui ne sera pas le cas quand on considéerera
la barriere de MgO. En effet, il a d§ja été précisé qu'a cause de la rotation des plans de Fe et de
MgO a45°, un éat D, dans le Fe se comporte comme un éat D, dansle MgO. Nous verrons que ce
changement de repére dans le MgO augmente en fait la décroissance de I'éat D, qui ne suit alors
plus celle de I'éat Ds. De plus, les liaisons chimiques a I'interface Fe/MgO peuvent modifier
le transport tunnel (paragraphe IV .6).

Tunreirg DOS For Fed100]vacwum|Fei100] for k“-l:l

- B R y i T aswe o+
1 | - ﬁ"‘i-._‘l‘_ﬂq_ up
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1e-05 Emg . - 4 O
[ 9 e
1e-10 | 'E'xi hay -r.:lllat-mi- P +
: G_“g\ﬂz?" e,
ac [ PN
% 1e-15 | ! b.JlE.PdI'I
[l o] g
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jz-dnm i
1e-25 8 o= R oo
M OE X M %
1a-30 =] M
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figurelV-4
TDOS calculée pour k=0 au niveau de Fermi pour Fe(100)/vide/Fe(100) en configuration magnétique
paralléle. Remerciements a W.H. Butler.
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Casou k,t 0

Afin de compléter cette étude, nous devons considérer le cas ou kt 0. La symétrie des états de
Bloch et la décroissance des états évanescents correspondants sont alors plus compliquées.
Nous ne traiterons que |’ aspect qualitatif du probléme ; les articles [MacLaren PRB59 1999 et
[Butler_PRB63_2001b] en apportent toutes les justifications mathémati ques.

La figure |V-5a présente la TDOS pour k* O et pour un éat ayant une symétrie D, au point G
(k,=0). Sur ce graphique, la TDOS a été décomposee suivant les différentes orbitales constituant

I"état Dy originel. On remarque que les différentes TDOS (la TDOS totale et celles associées aux
types s et d) ont la méme décroissance et donc que ces éats sont affectés dans les mémes

proportions par le vide. Ceci &ait prévisible car comme on est encore trés proche du point G,
on peut supposer qu'il sagit grosso modo des orbitales set d_, qui n"ont pas de noaud dans
le plan (xy). Intéressons-nous maintenant ala TDOS pour un état ne correspondant pas a un état D,

au point G. Cela implique que la fonction d’onde a des oscillations dans le plan (xy) et qu’ elles
sont plus prononcées pour les composantes d que pour les composantes s (comme on s éoigne du

centre de zone, les caractéres orbitalix sont moins purs et un éectron sans composante sen G peut

en avoir une en un point proche de G). La conséquence immédiate est illustrée alafigure IV-5b :
la TDOS totale a mgoritairement des composantes de type d qui chutent tres vite lorsque
I’ épai sseur du vide augmente. La composante s est minoritaire mais elle décroit avec le méme taux
gue dans lafigure IV-5a. Pour de grandes épaisseurs d’isolant, seul le terme associé a g=0 subsiste
et gouverne |’ atténuation de la TDOS.

DOS for Fe(100)Ivacuum!Fe(100) for k,=0.036, k =0.018

) DOS for Fe(100)lvacuumIFe(100) for k,=0.036, k,=0.018 b)
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1
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figure V-5

a) DOS calculée pour ki 0 pour Fe(100)/vide/Fe(100) pour un état de Bloch ayant la symétrie D; enk;=0.
b) DOS calcul ée pour ki 0 pour Fe(100)/vide/Fe(100) pour un état de Bloch n’ayant la symétrie Dy en k;=0.
[Butler_PRB63_2001b].
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1V.1.6 Récapitulatif

Nous avons décrit dans cette partie I'impact de la cristallinité des éectrodes ferromagnétiques :
elles assument une fonction de différenciation des éectrons suivant leur symétrie éectronique dont
la classification est justifiée par |a théorie des groupes. Aing, dans le cas du Fe(001), e niveau de
Fermi est peuplé par des éectrons de Bloch Dy, D> et Ds pour le spin majoritaire alors que pour
la bande minoritaire, seulsles éats D,, D, et Ds sont présents. Cette sélection se traduit par des taux
de décroissance dans le vide qui sont intimement liés ala symétrie des états de Bloch et sont donc
fortement différents.

|V.2Filtragedelabarriere

Nous avons vu dans la partie précédente que la symétrie des électrodes métalliques imposait des
variations latérales a lafonction d’ onde. Suivant le type de variation, imposé par la symétrie méme
de I’ éat de Bloch, le taux de décroissance dans le vide n' était pas le méme. Mais, a |’ opposé du
vide, le MgO possede une structure cristallographique bien déterminée ; son groupe d’ espace est

F m3m ou O,°. Comment se comporte |’ atténuation des éectrons dans cet isolant ?

Le MgO est un isolant a gap direct (i.e. le gap est minimum au point G, voir figure 1V-6a),
autrement dit, le transport tunnel se fait préférentiellement perpendiculairement au plan (001)c.
Il est donc important d’'analyser la transmission dans la barriére des éats éectroniques D (k;=0).
Pour les électrons tels que k2 O, I'analyse est plus compliquée et nous ne I’ aborderons que de fagon
qualitative.

IV.2.1 Bandes complexeset MIGS

Heine fut le premier & montrer qu’ une onde éectronique prés d'une surface, ou d’ une interface,
peut étre obtenue en raccordant les solutions permises de part et d'autre de la frontiére
[Heine SS2 1964]. Dans un cristal massif, le vecteur d onde k est rédl, mais prés d’ une interface
on peut faire coincider une fonction d’onde ayant un k complexe avec une onde a |’ extérieur du
cristal. Ces états correspondent a I’ extension dans I'isolant de la fonction d’onde du métal et sont
abrégés MIGS pour Metal-Induced Gap States. Comme leur nom I'indique, ce sont des ondes de
Bloch issues du métal et évanescentes dans I'isolant avec un vecteur donde complexe
(Ky, k=g+ik) qui pénétrent de plusieurs couches dans I’ isolant.
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Les MIGS sont connus depuis longtemps mais leur role fondamental dans le transport tunnel
dépendant du spin n'a é&é mis en évidence que récemment [Mavropoulos PRL85 2000].
La relation entre I'énergie E et les états évanescents, i.e. les relations de dispersion E=E(k;), est
contenue dans ce que I'on appelle la structure de bandes complexes. Nous alons voir comment
I’ é&tude de ces bandes permet de connaitre le taux d’ atténuation des différents MIGS.

1V.2.2 Analyse pour k;=0

Le cristal impose les symétries éectroniques dans les bandes majoritaire et minoritaire s bien que

les MIGS issus des états de Bloch D du métal ont nécessairement la méme symétrie D.

La structure de bandes complexes du MgO pour k,=0 est représentée alafigure IV-6a. Ces bandes

partent des points de haute symétrie (G et C sur la figure) et ressemblent soit & des bandes
paraboliques (a I'image du modéle des électrons libres) soit a des boucles de symétrie D reliant
la bande de valence D et la bande de conduction D. Dans le cas du MgO®, le niveau de Fermi du
Fe se positionne au milieu du gap représenté en gris, correspondant a un gap direct d environ 5eV
entre la bande de valence D, et la bande de conduction Dy. A titre de comparaison, le gap entre
les bandes Ds de vaence et de conduction vaut approximativement 15eV : ceci explique pourquoi
la bande complexe Ds est plus « large » que celle de symétrie D,. Pour chague état de Bloch D a
I’énergie E, la vaeur de k est obtenue par I'intersection du niveau de Fermi avec la bande
complexe correspondante (on applique le méme principe pour déterminer k= en intersectant
la structure de bande des métaux avec le niveau de Fermi). Ceci est représenté ala figure I'V-6b qui
montre clairement que kp; < kps << kp> (labande complexe D, a été trandatée, en rédlité, elle est
située largement en dessous de sa position sur la figure [V-6b). On en déduit par conséquent que,
pour la configuration P, I'éat D, est celui dont la probabilité de transmission est la plus forte
puisque son vecteur d’ onde évanescente Kk, est le plus petit des ki, soit kp;=K min. En configuration
AP, le cana D, n’existe pas et le transport tunnel est alors gouverné par les états de Bloch Ds.

30 Cen’est pasvrai pour tous les isolants épitaxiés, voir I’ exemple du SrTiO; [Bowen_thése 2003].
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figure V-6

Structure de bandes complexes du MgO pour k;=0 : I'intersection avec Er détermine letaux d’ atténuation des
différentes symétries de Bloch. Le gap est représenté en gris.

A gauche: pour g=0 (panneau gauche) et g=2p/a (panneau droit). On observe soit des paraboles soit des
boucles joignant les bandes de méme symétrie [ Dederichs IMMM240_2002]

A droite: E, et E. sont respectivement le sommet de la bande de valence et le bas de la bande de conduction
[Butler_PRB63_20014].

1V.2.3 Analyse qualitative pour k;,* 0O

Lorsque I'on s écarte des lignes de haute symétrie, les électrons ne correspondent plus a des
symétries « pures ». Cependant, une éude superficielle au voisinage du point G permet
d appréhender qualitativement le probléme. Autour du point G, les états de valence sont diminués
en énergie, les éats de conduction, eux, voient leur énergie augmenter. Ceci permet de supposer
que le gap correspondant a ¢F0 (k, = k) augmente lorsque k;, s éoigne de la valeur nulle.
Par conséguent, les boucles complexes s élargissent et donc k augmente. Ceci est illustré a
la figure 1V-7 : les surfaces d énergie constante k=k(k,) sont représentées dans le cas du ZnSe.

Les structures de bande du MgO et du ZnSe ont la méme topologie, on peut donc supposer que leur
comportement est extrémement proche et qu’ une courbe analogue serait obtenue pour le MgO

[Mavropoulos PRL85 2000]. Cette courbe montre clairement que les k;, correspondant ak i (i.e.

ceux qui participent le plus au courant tunnel) sont trés resserrés autour du point C.
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figure IV-7

Surface d’ énergie constante k=Kk(k;) dessinée dans un quart de la zone de Brillouin pour le ZnSe. Seules
les branches positives les plus basses sont représentées pour une énergie au milieu du gap. On remarque que
le taux d’ atténuation k atteint son minimum au point G[ Mavropoulos PRL85 2000] .

1V.2.4 Analyse qualitative pour q=2p/a

Le vecteur d’ onde k=2p/atik correspond & des bandes complexes issues du point C . Le gap en
bord de zone est plus élevé que celui au point G, par suite, les boucles complexes, quand elles
existent, sont plus larges que celles qui partent du point G. Ces états participent peu au courant

tunnel puisque leur k est plus grand (point C, figure IV-7).

V.2.5 Récapitulatif

Cette partie met en évidence le role de filtrage joué par la barriere : les taux d atténuation des
fonctions d'onde dans I'isolant dépendent de leur symétrie éectronique. Différents taux
d atténuation signifient que les éectrons ne participent pas de la méme maniére au courant tunnel.

Ains, seuls les MIGS ayant une atténuation proche de K, sont faiblement atténués dans I’isolant
et donc participent efficacement au courant tunnel. La plus grande conséquence d'un tel
comportement se produit dans le régime des grandes épaisseurs, ou régime asymptotique :
le transport tunnel est alors gouverné par les symétries les moins atténuées et qui constituent alors
les canaux de conduction « survivants » dans le régime asymptotique.
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V.3 Approche qualitative du transport tunnel

Les deux parties précédentes ont posé les bases du raisonnement du transport tunnel dans les JTM
épitaxiées : sélection des états de Bloch par les électrodes monocristallines et filtrage dans I’ isolant
en fonction de ces symétries. Ces deux seuls points-clés autorisent une prédiction qualitative du
phénomeéne de magnétorésistance tunnel dans le systeme Fe/MgO/Fe et soulignent I’ importance du
choix de I’ orientation cristalline du métal, qui sera vue au paragraphe 1V.3.3.

1VV.3.1 Configuration paralléle

Canal majoritaire

Au niveau de Fermi, les électrons mgjoritaires D, Sassocient a un éat complexe D, qui sera
faiblement atténué dans I'isolant, contrairement aux autres symétries Os, D). Ces MIGS se
couplent aors dans |’ autre électrode métallique avec les éats de leur symétrie respective. Dans la

limite des fortes épai sseurs de barriere, le canal maoritaire se réduit au cana D.

Canal minoritaire

Les états minoritaires du Fe au niveau de Fermi sont les états de Bloch D,, D, et Ds qui vont se
coupler aux interfaces avec des MIGS ayant des décroissances importantes. Par suite, la conduction

minoritaire est inférieure ala conduction majoritaire.

Dans |e régime asymptotique, le canal D; est le seul survivant en configuration parallele®.

VV.3.2 Configuration antiparalléle

Dans le cas d’ une orientation antiparall€le des aimantations, les états complexes D, ne peuvent pas
S associer a des états acceptants puisque la bande minoritaire ne possede pas d’ état D, au niveau de
Fermi (voir figure 1V-3b). Par conséquent, ces éectrons sont totalement réfléchis a la deuxiéme

interfface MgO/Fe. La conductance antiparallée est gouvernée par le canad Ds mais dont la

31 Dans le cas d'une autre structure cristalline, les calculs semi-quantitatifs effectués par Oleinik et al
[Oleinik_PRB62 2000] en considérant une phase cristalline de I’alumine (Co/a-Al,Os/Co) montrent
également que la décroissance du canal majoritaire est moins forte que celle du minoritaire. Cela conduit a
une inversion de la polarisation du courant tunnel qui devient positive lorsque I’ épaisseur de Al,Os devient
supérieure & 10A. Cette structure seratraitée au paragraphe 1V.6.2.2.
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décroissance dans I'isolant est plus forte que celle du cana D, qui domine la transmission dans
|’ état paralléle, autrement dit G>Gyp.

IV.3.3 Importance de [I'orientation cristalline du métal

ferromagnétique

Le modéle de Julliére (ou des autres versions améliorées) met en avant les populations de spin.
Bien évidemment, suivant I'orientation cristaline, ces populations vont étre modifiées.
Une premiére approche sur I'impact de I’ orientation cristalline sur la TMR a été réalisée par Y uasa
et ad pour des échantillons Fe(monocristal)/Al,Os(amorphe)/FesoCosy [Yuasa EPL52 2000].
La valeur de la TMR a 2K est de 13% pour le Fe(100), 32% pour le Fe(110) et 42% pour
le Fe(211). Puisgue I’'aumine amorphe ne filtre pas les dectrons, la différence observée dans
les amplitudes de TMR découle simplement de I’ anisotropie de la surface de Fermi (figure IV-8).
On reste dans |e cadre du modéle de Julliére. Cependant, il convient de préciser que les conclusions
exprimées par les auteurs ne prennent pas en compte I’'influence de I’ orientation de I’ électrode
inférieure sur la croissance de I’aumine : bien qu amorphe, des différences structurales doivent

exister entre les barrieres et pourraient ains expliquer les propriétés magnétorésistives différentes.

spin up

figurelV-8
Surfaces de Fermi du Fe cc pour les spins up et down. Quelque soit la direction, elles sont fortement
différentes (http://www.phys.ufl.edu/fermisurface/).
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Les fortes valeurs de TMR prédites dans les systémes cristallins trouvent leur origine dans
les symétries disponibles pour chague spin. Par conségquent, la nature du métal et son orientation
cristalline ont toute leur importance. Dans le cas du Fe, |e tableau ci-dessous (tableau IV -3) résume
le type et la symétrie des éats de Bloch pour k,=0 pour trois orientations différentes.
Pour les orientations (110) . et (111)r., les bandes de spin up et down sont peuplées par des éats
ayant exactement la méme symétrie, par consequent, le filtrage de la barriére s effectue de laméme
facon pour les configurations P et AP. Aing, si I’ atténuation des états en fonction de leur symétrie
se fait toujours ressentir, en revanche, cela n’a plus d'impact sur la TMR. La TMR dépend aors
seulement de la population de spin au niveau de Fermi comme dans le cas du modéle de Julliére.
Seule la direction [100]r. présente une TMR dépendante de la symétrie qui augmente lorsque
I’ épaisseur d'isolant augmente.

(100) (110) (111)
Fe - Dl (S, pv d)v DZ (d)v DS (p’ d) Sl (S! p! d)v S3 (p! d) I—l (S, p! d)
Fe_ DZ (d), Dz(d), DS (p1 d) Sl (S, pi d)! SS (p: d) Ll (S: pi d)

tableau IV-3
Symétrie et caractére orhital des états de Bloch pour k=0 pour trois orientations cristallines différentes
du Fecc[Moruzzi_1978].

1VV.3.4 Conclusion

A cause du champ moléculaire intrinségue aux métaux ferromagnétiques, le Fe se comporte comme
un demi-métal au regard de la symétrie D,. Cette symétrie domine la conduction paralée et est
absente de la configuration antiparaléle qui est aors gouvernée par les états de Bloch Ds
d atténuation plus importante. Ceci se traduit par une différence de conductance entre les deux
configurations magnétiques qui est d' autant plus prononcée que |’ épaisseur de la barriére est
importante. On s attend donc a une augmentation de la magnétorésistance avec |’ augmentation de
I épaisseur de MgO.

Cette étude sommaire montre qu’ une simple inspection de la bande complexe de I'isolant dans la
région du gap permet de prédire grossiérement les propriétés de magnétotransport dans les
systémes cristallins comme cela a été fait par |’ équipe de Dederichs avec ZnSe, GaAs, Si et Ge
entre deux électrodes de Fe monocristallin [Mavropoulos PRL85_2000].
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V.4 Calcul dela conductance tunnel

IV.4.1 Formule de Landauer et descriptif rapide de la méthode
LKKR

La formule de Landauer relie la conductance G a la probabilité pour un électron j d'un coté de la
barriére d’ ére transmis par effet tunnel vers |’ éectrode opposée, soit T'(ky.,j) :

e? N .
G="-aT (k). (IV-3)
K, ]

Butler et a. ont utilisé la méthode Layer Korringa-Kohn-Rostoker (LKKR) qui est adaptée pour
calculer les amplitudes de réflexion et de transmission des ondes de Bloch [Butler_ PRB63 20014].
Elle est basée sur la théorie de la fonctionnelle de densité qui permet de calculer la structure
électronique d'un solide sans avoir recourt aux contraintes usuelles imposées par la symétrie de
trandation tridimensionnelle. La périodicité selon la direction perpendiculaire aux couches n’est
pas nécessaire : le systeme est aing traité comme un empilement infini de plans atomiques, chacun
d entre eux ayant une symeétrie de trandation bidimensionnelle. Pour calculer la conductance d’ une
jonction tunnel, on considere deux réservoirs semi infinis de Fe (i.e les électrodes) séparés par un
empilement du type Fe(5 plans)/MgO/Fe(5 plans), I’ épaisseur de I’isolant variant de une a trente
monocouches. Gréce a ces réservoirs massifs, on peut choisir |'orientation magnétique des
électrodes en modifiant les conditions aux limites, ¢ est-a-dire le raccordement de la fonction
d' onde et de sa premiére dérivée. Dans le calcul SCF (Self Consistent Field) les potentiels des cing
couches de Fe sont relaxés de chaque coté du MgO. A chaque itération de la méthode
auto cohérente, les conditions aux limites sont imposées par les réservoirs auxquels se rattachent
les couches de Fe qui sont |es seules couches métalliques prises en compte dans le calcul. Un calcul
préalable sur le systéme massif complet (sans jonction tunnel) est effectué de maniére atrouver les
potentiels auto cohérents et les fonctions d’ onde dans les couches de Fe séparant les réservoirs.
Parmi ces couches, les atomes situés loin de la barriére sont supposés avoir des propriétés du
massif c'est-a-dire celles qui ont éé calculées précédemment. En effet, I'écrantage dans
les systémes métaliques permet d' affirmer que la perturbation éectronique liée a la barriere est
spatialement limitée pres des interfaces.

Les équations qui décrivent les ondes planes réfléchies et transmises sont ainsi transformées en un
jeu d’'équation qui décrit la transmission et la réflexion des ondes de Bloch. Ces équations
contiennent a la fois les solutions propagatives et les solutions évanescentes de I’ équation de
Schrodinger pour le crigtal.
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1V.4.2 Transport en configuration parallele

IV.4.2.1 Transmission du canal majoritaire en configuration parallele

La conductance du canal mgjoritaire en configuration paraléle et illustrée a la figure 1V-9 pour
des épaisseurs de barriére croissantes. La transmission ressemble a un pic relativement large et
centré sur k=0 ; quand I’ épaisseur de MgO augmente, le pic se resserre comme dans le cas d'une
simple barriere de potentiel de profil rectangulaire. En fait, la dépendance de la transmission en
fonction de k; est bien plus compliquée et présente un caractéere oscillatoire qui peut étre mis en
évidence en utilisant une échelle logarithmique comme illustré aux figures IV—9b et 1V—10a.
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figure IV-9

a) conductance du canal majoritaire (configuration P) pour 4, 8 et 12 couches de MgO
[Butler_PRB63_20014a] .

b) méme quantité mais tracée en échelle logarithmique pour faire ressortir les oscillations dans la transmission
lelong des lignes k,=0 et ky=0. Ces oscillations diminuent quand I’ épaisseur de MgO augmente de méme que |a
valeur dela conductance intégrée sur |’ ensemble de la zone de Brillouin. Remerciements a W.H. Butler.
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Ces ostillations sSexpliquent par les interférences éectroniques des bandes complexes.
La figure 1V-10 présente les bandes complexes calculées avec la méthode LKKR. Au point G
(kxDz=0 sur la courbe), on a les valeurs des parties imaginaires k, des vecteurs du type k = K.
A | éat de Bloch D, correspond un k,Dz=0.7 environ et, comme cela a été vu au paragraphe IV.2.2,
I’état Ds a une valeur de kDz plus importante et égale a environ 1.75 Oz est I espacement
interréticulaire du MgO, soit 2.1A). Nous incitons le lecteur & regarder |a différence avec le modéle

des éectrons libres qui présente une variation monotone fortement différente du caractéere
oscillatoire qui apparait lorsgue les composantes imaginaires des vecteurs d’ onde s égalent.

a) k Dependence of Transmission Probability
001 .wmple Barrier
4 MgO layers \\
- 0poo1 F
=
% 4
E 1e-06
< Simple Barrier
= 1e-08 | 8 MgO layers
1e-10
1e-12 .
0 0.1
figureIV-10

a) probabilité de transmi ssion en fonction de k; le long de k,=0 pour 4 et 8 couches de MgO et comparaison
avec le modéle des électrons libres [ Butler PRB63_20014]

b) parties réelles et imaginaires de k, en fonction de ky pour le MgO. Les interférences se produisent lorsque
lespartiesimaginaires s égalent.

1V.4.2.2 Transmission du canal minoritaire en configuration paralléle

La conductance du cana minoritaire est loin d'ére comparable avec le résultat obtenu dans
le modéle des éectrons libres (figure 1V-11). On observe des pics dans la transmission qui ne se
produisent pas pour k,=0 mais grossérement le long des lignes k,=0 et k,=0; de plus,
la conductance est quasi nulle au point G. Lorsque |’ épaisseur de MgO augmente, ces pics voient
leurs amplitudes fortement diminuer (I’ amplitude maximale passe de 0.035W* pour quatre couches
de MgO a 4 10™'W" pour douze monocouches). Cette décroissance est nettement supérieure a
celle du canal majoritaire (de 0.07 45 10'W™). De méme, la conductance surfacique Gepin calculée
passe 0.46W'nm (quatre couches de MgO) a5.9 10"°W'nm? (douze couches de MgO) alors que
celle du canal majoritaire, G, Ne diminue que de 2.4W'nm?* 5.7 10°W'mm? dans la méme
gamme d épaisseur. De plus, lorsque I’ épaisseur de MgO augmente, les zones de conductance
occupent de moins en moins de place dans la zone de Brillouin et la couronne sur laquelle elles

sont réparties se resserre autour du point G.
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a) Mirority Conductance for 4 Mg Layers
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figurelV-11

a) conductance du canal minoritaire (configuration P) pour 4, 8 et 12 couches de MgO. On remarque des pics
prés des lignes k=0 et k=0. Lorsque I’ épaisseur de MgO augmente, ces pics se rapprochent du centre de
zone et leur largeur diminue [Butler_PRB63_20014a]

b) méme quantité mais tracée en échelle logarithmique et valeur de la conductance intégrée sur I’ ensemble de
la zone de Brillouin. Remerciements a W.H. Butler.

Nous avons vu que les interférences éectroniques des bandes complexes induisent une oscillation
de latransmission le long des lignes k=0 et k,=0 pour la configuration paralléle. Puisque les points
de transmission maximale sont proches de lignes k=0 et k=0 et pour des valeurs k>0.154 et
k,>0.154, respectivement, on peut s attendre a un comportement analogue pour la transmission
minoritaire parallele.
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V.4.2.3 Probabilité de transmission pour k,=0 en configuration paralléle

L’ étude qui suit concerne les conductances uniquement suivant la direction k;, = O et au niveau de
Fermi. Les courbes de la figure I'V-12 représentent |I’évolution de la Tunneling Density Of Sates
(TDOS en fonction du nombre de couches pour les canaux maoritaire et minoritaire en
configuration paralléle. La TDOS refléte la probabilité de propagation d’ un méme état électronique
atravers|’empilement. La propagation des fonctions d’ onde et leur raccordement se fait de proche
en proche. Les densités des états électroniques sont soumises aux conditions limites suivantes :
un éat de Bloch arrive sur la premiére interface et a une certaine probabilité pour étre réfléchi ;
de I'autre coté de I’ interface, I’ onde transmise est celle qui nous intéresse. Cette TDOS représente
donc, pour chague symétrie, le nombre d états qui se trouve dans telle ou telle couche de
I’empilement : ceci est donc directement lié & la probabilité de transmission et a son taux
d atténuation (figure 1V-12). Le caractére cristallin de I’ électrode de Fe de droite, i.e. I’ éectrode
émettrice, séectionne les symétries des états de Bloch. Aing, le niveau de Fermi est peuplé par
les états Dy, D, et Ds pour le canal magjoritaire alors que les états D,, D, et Dy sont présents pour
les électrons minoritaires. Les états D, dans le Fe conservent leur symétrie au passage de I’interface
Fe/MgO et s atténuent donc comme des états D; dans le MgO. De méme, les états Ds conservent
leur symétrie pendant tout le processus tunnel. Du fait de larotation de 45° entre les deux réseaux
de Fe et de MgO, un état D, ayant une symétrie xy dans le Fe se retrouve avec une symétrie de type
x?-y* dans le MgO. Par conséquent, un état D, du Fe va s atténuer comme un état D, dans le MgO.
Pour les mémes raisons, | é&at D, présent au niveau de Fermi dans le Fe minoritaire va s atténuer
comme un éat D, . Le calcul numérique ne fait que confirmer les résultats déduits de I’ analyse des
bandes complexes: les éats D, dominent le transport tunnel dans cette configuration; ceci est
d'autant plus valable que I’ épaisseur de MgO augmente.

Majorfly Density of States for Fe|[MgO|Fe Minarimy Density of States for Fe|[MgQ|Fe
1P Aifs9) : y By
£ 1e05; \\ | | & 1605 |
] y Ag (pol) & b E
= te10[ Fe MgO 5 fefo[ "%
= N 2 -
£ % £ [
L 1e-15 \, £ 1e-15 -
] "\\ o r
1e-20 | X 1e-20
My () i
18-25 . : L L P % . ' . i 1e-25 | L L , L \ ; . . . 1
2 3 4 5 6 7 8 9 101112131415 2 34 5 6 7 8 9 1011 1213 14 15
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figurelV-12

TDOS pour k;=0 pour Fe(100)/MgO (8 couches)/Fe(100) en configuration magnétique paralléle. A gauche
pour le canal majoritaire et a droite pour le minoritaire. Les quatre taux d’atténuation en fonction de la
symétrie de |’ électron incident sont clairement visibles [ Butler PRB63_20014a].
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IV.4.3 Transmission et TDOS pour k,=0 en configuration

antiparalléle

La transmission en configuration antiparalléle présente les caractéristiques combinées des
transmissions Tpmg €t Tpmin (figure 1V-13).
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figureIV-13

a) conductance en configuration antiparalléle pour 4, 8 et 12 couches de MgO. Les pics se resserrent versle
centre de zone lorsgue I'épaisseur de MgO augmente. Cette conductance présente clairement les
caractéristiques mélangées des canaux majoritaire et minoritaire[Butler_PRB63_2001a]

b) méme quantité mais tracée en échelle logarithmique et valeur de la conductance intégrée sur I’ ensemble de
la zone de Brillouin. Remerciements a W.H. Butler.

Pour les faibles épaisseurs d'isolant, on observe des pics de conductance aux aentours des lignes
k=0 et k=0. Lorsque I’ épaisseur augmente, ces points de haute transmission se rapprochent du
centre de zone. Cela pourrait faire penser a une participation des éats D, mgjoritaires de plus en
plus importante puisque ces derniers ont un taux d atténuation plus lent. Maheureusement, il N'y a
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pas détats D, disponibles au niveau de Fermi dans la bande minoritaire. Par conséquent,
ces éectrons ne trouvent pas d' états accepteurs dans I’ électrode collectrice : ils sont totalement
réfléchis al’interface et ne participent pas au transport tunnel antiparalléle. Ceci explique pourquoi,

méme s le maximum de conductance se rapproche du point G, la transmission maximale n'a
jamais lieu exactement au centre de la zone de Brillouin.

Le filtrage des éectrons dans la barriére dépend de leur symétrie mais n’est en aucune maniere
affecté par la configuration magnétique des aimantations. La magnétorésistance trouve réellement
son origine dans la séection qu'opére la deuxieme éectrode monocristaline. La bande de spin
minoritaire ne possedant pas d'états D; prés du niveau de Fermi, ces derniers sont totalement
réfléchis et le cana AP D, ne peut pas s établir : cela se traduit sur la figure 1V-14 par une
atténuation faible mais continuelle de la TDOS de I’ éat Dy, y compris dans la deuxieme éectrode
de Fe. Pour exactement les mémes raisons, le cand AP D, ne peut pas séablir puisque
les dlectrons D, provenant du spin minoritaire ne pourront pas trouver de place dans la bande
majoritaire. La conductance AP est donc gouvernée par le canal Ds puisqu’il s agit des électrons
qui, d'une part, ont des états de la méme symétrie de chaque cbété de la barriére, et d autre part,
ce sont ceux qui se propagent le mieux parmi les symétries existantes. Le canal AP Ds est en fait
congtitué des canaux Dsmg = Dsmin € Dimin 2 Dsmg. L' €quipe de Butler précise que le cana

Dsmg = Dsmin €5t le plus important des deux [Zhang_PRB68_2003].
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figurelVv-14

TDOS pour k;=0 pour Fe(100)/MgO (8 couches)/Fe(100) en configuration magnétique antiparalléle.
A gauche pour le canal majoritaire > minoritaire et a droite pour le canal minoritaire > majoritaire
[Butler _PRB63_20014].

IV.4.4 Variation dela TMR avec |’ épaisseur

Les variations des conductances surfaciques Gmg, Gemin €t Gip avec I'épaisseur de MgO sont
illustrées a la figure 1V-15. Elles ont été calculées en intégrant la probabilité de transmission sur
toute la zone de Brillouin. Lorsgue I’ épaisseur de MgO augmente, le cana majoritaire domine de
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plus en plus la conduction paralléle au détriment du canal minoritaire. La conductance antiparaléle

diminue plus vite que la conductance paralée totale, ce qui se traduit par une augmentation de

la TMR pouvant atteindre, d apres les prédictions théoriques, environ 8000% pour 12 couches de
MgO.

Tunneling Conductance for Fe|MgO|Fe
10 . . . .

II\"IajorIHy —_—
Minority ——
Anti-Parallel —=—

01t
0.01
0.001
0.0001
1e-05
1e-06 | : 1
1e-07 r \
1e-08 .
1e-09 ' ; ' : ' :
4 5 6 7 8 9 10 11 12
Number of MgO Layers

Conductance (1/Ohm-micron 2}

figureV-15
Conductance tunnel en fonction du nombre de couches de MgO [Butler_PRB63 20014a].

V.45 Raccordement al’interface:

notion d’ efficacité d’ extraction et d’injection de spin

Le caractére de la symétrie des éats de Bloch contrOle les taux d atténuation mais également
la facilité d'injection et d extraction des éectrons aux interfaces. Pour une interface Fe/MgO,
I"influence de ce raccordement est minime : on devine que I'aténuation a I'interface d’'un
état D, (d) est plusimportante que celle d’'un état D, (s, p, d) mais cette atténuation apparait comme
le prolongement des différences entre les taux de décroissance dans I'isolant figure 1V-12 et
figure 1V-14). En revanche, le systeme Fe/ZnSe/lFe est un cas d'école dans ce domaine
(figure 1V-16) :

- labande D, ** du cana magjoritaire se raccorde facilement avec un éat évanescent ayant la
méme symeétrie (s, p) dans I'isolant. Ceci, gouté au fait que cet état a une tres faible atténuation,
fait que labande D, domine le canad P mgoritaire ;

- labande D, est une bande de pure symétrie d et donc ne peut pas S associer efficacement avec

un état g dans le semi-conducteur. Le raccordement de ces états avec des électrons ayant la

Ssymétrie sp est cependant réalisé au prix d une tres mauvaise dficacité : on constate une chute

32 e groupe d’ espace du ZnSe n’est pas le méme que celui du MgO et par suite, les bandes D; ne regroupent
plus les mémes caractéres orbitaux. Il s agit ici du groupe F-43m ou Td?.
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brutale de la TDOS. Ainsi, malgré une atténuation identique a celle de la bande D, les é&ats D, ne
fournissent qu’ une contribution limitée au transport ;
- labande Ds a une symétrie d, s associe a un état Ds dans I’ isolant et donc decroit plus vite dans

|e semi-conducteur.
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figurelV-16

TDOS au niveau de Fermi pour k;=0 pour Fe(100)/ZnSe/Fe(100) en configuration paralléle
[MacLaren_PRB59 1999] :

a) canal majoritaire dominé par un état Dy (sp)

b) canal minoritaire, gouverné par un état Ds pour les faibles épaisseurs puis par le canal D, dans le régime
asymptotique.

Ces raccordements plus ou moins efficaces aux interfaces modifient complétement les propriétés de
transport lorsgue I épaisseur de I'isolant varie : posséder une symétrie ayant une faible atténuation
dans I'isolant est une condition nécessaire mais non suffisante pour dominer le courant tunnel.
Ceci et illustré ala figure 1V-16b : a cause d'une trés faible efficacité d' extraction de spin, I’ état
D, est fortement atténué a I'interface. Ains pour les faibles épaisseurs de ZnSe, le cand
minoritaire est gouverné par le cana Ds qui a certes un taux d atténuation plus important mais
dispose d'un tres bon raccordement a I’ interface. En revanche, lorsgue I’ on atteint les trés grandes

épaisseurs de ZnSe (vers vingt monocouches), la TDOS de D, domine le transport parallée
minoritaire.

Bien évidemment, ce raccordement de la fonction d’ onde dépend fortement de la nature chimique
del’'interface et plus précisément des liaisons qui se créent entre les différentes orbitales. |l seravu
par exemple au paragraphe V.6 la différence entre les empilements Fe/ZnSeZn... et Fe/SeZnSe...
ains que I'influence d’'une interface de FeO sur le transport tunnel dans le systeme épitaxié
Fe/MgO/Fe.
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1V.4.6 Systeme horséquilibre

Les calculs de conductance qui ont été vus dans cette partie sont effectués lorsque le systéme est a
I’équilibre, ¢’ est-a-dire lorsque la tension appliquée est nulle.

L’ étude des propriétés de transport polarisé en spin nécessite une mesure du courant tunnel et
s effectue donc obligatoirement sous une tension non nulle. Dans ce cas, la quantité relevante est
le comportement de la structure électronique hors équilibre. Bien que le traitement du transport
hors équilibre soit un probléme bien compris et traité [Lang PRB52 1995;
Keldysh SPIETP20 1965], la prise en compte du magnétisme rend ce type de calcul ab initio
particulierement compliqué. Jusqu’ a présent, de tels calculs sont restés dans le cadre de la théorie
de la réponse linéaire, ¢’ est-a-dire pour de trés faibles tensions. De plus, ces modéles considéerent
de smples barrieres de potentiel et négligent la dépendance en k;, de la transmission (états de
résonance interfaciale). Toutes ces simplifications peuvent entrainer de fausses conclusions sur
la dépendance de la conductance en fonction de la hauteur et largeur de la barriere.

Le premier effet de I’ application d'une tension est la dépendance en énergie de la probabilité de
transmission. La seconde modification concerne le changement des structures éectroniques di au
champ de Coulomb faisant suite a I’accumulation des charges induites par e passage du courant.
Au contraire des métaux, ce dernier phénomene est loin d' étre négligeable dans le cas d'isolants.
Enfin, le courant modifie le potentiel de corrélation d'échange utilisé dans I'approche de
lafonctionnelle de densité. Négligeant ce dernier phénomeéne et ne prenant en compte que les deux
premiers, Zhang et a ont calculé I’ évolution de la conductance tunnel et de la magnétorésistance en
fonction de la tenson pour des jonctions du type Fe/FeO/MgO/Fe [Zhang PRBG69 2004].
Leurs résultats montrent une évolution asymétrique des moments magnétiques des atomes de Fe
interfaciaux. De plus, lorsque la tenson augmente, les auteurs mettent en évidence un

rapprochement des pics de transmission des éats de résonance interfaciade vers le point G ;
latransmission mgjoritaire paralléle n’est pas affectée.

Dans cette thése, nous traiterons le transport polarise en spin en ne prenant en compte que
le décalage en énergie de la densité d' états lors de I’ application d’ une tension. Cette approche,
certes tres smpliste, ale mérite de permettre de comprendre, au moins grossierement, les concepts
qui seront mis en valeur par la suite.
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1V.4.7 Récapitulatif

A ce stade, nous pouvons résumer les principales caractéristiques du transport tunnel dans le

systeme Fe/MgO/Fe :

- latransmission paraléle est dominée par le cana majoritaire et alieu principalement au point G

- la transmisson antipardléle est caractérisée par des pics de transmission répartis sur
I’ensemble de la zone de Brillouin 2D

- lorsque I’ épaisseur de MgO augmente, la conductance paralléle se concentre autour de G aors
gue les pics de la transmission se rapprochent eux auss du centre de zone mais sans jamais
I’ atteindre. Dans le méme temps, cette conductance antiparalléle diminue plus vite que son
homologue paraléle

- ce comportement se traduit par une magnétorésistance augmentant avec |’ épaisseur de MgO,
résultat apparemment contre intuitif si I'on se fie a I’'ensemble des travaux réalisés jusqu’'a
présent sur les jonctions tunnels

- de plus, le caractere demi-métallique du Fe au regard de la symétrie D, judtifie les fortes
valeurs magnétorésistives attendues

- on peut également remarquer que la polarisation en spin du systéme Fe/MgO/Fe est positive
puisgue Gorg €st supérieur a Gemin

- enfin, les compatibilités de symétrie éectronique entre le métal et |’isolant conditionnent les
efficacités d’ extraction et d'injection de spin aux interfaces. A travers I’ exemple frappant du
systéme épitaxié Fe/ZnSe/Fe, nous avons vu le réle mgeur du raccordement de la fonction
d' onde al’interface. De maniére générae, cette notion est valable pour tout systéme épitaxié.

Remarque :

Estimant que le chapitre courant est déja relativement complexe, notre souci de clarté nous a incité
a ne pas traiter |’ approche théorique réalisée par Mathon et Umerski sur le systéme Fe/MgO/Fe
dans le corps de ce manuscrit [Mathon PRB63 2001]. Le lecteur pourra la trouver en annexe E.
Succinctement, ils ont calculé la conductance tunnel a partir de la formule de Kubo
[Mathon_PRB56_1997], valable uniquement pour de faibles tensions appliquées (théorie de la
réponse linéaire) et strictement équivalente a la formule de Landauer utilisée par Butler et ses
collaborateurs ; elle donne des résultats fortement similaires.

|VV.5Etats derésonanceinterfaciale

Dans ce paragraphe, nous allons discuter I'importance d' un état de résonance interfaciale (IRS pour
Interfacial Resonance State) sur la conductance. Ces IRS ont éé mis en évidence dans les calculs
ab initio les plus récents sur la conductance résolue en k; dans les jonctions tunnel épitaxiées et
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semblent étre une caractéristique de la bande de spin minoritaire. 1l se traduisent par des pics
localisés a des endroits précis de la surface de Brillouin dans & conductance résolue en .
Lorsgu'une fonction d'onde se présente a I'interface, sa probabilité de raccordement est trés
fortement augmentée par la grande amplitude de [I'IRS [Butler PRB63 2001a;
Wunnicke PRB65 2002]. Par conséquent, ce sont des états tres faiblement atténués dans le régime
préasymptotique et nous montrerons notamment qu’ils peuvent dominer le transport tunnel pour de
faibles épaisseurs de barriére.

VV.5.1 Origine physique des états de surface/ d’interface

La figure 1V-17 représente les densités totales des spins majoritaire et minoritaire en fonction de
I’énergie pour I interface et les deux couches sous-jacentes. Le spin minoritaire présente un pic tres
étroit pour une énergie légérement supérieure a E. Ce pic correspond a des éats d'interface.

Prés d’ une surface, la brisure de la symétrie du cristal donne naissance a des solutions divergentes
de I’équation de Schrodinger : ce ne sont alors plus des exponentielles complexes mais des

exponentielles réelles, i.e. exp(ik.r) avec k complexe. Lorsque I'on s éoigne de la surface,
lafonction d’ onde percoit le potentiel du vide et son amplitude décroit exponentiellement. 11 résulte
de ceci la création d'un état de surface dont I'énergie est située dans le gap de la symétrie
correspondante. En terme de densité spectrale, cela se traduit par un pic dans laDOS minoritaire a
une énergie appropriée (figure 1V-18).

Fe Majority DOS near Interface with MgO Fe Minority DOS near Interface with MgO
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figurelVv-17

Densité d’ états pour chaque couche a la surface de Fe (100) prés de la surface avec du MgO (1 Hartree =
27.2eV). Enrose, laDOSde la couche de surface S, en bleu de la couche S-1 et en rouge de la couche S-2.

A gauche: spin majoritaire

Adroite: spin minoritaire. Remerciementsa W.H. Butler.
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Fe/MgO/Fe
. / état de surface
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figureV-18
Densité minoritaire spectrale du Fe et représentation schématique de la présence d'un état de surface dans le
gap. Lesrégions grisées correspondent aux énergies accessibles et laissent apparaitre le gap.

VV.5.2 Impact sur letransport tunnel

Les courbes de lafigure 1V-17 correspondent a des quantités intégrées sur |’ espace desk et ne sont
pas réellement exploitables en I état. La DOS résolue en k; pour e spin minoritaire est nettement
plus intéressante (figure 1V-19a) : on observe des zones de forte densité d’ états localisées le long
des lignes k=0 et k,=0.

Cependant, une forte DOS concentrée a des points particuliers de la zone de Brillouin ne suffit pas
pour assurer gque ces états vont effectivement participer au courant tunnel. Pour cela, ils doivent en
plus correspondre a une forte transmission. La figure 1V-19b représente |a transmission résolue en
k, pour le méme canal minoritaire. Bien que les pics maximaux dans la DOS et dans
la transmission se superposent pas exactement, les zones de forte DOS et de forte transmission,
elles, se correspondent bien. La conductance résultante (figure 1V-11) est en quelque sorte
le produit de la DOS et de latransmission et elle présente donc des caractéristiques trés similaires.
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figurelV-19

a) DOSminoritaire (en états par hartree) pour la couche interfaciale de Fe
b) Transmission du canal minoritaire[Butler PRB63_2001a].
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La figure 1V-20 permet de voir que les états associés a ces IRS sont fortement localisés pres de
I"interface. Ceci est valable pour les électrons du pic de la DOS (courbe rouge) comme pour ceux
qui correspondent aux coordonnees { ky,k,} du maximum de transmission (courbe bleue).
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figure1V-20
DOS couche par couche pour des valeurs de k// correspondant soit au pic dans la DOS interfaciale (courbe

rouge) soit au pic dansla transmission (courbe bleue) [ Butler_PRB63_20014a].

Comme cela a dga été vu a plusieurs reprises, la symétrie de la fonction d’ onde joue également
un role tres important dans la transmission. La figure 1V-21 montre la variation de la TDOS avec
I”épaisseur de MgO pour les pics dans la DOS interfaciale et dans la transmission. L’analyse du
caractere de I’ éat de Bloch correspondant au pic dans la DOS interfaciale montre qu'il n’'a pas de
composante de type s contrairement ala fonction d’ onde associée au pic dans la transmission et qui
peut donc S associer a un éat faiblement évanescent. Ceci explique pourquoi la TDOS du point
(k=0.299, k,=0) diminue extrémement vite aors que celle du point (k=0.308, k,=0.018) décroit

tres lentement.
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TDOS prés d'un état de résonance interfaciale, pour un lg correspondant soit a un pic dans la DOS
interfaciale (courbe rouge), soit a un pic dans la transmission (courbe bleue). [Butler_PRB63_2001a] .
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V.5.3 Régime des faibles épaisseurs

Il est facile d’imaginer que, lorsque la barriere et tres fine, les électrons situés au niveau des IRS
pourront facilement passer de I’ autre coté de la barriére sans étre atténués: la barriére leur apparait
transparente. Wunnicke et al. ont élaboré un modéle analytique simple permettant d’ expliquer ce
phénomene de résonance dans le cas d'une jonction «cristdline» du type Colvide/Co
[Wunnicke PRB65 2002]. Leur calcul montre que la présence de deux états de surface de part et
d'autre de la barriére donne naissance a deux hybridations, |I’une combinaison linéaire liante des
états de surface, |’ autre anti-liante, et correspondant respectivement a un état localisé et un état de
résonance interfaciale. Les fonctions d onde associées sont représentées a la figure 1V-22a et
résultent du chevauchement des extensions des fonctions d’ onde des états d'interface. Pour de
faibles épaisseurs, dles montrent clairement que I’amplitude de la fonction d' onde résonante, et
donc sa probabilité de présence, est maximale aux interfaces : I’ électron passe par effet tunnel mais
sans atténuation puisgue des qu’il entre dans cet état de résonance, il a autant de probabilité d' étre
de I'autre coté. Lorsque |'épaisseur d'isolant augmente, la fonction d’ onde devient fortement
asymétrique (figure 1V-22b) et la probabilitte de transmisson est fortement diminuée
(figure 1V-23).
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figure IV-22
Résultats du modéle analytique simple de [Wunnicke PRB65_2002]. La forte amplitude de la fonction d’ onde

aux interfaces est clairement visible.
a) Comportement symétrique dans le cas d’ une barriére de faible épaisseur
b) Comportement antisymétrique pour des épaisseurs de barriéres plus épaisses.
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Il est important de signaler que Wunnicke et ses collaborateurs ont également montré que ces pics
de résonance ne peuvent étre obtenus que dans le cas de jonctions symétriques parfaites de telle
sorte que les états d'interface se correspondent parfaitement de chaque c6té de la barriere.
La modification de I’ une des deux interfaces, par la rugosité notamment, détruit ou amoindrit I’un
des états de résonance. Latransmission est alors fortement diminuée par rapport au cas symétrique,
ceci estillustré alafigure 1V-23.
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figure 1V-23
Evolution du maximum de la résonance en fonction de |’ épaisseur d’isolant en présence de deux, d’ un seul ou

d’aucun état d’interface [Wunnicke PRB65_2002]. Lorsque les états de résonance sont présents de chaque
cotédelabarriére, latransmission reste a son maximum jusgu’ & des barriéres relativement épaisses.

VV.5.4 Couplage des états de r ésonance avec le volume

Pour que I'influence des états d'interface sur le tansport tunnel soit effective, il faut que
les électrons qui «transitent » par ces états puissent pénétrer dans le métal massif. Si tel n’est pas
le cas, la conductance associée est extrémement faible puisgue toute propagation est interdite dans
le volume. Un état d'interface ne devient donc un état de résonance interfaciale que lorsqu’il est
couplé a un état du volume [Degonquéres 1995] (nous verrons |'importance de cette précision
dans les jonctions du type Pd/Fe/MgO/Fe au chapitre V). A ce niveau, E role des processus de
diffusion est primordial : ce sont eux qui vont permettre le couplage état interfacial/éat volumique.
Méme dans notre systéme quasi parfait, nous ne pouvons pas exclure |’ existence de sites ponctuels
de diffusion (fautes d’ empilement, marches de terrasses atomiques, dislocations,...) ; s le systéme
était parfait (aucune terrasse, empilement parfait,...) ces éats resteraient confinés al’ interface et ne
participeraient pas au transport tunnel [Tsymbal JPCM 15 2003].
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V.5.5 Récapitulatif

Bien que répartis sur une faible surface de la zone de Brillouin, les IRS dominent la conductance
tunnel pour les faibles épaisseurs d'isolant et jouent un réle non négligeable pour les épaisseurs
intermédiaires. Leur impact sur le transport se fait essentiellement sentir dans le cas de jonctions
parfaites et symétriques de telle sorte que toute modification de la structure électronique (rugosité
ou application d’une tension) peut lourdement affecter ces états (voir les parties V.6 et V.2).

V.61 nfluence des liaisons chimiques a I’'interface sur le

transport tunnel

La structure atomique, la composition chimique de la barriere et les liaisons qui se créent a
I'interface métal-oxyde controlent I'effet tunnel dépendant du spin en influencant fortement
la structure éectronique locale. 1l a éé démontré que la polarisation en spin de la conductance
tunnel est tres sensible a la DOS interfacide [LeClair PRL86 2001] et qu'elle n'est pas
intrinseque au métal ferromagnétique seul, mais dépend des propriétés éectroniques de I’ isolant et
de [I'interface méakisolant, comme cela avait éé pressenti par  Slonczewski
[Slonczewski_PRB39 1989] et démontré expé&imentaement par De Teresa et al.
[DeTeresa PRL82 1999].

Les calculs ab initio réalisés sur des systémes épitaxiés parfaits prévoient de fortes valeurs pour
la magnétorésistance. Cependant, la réalité expérimentale nous oblige a estimer dans quelle mesure

les propriétés de transport vont étre affectées par la vraie nature chimique des interfaces.

L’ équipe de Kirschner a montré la présence d'une interface FeO entre |'éectrode de Fe et
la barriére de MgO [Meyerheim_PRL87 2001] et nous avons déa signalé la présence d’ une
guantité non négligeable de C sur la surface du Fe recuit (chapitre Il). Dans les deux cas,
nous alons voir que cela induit une forte chute de la conductance majoritaire paralée alors que
le canal AP n'est pas affecté. Il s'en suit une diminution significative de la TMR par rapport a
la valeur prévue dans le cas d’'un systéme parfait. Nous aborderons également la modification des

raccordements des fonctions d’ onde a I’ interface suivant la séquence d’ empilement de la barriere.
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1V.6.1 Effet d’une couche d’oxyde de Fe

La mise en évidence expérimentale d' une couche de FeO entre I’ éectrode de Fe et la barriere de
MgO par I'équipe de Kirschner a incité I'équipe de Butler a sintéresser aux conséquences
électroniques. Le code utilisé par cette équipe n’est pas vraiment adapté pour ce genre de calcul.
En effet, la valeur de la distance entre la couche de FeO et la premiére couche de MgO déduite des
travaux expérimentaux conduirait a un trop grand recouvrement des potentiels (Approximation des
Sphéres Atomiques, ASA) et génerait la convergence du calcul. De plus, le taux de recouvrement
des atomes d’' oxygene aur la surface de Fe semble proche de 60% [Meyerheim PRL87 2001] ;
ce recouvrement partiel indique gque les atomes d' O sont trop larges pour se placer dans tous les
sites intergtitiels, par conséquent, on peut S attendre a un désordre dans le réseau de surface,
paramétre qui ne peut pas étre pris en compte par le code de calcul utilisé par Butler et son équipe.
Cependant, une |égére adaptation des données expérimentales permet d' assurer la convergence du
code et le taux doccupation partielle des atomes d oxygéne (de O & 100%) est simulé en
considérant deux types de sphéres (une corespondant & un atome d’ O et une autre vide) mais pour
une maille non déformee.

Nous avons vu au paragraphe 1V.4.2 que les éats de Bloch D, dominent le courant tunnel. Il est
donc primordial de regarder dans quelle mesure leur densité éectronique est affectée par
la présence d’ atomes d’ oxygene a la surface de Fe. La figure 1V-24 permet de comparer les nuages
électroniques des états D, en I’ absence ou en présence d' une couche de FeO al’ interface Fe/MgO.

1

figurelV-24
DOS partielle au niveau de Fermi correspondant a la symétrie D; (canal majoritaire). A gauche sans
couche de FeO et a droite avec une couche de FeO [Zhang_PRB68_2003].
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Cette figure montre clairement que I’introduction d atomes d'O dans les sites intergtitiels de
la surface de Fe entraine une grande diminution de la densité d’ états D,. De plus, cela se traduit par
une diminution du chevauchement des orbitales entre I’ atome de Fe et |I’atome d’ O situé au-dessus
de Iui. Aing, la conductance du cana majoritaire est de plus en plus diminuée lorsque
la concentration d’ oxygéne augmente, comme cela est illustré alafigure 1V-25. La modification de
la densité éectronique implique également un changement dans la charge éectronique des atomes
d’ oxygene congtituant la premiére couche de MgO. L’évolution de la charge éectronique sur ces
atomes d’'O en fonction de la concentration en oxygene dans la couche de FeO, est illustrée sur
cette méme figure. Il est remarquable que la conductance du canal mgjoritaire suive exactement
la méme variation. Cela montre sans ambiguité que le processus tunnel se fait entre les atomes de
Fe et les atomes d' O situés au-dessus d' eux dans la couche de MgO.
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figure IV-25

Charge sur I'atome d'O dans la couche de MgO juxtaposée a la couche de FeO (trait continu) et
conductance des canaux majoritaire paralléle et majoritaire-minoritaire antiparalléle (en pointillés) en
fonction de la concentration d’ O dans la couche de FeO. Les conductances sont normalisées de telle sorte
que le minimum de la conductance majoritaireminoritaire antiparalléle soit égal a 1
[Zhang_PRB68_2003].

La présence d’ une couche de FeO déplace la charge éectronique par hybridation entre les orbitales
du Fe et celles des atomes d' O du plan de I'interface. Ce changement dans la densité électronique
est également perceptible au niveau du moment magnétique de I'atome de Fe de I'interface
(figure 1V-26) : alors que le moment d’un atome de Fe associé a une interface parfaite est de
0.19 dectron” Bohr, il chute a seulement 0.05 éectron” Bohr pour un atome megnétique dans une
couche de FeO.

En revanche, la conductance du cana AP majoritaire-minoritaire n'est que peu affectée. En effet,

le courant antiparalléle est porté par des électrons Ds (principalement de type d) qui ne sont pas
concernés par ce transfert de charge et par les liaisons s et p créées entre le Fe et I'O (I'atome
d oxygene ne possede que des électrons set p).
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Il faut maintenant rappeler que les deux canaux de conduction que sont les canaux
«padlée D, mgoritaire > majoritaire» et «antiparaldle Ds majoritaire = minoritaire »
dominent le transport tunnel dans leur configuration magnétique respective. Puisque le premier est
fortement diminué aors que le deuxiéme n’est que peu affecté par la présence d' O a I'interface,
on peut s attendre a une TMR fortement réduite par rapport au cas idéal. L’impact quantitatif de
la concentration d’ oxygene dans la couche d oxyde de fer sur la magnétorésistance est illustré a
la figure 1V-26: la TMR chute d’environ 4600% (interface parfaite sans oxygene) a seulement
100% (interface FeO compléte) pour huit monocouches de MgO.
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figure1V-26

Rapport des conductances P et AP (trait continu) en fonction de la concentration en oxygene dans la couche
de FeO pour huit monocouches de MgO. Le moment dipolaire est représenté en pointillés
[Zhang_PRB68_2003].

Puisque la formation de liaisons Fe-O est responsable de la dépopulation des états D, et donc de
la chute de la TMR, il est intéressant de regarder s ces liaisons vont affecter le courant tunnel en
terme de taux d' atténuation ou de raccordement des fonctions d’ onde. La comparaison des TDOS
pour k,=0 pour les empilements Fe/MgO/Fe et Fe/FeO/MgO/Fe et faite a la figure 1V-27.
On constate que la présence d'une couche de FeO fait fortement chuter les probabilités de
transmission. En revanche, ni le taux d atténuation ni le raccordement des fonctions d onde a
I’interface MgO/Fe de droite ne semblent affectés.

Considérons maintenant I'interface Fe/FeOx/MgO de gauche sur cette méme figure IV-27.
Les atomes d’ O dominent la TDOS dans les couches ou ils sont présents [Zhang_PRB68_2003].
Dans le cas d' une interface Fe/MgO, les atomes d' O sont situés au-dessus de la premiére couche de
Fe (voir figure 1V-24). Dans le cas d une interface FeO, le transport tunnel va étre dominé par
le transfert éectronique entre les atomes d' O de I’interface et les atomes de Fe situés en dessous
d eux, ' est-a-dire ceux de la deuxiéme couche superficielle de Fe. Alors que les composantes s et
p d'un éat D; sont a peu pres égales sur les sites d’ O dans la couche de MgO, il y a beaucoup plus
de caractére p (et donc nécessairement moins de s) pour un aome d’'O dans la couche de FeO.
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La conduction via les orbitales p de I'’oxygene et limitée par celles du Fe et la conduction via
les orbitales s est fortement réduite (les électrons s du Fe se raccordent nettement moins bien que
dans le cas d'une interface Fe/MgO). Autrement dit, la symétrie de la fonction d’ onde sur les sites
d’ O dans la couche de FeO est moins compatible avec celle des atomes de Fe que celle sur les sites
d'O dans la couche de MgO. Par conséquent, I'efficacité d extraction de spin est nettement
diminuée et ceci explique pourquoi on a une décroissance extrémement rapide de la TDOS dans
la fine couche d oxyde de fer. Mais une fois le raccordement a I'interface effectue, le taux
d atténuation est strictement identique. En fin de compte, k| couche de FeO diminue la TDOS de
plus d' un ordre de grandeur et la TMR d' autant. Ce phénoméne met une fois de plus en vaeur
I"'importance du raccordement a I’ interface et ce comportement est a rapprocher de ce qui sera vu
au paragraphe 1V.6.2.1 pour le ZnSe : le taux d atténuation n’est pas tout, il faut auss considérer
le raccordement al’interface.

100 ¢ 00
10 ¥ _,h._\ 10 —=—=
' ! g
1 W ., . i * i
%] By 4
8 o1 E t'\\' £ o1} :‘\. 1
i L [ N |
"; nod b LR T o0 [Fe FeO , ™. MgO Fe 1
2 oo - ™~ E 0,001 ™ '
= B F - il - F 1 F d ‘\ 1
= , ; & |
00001 @ oot | ., {
i i |
0¥ Fa Mot Fa 1072 | o 1
1075 10-8

2 4 & 2 10 12 14 %6 & id 12 14 A
Layer Mumber Layesr Number

s
e
o

figurelV-27

TDOS pour ky=0 pour les structures Fe(100)/MgO(8MC)/Fe(100) et Fe(100)/FeO/MgO(8MC)/Fe(100). Les
traits continus correspondent a la TDOS sommée sur chaque couche atomique, les croix sont la contribution
desatomes d’ O, les carrés sont la contribution des atomes de Mg ou des atomes de Fe [ Zhang_PRB68_2003].

Par extension, le raisonnement détaillé dans cette partie S applique a toute espéce chimique
contaminante ne possédant que des orhitales s et p, e qui ont ains une influence plus ou moins
néfaste suivant I’ éément chimique considéré (voir paragraphe V.1.4).

1V.6.2 Influence de la séquence d’ empilement

1V.6.2.1Fe/ZnSelFe

Freyss et d ont approfondi les calculs réalisés par Butler et ses collaborateurs sur Fe/ZnSe/Fe :
ils ont considéré différents types de terminaisons a I’ interface entre le Fe et le ZnSe (structure de
type Blende), ¢’ est-a-dire des empilements Fe/ZnSeZn... ou Fe/SeZnSe... [Freyss PRB66 2002].
Leurs cdculs ab initio basés sur la méhode LKKR montrent que les MIGS correspondant au pic
dans la DOS du Fe minoritaire sont présents a I'énergie Er quelque soit la terminaison de
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I"interface (Zn au Se). En effet, ce sont des électrons d qui ne trouvent pas de partenaires pour
former des liaisons avec les orbitales sp du semi-conducteur. Dans le cas d une interface Fe/Zn,
il Ny a pas de MIGS dans la DOS mgjoritaire alors que pour une terminaison Fe/Se, I éat
dinterface est Situé a 2eV en dessous du niveau de Fermi. Par conséquent, la polarisation en spin
des MIGS et donc du courant tunnel est moins importante dans le cas d’' une terminaison Se que
dans le cas d'une terminaison Zn. Aing, la TMR devrait ére plus importante dans le cas d'un
empilement Fe/ZnSeZn... que pour Fe/SeZnSe... . Dans le cas d une barriere GaAs, les auteurs
font remarquer que I’influence de la séguence d’empilement est analogue, Ga se comportant
comme Zn et As comme Se.

1V.6.2.2 Co/Al,O4/Co

La plupart des JTM qui ont été réalisées jusgu’ a présent sont faites avec des barriéres d’alumine,
et cette derniére est amorphe. Une telle structure est impossible a modéliser pour effectuer des
caculs ab initio. Oleinik et a. ont voulu comprendre les propriétés tunnel dans le systeme
Co/Al,O5/Co en évaluant I"'impact de la structure atomique interfaciale sur la structure éectronique
locale [Oleinik_PRB62_2000]. Cela a é&é possible en considérant non pas une phase amorphe, mais
une phase cristaline a- Al,Os; (saphir) avec I'orientation [0001] sur un plan (111) de Co cfc.
Sinspirant des problémes expérimentaux récurrents de sous- ou sur-oxydation de la barriére
d’ alumine, leurs travaux prennent en compte deux types d' interfaces : une terminaison en Al et une
terminaison en O, respectivement. Aing, ils ont mis en évidence une modification du moment
magnétique des atomes de Co a I’ interface dans le cas d’ une terminaison en Al dors qu'il n'y avait
presgue aucun changement pour une terminaison en O. Dans cette derniére configuration, la DOS
locale minoritaire décroit plus rapidement avec |’épaisseur d'isolant que la DOS mgjoritaire.
La DOS minoritaire étant plus importante que la DOS mgjoritaire a la surface du Co, ceci se traduit
par une polarisation en spin initiale négative et devenant positive & partir de 10A d’ aumine.

1V.6.2.3Co/STTiO4/Co

La méme équipe a réalisé un travail similaire pour une barriere en SrTiO; dont les différentes
terminaisons sont représentées a la figure 1V-28 [Oleinik_PRB65_2001]. La configuration la plus
stable est congtituée par une interface TiO, dont les atomes de O se superposent aux atomes de Co
(schémaa, figure 1V-28). Les cdculs de structure éectronique montrent la création d’ un moment
magnétique antiparalléle sur les atomes de Ti al’interface. Ceci ale méme effet que de changer la
direction du moment magnétique de I’ interface de la couche ferromagnétique et se traduit par une
inversion de la polarisation en spin comme cela fut vérifié expé&imentalement par de Teresa et a

[DeTeresa PRL82_1999].
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Les différentes configurations possibles pour latricouche Co/S TiOs/Co :
- interfaces TiO, (a) avec O au sommet du Co et (b) avec Ti au sommet du Co
- interfaces YO avec S et O (c) au sommet du Co et (d) dansles sitesinterstitiels[Oleinik_PRB65_2001].

[V.6.3 Influence des effets de désordre

La prise en compte de la rugosité est extrémement difficile. Seules quelques approches grossieres
ont éé développées [Caroli_JPC4 1971 ; Itoh JPSI68 1999]. La rugosité se présente sous
différentes formes: rugosité purement «géométrique », défauts d’ empilements, dislocations ou
plus simplement interdiffusion. Toutes ces rugosités modifient la structure éectronique locale en
cassant la symétrie du systéme ce qui se traduit par un mélange des états de Bloch se propageant
dans |’ éectrode correspondante.

Sil sagit de I'interface {électrode émettrice/barriére}, aors tous les électrons e sont extraits
indépendamment de leur symétrie : |’ effet de sélection vu au paragraphe 1V.1 est moins efficace.
Cependant, la barriére isolante et I’ électrode collectrice filtrent toujours ces électrons en fonction
de leur symétrie propre. Findement, la conductance totale refléte les propriétés éectroniques de
labarriere et de son interface avec I’ électrode réceptrice.

Supposons maintenant que |’ é ectrode rugueuse joue le role de I’ électrode collectrice. Les électrons
viennent scanner sa DOS dont on peut supposer, puisque I'interface est rugueuse, qu'elle ne
présente pas de caractéristiques abruptes et que par exemple, aucun état de résonance interfaciale
n'est présent, un peu a 'image d'une bande s. Par conséguent, le transport tunnel reflete

principalement les propriétés de la barriere tunnel et de I’ é ectrode émettrice monocristalline.
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V.7 Conclusion

Ce chapitre a mis en évidence les phénomeénes éectroniques propres aux Systémes épitaxieés.
Ces particularités montrent que le modéle de Julliere n’est pas adapté pour décrire le transport dans
une structure cristalline. Alors que dans les barriéres amorphes on distingue les électrons suivant
leur caractére orbital, dans un systeme épitaxié, ils sont regroupés par leurs propriétés de symétrie
déduites des représentations irréductibles du groupe d espace. La symétrie des éats de Bloch et
leur relation avec la structure de bandes complexes de I’ isolant déterminent la conductance tunnel.
De plus, les états de résonance interfaciale peuvent fortement augmenter la probabilité tunnel gréce
ala grande amplitude de la fonction d’ onde.

Dans le cas du Fe(100), le niveau de Fermi est peuplé d'états de Bloch Dy, D,, Ds pour le spin
majoritaire et D,, D> et Ds pour le spin minoritaire. L’ analyse de la structure en bandes complexes
donne le taux de décroissance des MIGS associés a chacune de ces symétries éectroniques :
Kp1 < Kps < Kpz << kpz . De plus, sur I’ensemble de la zone de Brillouin, seuls les MIGS ayant un k
proche de k., participent efficacement au courant tunnel. Ains, au dela de la «smple »
polarisation exprimant la différence des populations de spin au niveau de Fermi, on doit concevoir
une polarisation basée sur le concept de symétrie éectronique.

Compte tenu des taux d atténuation et le Fe(100) étant un demi-métal pour la symétrie Dy,
le transport dans la configuration paraléle est dominé par le canal majoritaire D, aors que
le canad Ds (et principaement le canal Dsng=>Dsmin) gouverne la conductance antiparallée.
Par suite, les calculs numériques basés sur la méhode LKKR prévoient de grands effets
magnétoresistifs qui augmentent avec |’ épaisseur de I'isolant. La conductance minoritaire résolue
en k, montre la présence d’ états de résonance interfaciale qui dominent le transport pour de faibles
épaisseurs (transport quas baistique) et jouent un réle dans le régime des épaisseurs
intermeédiaires.

Nous avons mis égaement en évidence I'importance des liaisons chimiques a I'interface :
s un faible taux de décroissance est nécessaire pour dominer le courant tunnel, il faut de plus que
la fonction d’ onde puisse se raccorder aux interfaces comme I’ont montré les notions d efficacité
d extraction (cas du ZnSe) et d'injection de spin (électrons D, en configuration antiparalléle).
Ces liaisons chimiques sont extrémement sensibles a bons nombres de paramétres : séquence
d empilement de la barriére, espéce chimique contaminante, rugosité et peuvent considérablement
altérer les propriétés de transport par rapport aux prédictions théoriques.

Ce chapitre a mis en évidence la complexité du transport dans un systéme ordonné : les éectrodes
monocristallines sélectionnent et la barriere épitaxiée filtre les symétries éectroniques.
Ces mécanismes permettent d’ obtenir des signatures franches de la structure interfaciae (efficacité
d'injection/extraction, IRS,...) comme nous alons voir dans le chapitre suivant.
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ChapitreV

Phénomenes de transport tunnel polarise en

spin dans le systeme épitaxié Fe/M gO/Fe

Le chapitre |1 a décrit les qualités structurales de nos multicouches. Elles ont montré que nous
sommes proches du systéme modéle dont les mécanismes de transport ont été appréhendés au
chapitre 1V. Nous sommes maintenant au point de convergence et a |’ aboutissement de ces deux
chapitres. Au travers de I'analyse des résultats de magnétotransport présentés ici, un certan
nombre de mécanismes fondamentaux et de prédictions théoriques sont abordés et
expérimentalement démontres.

La premiére partie concerne les phénomeénes de magnétotransport observeés; ils montrent que
la physique fondamental e sous-jacente dépasse |e cadre du modéle des éectrons libres. Cependant
une analogie approximative est possible et sera décrite dans le régime des grandes épaisseurs.
L’ évolution des mécanismes de transport avec la température sera examinée, de méme que I'impact
de la concentration de carbone al’ interface dont I'influence sur la TMR sera démontrée.

Une partie sera consacrée a la mise en évidence de la participation a la conductance tunnel d’un
état de résonance interfaciale situé dans la bande de spin minoritaire. Ceci entraine une inversion
du signe de la magnétorésistance avec la tension appliquée. Dans ce méme domaine, |’ éude de
la symétrie éectronique de cet éat montrera un autre résultat fort : |’ éablissement d’ un canal AP

de symétrie Dy, théoriquement interdit aux faibles tensions.

Nous avons également utilisé le transport tunnel pour mieux caractériser le magnétisme de nos
couches. Cette propriété a d§ja été mise a profit au chapitre |11 avec les systémes AAF. De plus,
nous utiliserons un systéme de type exchange spring magnet pour « inhiber » artificiellement I’ état
de résonance interfaciale en modifiant les épaisseurs des couches magnétiques.

Enfin, nous montrerons comment la manipulation des structures de bandes et des symétries

électroniques suivant la nature des couches déposées permet d obtenir des propriétés
magnétorési stives « prépensées ».
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V.1 Magnétorésistance tunnel

V.1.1 Fortevaleur delaTMR

Les premiers résultats de magnétorésistance obtenus par notre équipe ont été de 15% a température
ambiante pour une barriére de 10A de MgO [Popova. APL81_2002]. La grande taille des jonctions
tunngl (200" 100pm’) et la faible valeur de la résistance tunnel liée & la faible épaisseur de
la barriere nous obligerent a faire les mesures en mode deux points de fagon a limiter les effets
geometriques [Veerdonk_APL71 1997 ; Montaigne IMMM217_2000 ; annexe F].

Ces premiers résultats étaient prometteurs. Les calculs théoriques réalisés sur le systeéme épitaxié
Fe/MgO/Fe prédisent une augmentation de la TMR avec I’ épaisseur de I'isolant. En accord avec
les prédictions théoriques, nous avons ains observeé, a température ambiante, 67% de TMR pour
25A de MgO [Faure-Vincent_APL82_2003] et 100% pour 30A de MgO (figure V-1).

Les diverses améliorations, auss bien structurales, chimiques ou lithographiques, ont permis
d augmenter lavaleur de la TMR et d’ obtenir des résultats reproductibles. Ma heureusement, pour
de plus grandes épaisseurs d'isolant, | augmentation exponentielle de la résistance entraine soit des
résistances impossibles a mesurer avec notre dispositif expé&imental soit des problemes de
conductance parasite a travers le SO, (annexe F). La figure V.1 montre le cycle de
magnétorésistance pour une jonction avec 30A de MgO sous une tension appliquée de 10mV et
sdon |'axe de facile aimantation. Les cycles magnétorésistifs sont en accord avec les cycles
d aimantation présentés au chapitre 111 : & fort champ magnétique, les deux couches sont en
configuration paraléle (P) puis, lorsgue le champ magnétique diminue e inverse son signe,
le retournement de la couche douce S effectue vers -200e. La jonction est alors en configuration
antiparallele (AP) et cela se traduit par une brusque augmentation de la résistance. L’ état AP est
conservé jusqu’ a ce que I’ intensité du champ magnétique soit assez forte pour retourner la bicouche
dure Fe/Co a son tour.

Pour des telles épaisseurs de barriére (25-30A), la résistance de la jonction proprement dite est
nettement supérieure a la résistance carrée des éectrodes de telle sorte que la longueur
caractéristique des effets de distribution de courant est largement supérieure a la taille d'une
jonction mesurée [Verdonk APL71 1997 ; Montaigne IMMM217_2000]. Ceci nous permet
d exclure d éventuels effets géométriques. De plus, ces mesures ont été effectuées en mode deux
points; ains, méme s des effets géométriques étaient présents, la TMR mesurée serait sous-
estimée adors qu'en mode quatre points, ele pourrait ére sur-estimée, comme cela fut le cas avec
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les premiers résultats de magnétorésistance obtenus par Miyazaki et Tezuka sur des échantillons

Fe/Al,Ou/Fe [Miyazaki IMMM139_1995].

TMR(%)

figure V-1
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Cycle de magnétor ésistance pour un échantillon Fe/MgO(30A)/Feréalisé suivant I’ axe [ 100] ge.

V.1.2 Simulation des cour bes cour ant-tension

V.1.2.1Courbes (V) expérimentales
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Courbes 1(V) en configuration P et AP pour une jonction Fe/MgO(25A)/Fe.

La figure V-2 représente les courbes (V) en configuration P et AP pour une barriére de 25A de
MgO. La courbe b a un comportement trés différent suivant le signe de la tension appliquée :
en tension négative, la courbe présente le profil caractéristique incurvé mais en tension positive,
c’ est-a-dire quand les électrons sont injectés dans |’ éectrode inférieure de Fe, on observe une
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évolution plutét linéaire. Le comportement de I'intensité en configuration AP est lui auss
nettement différent suivant le sens de latension appliquée : aors que le courant I p est inférieur au
courant | en tension négative, il augmente fortement et dépasse le courant I» en tension positive :
cette augmentation considérable de la conductance du canal AP est reliée ala contribution des états
de résonance interfaciale et sera traitée au paragraphe V.2. Les différences observées entre les
tensions positive et négative peuvent s expliquer par des interfaces Fe/MgO et MgO/Fe différentes
(chimiquement ou structurellement). En revanche, I’ évolution des courants P et AP en tension
positive traduit un comportement tres différent : le courant P semble suivre une loi linéare et
le courant AP augmente plus que dans sa partie en tension négative.

Ceci refléte smplement que le transport tunnel n’est pas gouverné par les mémes mécanismes
premiérement suivant le signe de la tension appliquée et deuxiémement suivant la configuration
magnétique.

V.1.2.2Pourquoi le modéele de Brinkman est-il inadapté ?

Les modéles de Simmons [Simmons JAP34 1963] et Brinkman [Brinkman_JAPA41 1970] sont
trés utilisés pour simuler les courbes I(V) des JTM afin d’en extraire la hauteur moyenne et
I’ épaisseur de la barriére. Ces formules reposent sur le modele des électrons libres, ne considerent
gu’un seul type d' électrons se propageant perpendiculairement ala barriere (k,=0) et leur associent

un unigue vecteur d onde dans la barriére k = 1/2;“—; danslequel f et m* sont respectivement

la hauteur de labarriere et la masse effective de I’ éectron dans la barriére.

Nous avons déa signalé les raisons pour lesquelles de tels modéles basés sur le concept des
électrons libres ne sont pas satisfaisants pour décrire les processus tunnel dans les jonctions
épitaxiées (chapitres | et 1V). Les courbes (V) en sont I’ une des manifestations : la smulation ne
donne qu'une hauteur de barriére moyenne ains qu'un vecteur d'onde effectif, ke, pour
I’ensemble des éectrons impliqués dans une configuration donnée aors que I'andyse de
la conductance dans les systémes épitaxiés montre clairement la contribution d’ états de différentes
symétries. De plus, les paragraphes 1V.5 et V.2 montrent |a participation d états positionnés a des
endroits précis sur la zone de Brillouin dont I'influence se fait fortement ressentir pour des
épaisseurs faibles. Par conségquent, contrairement au modéle des électrons libres (et de Brinkman),
ke dépend en fait de I'épaisseur de I'isolant et il en est de méme pour la masse effective et
la hauteur de la barriére. De méme, il ne faut pas considérer uniquement les éectrons ayant
un k;, nul: les smulations de Brinkman donnent un ke qui integre tous les éectrons
indifféremment de leur composante paralléle, dors qu’en réalité, aucun d eux ne percoit la barriére
de la méme maniére.
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De plus, le transport tunnel et sensible a la DOS de I'éectrode collectrice explorée par
les électrons. La forme de cette DOS est caractéristique de la structure cristalline du métal et ne
peut pas étre décrite correctement par des bandes paraboliques (modéle des électrons libres) dans
la gamme de tension pour lagquelle les simulations de Brinkman sont généralement effectuées.

Enfin, ces modeles de simulation ne prennent pas en compte le magnétisme des électrodes alors
gue les symétries éectroniques impliquées sont différentes dans I’ une ou I’ autre des configurations.

V.1.2.3Rapprochement du transport tunnel dans les systemes épitaxiés
avec lemodéle simple des électronslibres

Si I’'on souhaitait toujours raisonner dans une approche du modéle des électrons libres,
une description plus adéquate conduirait a définir, pour chague spin, chaque symétrie et chaque état
magnétique, une masse effective my* et une hauteur de barriére f; bien spécifiques et a leur
associer un vecteur d'onde kp. Un rapprochement avec |'analyse de la structure en bandes
complexes vue au paragraphe IV.2 est aors envisageable : les bandes de vaence et de conduction
des électrons D, dans le MgO ne sont séparées que de 7.8eV ; al’inverse, |’ écart entre la bande de
valence Ds et la bande de conduction Ds vaut approximativement 20eV. Par conséguent, on peut
dire que la barriére de potentiel f 55 vue par un électron Ds est plus grande que celle vue par un
électron D, : on peut imaginer que chague symeétrie percoit une marche d' une hauteur qui lui est
spécifique. Toujours dans I’idée d' un rapprochement avec un modée simpliste, une bande Ds (p, d)
est faiblement dispersive, on peut donc lui associer une masse effective plus importante que celle
d une bande D, (s, p, d) fortement dispersive. En raisonnement d’ éectron libre, cela implique que

2m. . f
Koy = 2

décroit plus vite gu’'un état D, quand on pénétre dans I’isolant. Ainsi, des raisonnements similaires

est supérieur a kp; ; autrement dit, la probabilité de transmission d'un éat Ds

tenus pour toutes les autres symétries permettent de modéliser en premiére approximation
le transport dans un systéme cristallin par I’ association en parallée de canaux de conductance avec
des taux d'atténuation différents, chacun correspondant a une symétrie donnée. Ceci est illustré a
la figure V-3. Cette figure ne représente que les quatre canaux de conduction associés aux
symétries « pures » (k,=0) Dy, D,, D> et Ds. Les éectrons ayant un k, non nul n’ appartiennent plus
a ces symétries et I’ éude est plus compliquée puisque tous les caractéres orbitaux entrent en jeu
(voir paragraphe 1V.1.5). Cependant, en se placant dans le régime des fortes épaisseurs, on peut
limiter notre modéle aux seuls canaux de conduction perpendiculaires a I'interface. On associe
alors a chague canal un kp; refléant sa participation au courant tunnel : en configuration P,
Kpz > Kpz > kps > Kp; €t en configuration AP, Kpy > Kpz > Kps (Kpi=+¥ car le canal AP D, n’existe

pas a faible tension). Dans ce cas, la conductance totade est G éexp(-Z(DdMgo).

D
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Dans le régime asymptotique ou nous nous sommes placés, la conductance totale est dominée par
la conductance la plus grande s bien que le kg total correspond en fait a la symétrie survivante
(D, en configuration P e Ds en configuration AP). Ce modée rgoint les prédictions
magnétorésistives théoriques : puisque kps (configuration AP) >> kp; (configuration P), on s attend
aune forte valeur de la TMR et & son augmentation avec |’ épaisseur de MgO.

Electrode de F¢

sélection

filtrage
(Kbo) (kgz) (kep)

Electrodede F¢

figure V-3
Schéma illustrant I’ équivalence simpliste entre la jonction tunnel Fe/MgO/Fe et |’ association de résistances
en parallele dans le régime des grandes épaisseurs. Chague résistance est proportionnelle a exp(2kpi Ougo)

avec kp; =+¥ en configuration AP. Les canaux de conduction D,, D> sont en pointillés car ils participent treés
peu au courant tunnel, quelque soit la configuration magnétique.

Régime des faibles épaisseurs

Lorsque I'épaisseur de MgO ne fait que quelques plans atomiques, la configuration AP est
gouvernée par les éats de résonance interfacide dont la transmission est quasi unitaire.
En raisonnement d’ électrons libres, cela revient a postuler une hauteur de barriére quasi nulle et un

/Zm*f . . ,
k = 7 +k? pour lequel cette fois-ci on ne peut absolument plus considérer les seuls états

tels que k=0 puisque les états de résonance interfaciale sont localisés autour de G mais pas au

point G (pour de faibles tensions). Par conséquent, en dehors des grandes épaisseurs, il est non
seulement nécessaire d'intégrer I’ ensemble des états sur la zone de Brillouin mais il faut également
modifier pour chaque épaisseur lavaleur du taux d’ atténuation de chaque symétrie.

Cette dépendance du taux d’ atténuation en fonction de |’ épaisseur de la barriére fausse la valeur de
la résistance théorique prévue par le modele de Brinkman par rapport a la résistance expérimentae.
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La simplicité de ce modéle créé par analogie avec celui des éectrons libres mais avec différentes
marches de potentiel est toute relative : la complexité réside dans I'impact du réseau crigtdlin
d'une part, des éectrodes qui sélectionnent les électrons et les différencient en fonction de leur
symétries électroniques et d’ autre part, de la barriére pour laquelle les types d’ électrons ressentent
différentes marches @ potentiel, ce qui n'est, en fait, qu'une version fortement simplifiée de
la structure des bandes complexes.

V.1.3 Etude en température

La dépendance en température des résistances R- et Ryp est illustrée alafigure V-4. Comme cela est
attendu dans le cas d'un transport tunnel [Akerman_ APL79 _2001], la résistance augmente lorsque
latempérature diminue de latempérature ambiante a 80K.

80 120 160 200 240 280
Température (K)

figure V-4
Variation relative de |a résistance tunnel en fonction de la température pour une jonction Fe/MgO(25A)/Fe
dansles configurations paralléle et antiparalléle.

Cependant, nos mesures indiquent que la variation de la résistance est plus prononcée pour Rap (35%
de variation relative par rapport a latempérature ambiante) que pour R (seulement 10% de variation
relative). Les principaux mécanismes entrant en jeu dans la variation de la résistance tunnel avec
latempérature sont connus : les émissions ou absorptions de magnons et phonons donnent naissance
a des canaux de conduction additionnels [Zhang PRL79 1997 ; Moodera PRL80 1998] qui
augmentent la conductance [Xu_PRB52_1995]. A tres basse température, ces canaux de conduction
additionnels sont gelés, la Bsistance et maximae. Puis, lorsque I’on augmente la température,
les phénomenes de diffusion aux interfaces autorisent cette conduction parasite ce qui a pour effet de
diminuer larésistance.
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Nous faisons remarquer que la qualité structurale de nos jonctions ainsi que le mode de dépét de
la barriere (dépbt par canon a électron et non par oxydation d’ une couche métalique, par exemple)
nous permettent de rejeter les hypotheses d’un canal additionnel via des impuretés dans |’isolant
créant des états locaises a des niveaux dénergie précis [Zhang JAP83 1998 ;
Vedyayev_PRB63_2001].

V.1.3.1Influence delatempérature sur la configuration P

Dans le cas du systéme Fe/MgO/Fe, le cand magoritaire D, est le principa cana de conduction
dans la configuration paraléle. Ses mécanismes de transport sont peu dépendants de
la température : les magnons (ondes de spin £1) auraient pour effet de faire passer un éectron de
labande D, de spin up dans la bande de spin down, ce qui est impossible puisqu’il N’y a pas d’ état
D, disponible dans cette bande (voir paragraphe 1V.1). De méme, I’ effet tunnel assisté par phonon
d' une part doit obéir a certaines regles de sélection et d’ autre part, puisque nous sommes en
présence d’un systéme cristallin, les phonons sont eux auss soumis a des obligations de symétrie s
bien que tous ne sont pas permis. Par consequent, I’ effet tunnel assisté par phonon est limité.
De plus, la transmission des autres états de Bloch (Ds principalement) est nettement inférieure et
latransmission des canaux de conduction additionnels assistée par les phonons ou les magnons sur
ces symétries est toujours nettement inférieure a celle des éats Dy. Aingd, la résistance paralde
varie peu avec latempérature.

V.1.3.2Influence delatempérature sur la configuration AP

En revanche, en configuration antiparallele, on ne peut plus négliger les contributions des magnons
et des phonons. Dans cette configuration, le canal dominant est le canal Ds (Dsmg = Dimin €
Dsmin 2 Dimg)- L€S magnons peuvent grandement faciliter le transport tunnel des électrons Ds
puisqu’il y a des états libres ayant la méme symeétrie dans I’ éectrode collectrice, quel que soit leur
spin. Ces phénomenes diffusifs aux interfaces se développent au fur et a mesure que la température
augmente et entrainent la participation de canaux de conduction parasites, ce qui se traduit par une
augmentation de la conductance et une baisse de la résistance observée alafigure V-4.

Ains, les mécanismes de conductions suivant les deux canaux de spin sont différents. Une étude
plus détaillée sur I’ influence des phonons et des magnons notamment gréce a des expériences IETS
(Inelastic Electron Tunneling Spectroscopy) fera partie des perspectives a développer a I’issue de
cette thése.
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V.1.3.3Variation dela TMR avec la température

Aing, puisque les phénomenes de diffusion aux interfaces ne jouent pas sur les canaux de
conduction de la méme maniere, les variations relatives des résistances R et Ryp ne sont pas
identiques. En fait, lorsque la température augmente, les processus de diffusion des magnons
affectent doublement la TMR : premiérement, I’ écart entre G- et Gyp diminue et deuxiemement,

GP - GAP

le terme Gyp, qui est le dénominateur dans I’ expresson TMR = , augmente également.

AP
Le résultat, illustré a la figure V-5, est une décroissance quasi-linéaire de la TMR avec T comme
cela a précédemment été signalé par Bowen [Bowen_thése 2003].

TMR (%)
(0]
o

100 200 300
Température (K)

figure V-5
Variation dela TMR en fonction de |a température pour une jonction Fe/MgO(25A)/Fe.

V.14 Influence de la nature chimique de I'interface sur le

transport tunnel

L’ approche qualitative de I'impact sur le transport de la modification de la nature chimique de
I"interface a été abordée au paragraphe 1V.6. Briévement, I’ hybridation d’ orbitales s et p entrele Fe
et les especes contaminantes Situées dans les sites interstitiels diminue la probabilité de
transmission des électrons D, (donc G- diminue) alors qu’ elle n’ affecte pas celle des électrons Ds
(qui gouvernent Gip). Par conséquent, les calculs théoriques ont prédit une forte diminution de
laTMR. Nous présentonsici les premiers resultats quantitatifs obtenus sur trois échantillons ayant
la méme épaisseur de MgO (30A, valeur correspondant & nos meilleurs résultats magnétorésistifs).
Nous avons signalé au paragraphe 11.2.2.6 la corrélation entre les raies de reconstructions sur
la surface de la couche tampon de Fe recuite et la concentration en atomes de carbone (C).
Lafigure V-6 présente les résultats obtenus sur un échantillon dont les clichés RHEED indiquaient
une reconstruction atypique en (1/3 ; 2/3) (associée a une forte concentration de C), un échantillon

avec la recongtruction C2° 2 (correspondant a une concentration de C moindre), et enfin un
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échantillon pour lequel aucune reconstruction n’ était visible (le carbone a été piégé par une couche
de MgO déposée sur le substrat).
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figure V-6
Illustration de I'influence de la contamination en carbone a I'interface inférieure Fe/MgO. La différence des
champs coercitifs entre les échantillons s explique par la réduction de I’ épaisseur de la couche magnétique
supérieure afin de limiter les inhomogénéités de gravure durant le procédé lithographique pour les
échantillons A et C.

L’amplitude de la TMR augmente de 32% a 100% lorsque h concentration de C a I’interface
inférieure Fe/MgO diminue. Malgré |'absence de caractérisation chimique in sSitu précise,
ces résultats permettent de dégager une tendance. I1s sont en bon accord avec les travaux théoriques
et montrent les modifications du transport tunnel par la contamination chimique de I’interface.
Toutefois, pour I'instant, une analyse quantitative exacte est difficile car, comme cela a é&é
démontré au paragraphe 11.2.2.6.3, I'absence du carbone a l'interface rend possible une
contamination en oxygéne dont I'influence néfaste a été anaysée au paragraphe 1V.6.
Des approfondissements sont en cours, aussi bien théoriques qu’ expérimentaux.
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V.2 Miseen évidenced’ un état derésonance interfaciale

Il a été expliqué au paragraphe 1V.5 de quelle maniére les éats de résonance interfaciale (IRS pour
Interfacial Resonance Sate) dominent le transport tunne dans la gamme des faibles épaisseurs
(quelques couches atomiques) et peuvent le modifier pour les épai sseurs moyennes (environ une dizaine
de plans atomiques). Cette partie concerne lamise en évidence expé&rimentale de ces IRS. L’ observation
de tels états nécessite tout d’ abord qu'ils existent en tant que tels. L’ origine des IRS et liée alarupture
de la symétrie cristdline au niveau de I'interface et par conséquent, ces éats sont trés sensibles a
larugosité de I’ interface. Gréce aux processus de croissance et de recuit, I’ @ectrode inférieure de Fe est
plane et peut ére consdérée comme une éectrode monocristaline parfate, a I’ échelle des terrasses
(typiquement 200nm). Nous pouvons donc nous attendre a la présence d'IRS comme |le montrent

les caculs de densité dectronique interfacide pour le plan (001) du Fe. Cependant, nous avons vu au

paragraphe 1V.6 que I'gout d especes chimiques peut entrainer des hybridations d' orbitales et aing

modifier les propriétés éectroniques de I'interface. Fort heureusement, nous verrons au
paragraphe V.2.5 que les contaminations en carbone et/ou en oxygene de |’ interface inférieure FeMgO
(identifiées au chapitre |1) n’ affectent que peu I’ RS que nous avons mis en évidence.

V.2.1 Mise en évidence expérimentale

Pour les courbes illustrées dans ce paragraphe, |’ é ectrode inférieure de Fe est connectée alaborne
positive V+ de |" appareil de mesure. Lorsque lajonction est soumise a une différence de potentiel
positive, les électrons extraits de I’ électrode supérieure traversent I’isolant et scannent en énergie
la densité dectronique de |’ @ ectrode inférieure, comme cela est indiqué alafigure V-7.
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Energie
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figure V-7
Schémaillustrant la correspondance des niveaux d’ énergie lorsque la jonction est soumise a une différence de
potentiel égale a 0.2V. Seule la configuration AP est représentée.
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Lafigure V-8 présente les courbes 1 (V) et les courbes de conductance G(V) associées obtenues pour
une jonction avec 25A de MgO a la fois pour les configurations P et AP. Il est intéressant de
remarquer que pour une tenson de 0.19V, la conductance AP devient plus importante que
la conductance P. S I’on S'intéresse a la variation de la conductance, on s apercoit qu’elle est plus
prononcée pour la configuration AP que pour la configuration P. L’ é&ude de la densité électronique
d une interface Fe(001)/MgO révele I’ existence d'un pic dans la DOS minoritaire situé a quelques
centaines de meV au dessus du niveau de Fermi (figure 1V-18). Quand lajonction est soumise aune
tension positive, les éectrons du niveau de Fermi de I’ électrode supérieure scannent ce pic de la
DOS. Ceci s accompagne d'un plus fort courant tunnel collecté et cela se traduit par I’ augmentation
considérable de la conductance AP qui dépasse la conductance P, entrainant ainsi une inversion du

R - RP:GP'G
Re G

signe de lamagnéorésistance (TMR = 22), illustrée ala figure V-9.
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figure V-8
Courbe 1(V) pour une jonction Fe/MgO(25A)/Fe et courbe déduite G(V) montrant plus clairement
I augmentation de Gap qui dépasse Gp pour unetension de 0.19V.
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figure V-9
TMR déduite de lafigure V-8 et cycles R(H) pour lestensions 0.1V et 0.5V.
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V.2.2 Observation par STM

Bien que temporairement satisfaisante, cette analyse en terme de densité d éats minoritaires
intégrée sur toute la zone de Brillouin N’ est pas parfaitement exacte : ce pic dans la dengité d’ états
n'est en fait que la manifestation de pics dans la DOS minoritaire résolue en k; comme cela est
illustré alafigure IV-11.

De plus, les courbes fournies par Butler et ses collaborateurs sont calculées au niveau de Fermi.
Elles semblent donc indiquer que les IRS peuvent modifier le transport tunnel méme a tension
nulle. Ceci est sans aucun doute valable pour de trés faibles épaisseurs de MgO, puisgue dans ce
cas, la transmission de ces états est quasi unitaire [Wunnicke PRB65 2002 ; paragraphe IV.5.3].
De plus, lalargeur de ces pics est plus importante pour les fines barriéres et donc plus d’ électrons
sont impliqués dans le phénoméne que pour des plus grandes épaisseurs d'isolant
[Butler PRB63_20014]. Cependant, pour I’épaisseur de 25A que nous considérons, les pics dans
laDOS résolue en k;, sont plus étroits et de plus, latransmission est nettement amoindrie.

La modification du transport tunnel viales IRS ne peut étre rigoureusement comprise qu’ en suivant
I’évolution de la DOS minoritaire résolue en k, pour différentes énergies B+eV. Les caculs
correspondants ont été réalisés gréce au code Wienzk et ils sont en bon accord avec les travaux de
spectroscopie tunnel de Stroscio et a. [Stroscio PRL75_1995]. Ce groupe fut le premier a mettre
en évidence par STM la présence d'un état de surface pour le Fe(001) se traduisant par un pic a
E-+0.2eV dans le courant collecté par la pointe STM*® & température ambiante. La figure V-10

montre les calculs de structure de bande stivant G- C réalisés par cette équipe. Sur ce graphique,
les états fortement localisés pres de la surface sont représentés avec des cercles. On remarque ains
une bande d' éats de surface pour le spin minoritaire faiblement dispersive autour du niveau de

Fermi. Intéressons-nous au voisinage du point G (les autres éectrons ont un k; plus grand et ils
participent moins au transport). Au niveau de Fermi, I’ état de surface ne croise aucune bande :
ces électrons sont confinés ala surface (il en est de méme pour la plupart des valeurs de k;, puisque
la bande de surface traverse une zone «vide » de toute autre bande). Mais pour des énergies
supérieures a Eg, cette bande de surface rencontre d’ autres bandes: les électrons vont pouvoir se
propager et |’ éat de surface devient un état de résonance [Turner_ PRB30_1984].

33 Auparavant, Turner et Erskine avaient étudié |es états de surface de Fe(001) par photoémission résolue en
angle [Turner_PRB30_1984].
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a) Structure de bande calculée pour les spins majoritaire (gauche) et minoritaire (droite) suivant G-C pour

un film de 49 couches de Fe. Les états fortement localisés pres de la surface sont marqués avec des cercles
[Stroscio PRL75 1995].

b) Agrandissement du voisinage du niveau de Fermi. L’ état de surface devient résonant au point G pour une
énergie Eg+0.2eV.

Aing, lorsgu’ on augmente latension V, la figure V-10 indique que les états de résonance d’ énergie

E~+eV se mpprochent du point G et Iatteignent pour une tension de 0.2V. Expérimentalement,
C'est effectivement dans ce voisinage d’ énergie que nous observons une conductance AP devenant
supérieure ala conductance P.

V.2.3 Symétrie éectronique

Travailler dans un systéme épitaxié oblige a raisonner en terme de symétrie, point que nous
N’ avons pas encore abordé pour I' RS et qui va nous permettre d'identifier le canal de conduction a
I’origine de I’inversion de TMR.

Les calculs de densité de spin de I’ é&at de surface minoritaire réalisés pour une surface (001)g en

contact avec le vide montrent clairement le caractere d , del'IRS (figure V-11).
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figureV-11

Représentation de la densité électronique de I’ état de surface minoritaire au point 6 dans le plan (110) du
cristal de Fe. Les contours adjacents different d'un facteur 2, le contour le plus bas correspond a une densité
de 34 électrons par nnt [Sroscio PRL75_1995].

Ce résultat est confirmé par les calculs ab initio de Uiberacker et Levy qui montrent la forte
symetrie D, de I'éat de surface (et essentiellement d ), les autres symétries ayant des
participations nettement inférieures [Uiberacker PRB64 2001]. Ains I'IRS releve de

lareprésentation irréductible D, : il ne peut accepter que des électrons issus de I’ électrode émettrice
qui présentent une symeétrie identique.

Les électrons D, qui «arrivent» sur I'éat de résonance sont une combinaison linéaire des

caractéres orbitaux s, p, et d , . Ces électrons sont-ils acceptés quels que soient les poids de leurs

composantes s, p,et d_, ou sont-ilsfiltrés de telle sorte que seule lacomposante d , est acceptée ?
La probabilitté pour un éectron D, d'ére accepté par I'IRS est proportionnele a
(Y ')
la régle d’ or de Fermi) [Bardeen_PRL6_1961]. La théorie des groupes précise les conditions de

M |Yg1““a'(s pz,dzz)> ol M est I'édément de la matrice de transition (analogie avec

non-nullité de ce terme. Une étude plus approfondie permettrait de répondre précisément a la
guestion: I'lRS va-t-il filtrer seulement le caractére dZZ ou va-t-il accepter tous les électrons D,

indépendamment de leur caractere orbital pour la seule raison qu’ils relévent de la méme symétrie
que I'IRS ? Est-il concevable que les composantes s et p, seront moins bien acceptées que la

composante d ., se traduisant ainsi par un filtrage partiel des éectrons D, ? Dans I état actuel de

I” avancée de cette these, cette question n'est pas résolue.
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V.2.4 Création du canal antiparalléle D,

Nous avons vu au paragraphe IV.1 gqu’'atension nulle, le canal D, AP ne peut pas s éablir puisgu’il
n'y a pas déats de symétrie compatible pour le spin minoritaire a I'énergie E- et que par
conségquent les électrons D; sont réfléchis a la deuxiéme interface (le comportement demi
métallique de Fe au regard de la symétrie D, est al’ origine méme de la TMR). Mais a une énergie
égale a E-+0.2¢eV, les éectrons D, peuvent entrer dans un IRS de symétrie compatible ; ils ne sont
plus réfléchis aI’interface : le cand D, AP est créé. Cependant, il reste encore un point important &
expliquer : pour que ce cana existe réellement, il faut que ses électrons soient acceptés par le
volume. Or, aucune bande de volume de symétrie D, n’existe entre E- et E-+1.8eV pour le spin
minoritaire figure 1V-3). Comme cela a éé expliqué au paragraphe 1V.5.4, les différents chocs
subis par ces électrons au cours de leur thermalisation changent leur symétrie (ou leur spin) et ils se
propagent dans le volume.

L’analyse faite ici permet d'expliquer la considérable augmentation de la conductance AP :
au canal Ds AP d§a existant a tres faible tension vient s gouter le canad D, AP. Nous faisons
remarquer qu'il est normal que ce cand soit activé pour une tension suffisamment éevée mais
la structure de bandes du volume ne pévoit sa participation que pour des tensions nettement
supérieures a 0.2V (entre 1.4V et 1.8V suivant la méhode de calcul, voir figure 1V-3). Ce cana
additionnel posséde des caractéristiques intéressantes : premiérement, al’instar de son homologue
lecana D, P qui domine la configuration P, ses états de Bloch sont ceux dont le taux d’ atténuation
dans la barriere est le plus faible et deuxiémement, leur efficacité d'injection est fortement
augmentée par le caractere résonant de I'état de surface scanné a cette énergie
[Wunnicke PRB65 2002]. Le résultat est I'augmentation spectaculaire et «inattendue » de
la conductance AP.

V.2.5 Déplacement en énergiedel’IRS

Ce paragraphe traite de la dispersion, théorique ou expé&imentale, de la position des IRS et justifie
les différences que nous avons observées d’'un échantillon a I'autre au cours de I’ étude en
température qui sera analysee au paragraphe suivant.

Tout d'abord, la position en énergie de I'état de surface (de méme que la prédiction de son
existence) dépend fortement de I’ approche théorique de la structure de bande (ull ou spherical
potential). Des 1975, Caruthers et Kleinman avaient mis en évidence cette sensibilité extréme au
potentiel [Caruthers PRL35 1975]. Aing, les résultats théoriques placent I'IRS a une énergie
variant de -0.1eV [Fang_SS445 2000] a 0.3eV [Biedermann_PRL76 1996] par rapport au niveau
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de Fermi, bien que la plupat le Stue prés de E+0.2eV [Stroscio PRL75 1995 et
Papanikolaou_PRB62_2000 par exemple].

Expérimentalement, la position en énergie de tels états dépend bien évidemment de la qualité de
la surface, qu'il S agisse de rugosité, de reconstruction ou d’impuretés. La structure éectronique
locale des surfaces de Fe(001) a fait I’ objet de nombreuses investigations par STM. Oka et a. ont
montré qu’'un simple réarrangement des atomes de surface est suffisant pour déplacer I'IRS en
énergie : pour le Fe(001), le passage d’ une surface (1° 1) a une reconstruction C(2 2) déplace I’ IRS
de 0.2eV a0.4eV au dessus de E- [Oka JJAP_2002]. Les auteurs font remarquer qu’il s agit bien
d’ un simple réarrangement des atomes de Fe puisqu’ aucune espece chimique contaminante n’a été
détectée. Dans la méme idée, Bischoff et a ont montré la disparition de I’ état de surface en bord de
marche des terrasses de Fe [Bischoff_PRB68_2003]. De plus, ils ont constaté le décalage de I'|RS
vers de plus hautes énergies lorsque la taille des Tlots, sur lesquels sont effectués les mesures
spectroscopiques, diminue. Ce décalage peut atteindre 0.43eV pour de tres petits 1lots. Cette méme
équipe a montré gqu’ une forte concentration de C sur une couche de V déplacait le pic vers une plus
haute énergie, conséquence de la redistribution de la charge éectronique en surface
[Bischoff PRL86_2001].

On peut S'interroger sur I'impact des especes contaminantes sur laforme de la densité de charge de
I'IRS, autrement dit : at-on toujours une orbitale de type d , ? Dans le cas d'impuretés de S

insérées dans une matrice de Fe, Biedermann et a. ont conclu a une Iégére inclinaison de I’ orbitale
d . desatomes de Fe de surface suite alafaible création de liaisons avec les orbitalesset p du S

[Biedermann PRL76 1996] : la symétrie de I'é&at de résonance interfacide est préservée.
Le carbone appartenant a la méme colonne de la classification périodique, on peut espérer une
conclusion similaire (ce raisonnement peut d ailleurs s étendre a toute autre espéce chimique
adsorbée qui ne possede pas d éectrons d). Au moment de la rédaction de ce manuscrit, des calculs
sont en cours pour valider, au moins qualitativement, cette hypothése mais ils nécessitent de
connaitre préalablement la position exacte des atomes de C al’interface Fe/MgO, position qui sera
obtenue gréce a un cacul de minimisation d’ énergie. Un raisonnement similaire peut étre tenu en
cas de présence datomes d'O puisque les travaux de Butler et ad. montrent clairement que
la présence d oxygene interstitiel n’affecte que les orbitales s et p du Fe de surface (voir

partie 1V.6.1). Bien évidemment, les orbitales d , des atomes de Fe immédiatement situés sous la

surface sont, quant a elles, fortement perturbées par une hybridation verticale avec les orbitaes p,
des atomes O des sites interstitiels.

175



Chapitre V Phénomeénes de transport tunnel polarisé en spin dansle systéme épitaxié Fe/MgO/Fe

V.2.6 Etudeen température

Afin de mieux comprendre les mécanismes qui régissent cet IRS, nous avons effectué des mesures

en température. Les courbes présentées dans cette partie ont une TMR modérée due a la présence

de carbone. De plus, elles ont été obtenues sur un échantillon pour lequel le point d’inversion se

produit pour une tension de 0.48V atempérature ambiante. Cette valeur est différente de la valeur
de 0.19V reportée au paragraphe V.2.1 mais un tel déplacement en énergie d’un échantillon a
I’autre a éé expliqué au paragraphe précédent. En effet, méme s nos échantillons ont été réalisés
en appliquant le méme protocole expérimental, la taille des terrasses, la morphologie de la surface

de Fe apres recuit et la caractérisation chimique exacte de I’ interface sont des variables méconnues
d'un échantillon al’ autre et modifient la reproductibilité des résultats. L’inconnue essentielle reste
la concentration de carbone : s par la suite nous avons piégé le carbone gréce a une couche de

MgO déposée préa ablement sur le substrat (voir paragraphe 11.2.2.6), les échantillons discutés dans
cette partie datent d’ une époque antérieure et sont donc sujets a de fortes variations de la teneur

surfacique en carbone.

Parmi les phénomeénes dépendant de la température, nous pouvons citer les interactions éectrons-
électrons, éectrons-phonons et éectrons-magnons de méme que nous pouvons imaginer une
diminution de I’ agitation thermique (de I’ordre de kT) et de la largeur du pic dans la DOS.
En premiére approche, nous pouvons dire que ces deux derniers phénomenes auraient tendance a
retarder |’ activation de I éat de résonance. A notre grande surprise, hous n’avons trouve aucune
étude sur I'évolution avec la température de I'énergie de cet éat de surface pour b Fe(001).
Une éude sur le sujet est prévue en collaboration avec I’ équipe de Spectroscopie des Surfaces de
notre laboratoire, auss bien sur I'influence du carbone que sur celle de la température.
Expérimentalement, lorsque la température descend de 294K a 84K, le point d'inversion passe de
0.48V a0.45V (figure V-12). Aingd, |’ activation de I’ é&at de résonance se produit plus tét, en terme
de tension appliquée, ce qui accréditerait la thése d'un déplacement de I'IRS vers les basses
énergies. Les mesures de spectroscopie tunnel en fonction de la température devraient venir
confirmer prochainement nos observations.
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figureV-12
Evolution dela TMR avec la tension pour deux températures différentes (294K et 84K).

176



Chapitre V Phénoménes de transport tunnel polarisé en spin dansle systéme épitaxié Fe/MgO/Fe

Fixant la tension a la valeur de 0.465V, C est-a-dire a une tension comprise entre les deux valeurs
extrémes 0.48V (T=294K) et 0.45V (T=84K), nous avons mesuré |I'évolution des valeurs des
résistances R et Ry en fonction de la température comme cela est représenté a la figure V-13.
A température ambiante, Ryp est supérieure a R» et la TMR est positive. Lorsque la température
diminue, les résistances augmentent comme cela est attendu dans le cas d'un transport d' éectrons
par effet tunne mais |I’augmentation de Ry est plus importante que celle de Rap. Les deux
résistances atteignent la méme valeur pour la température de 228K. A cette température, la TMR
est nulle et devient négative pour des températures inférieures.
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figure V-13

En haut : Agrandissement de lafigure V-12 pour des tensions proches del’inversion du signedela TMR

En bas: Variation des résistances R et Ry avec le température pour la tension V=0.465V. La TMR est
positive a température ambiante puis inverse son signe a de plus basses températures, en accord avec le
graphique en haut.
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Nous avons vu au paragraphe V.1.3 que lorsque I’ é&at de résonance n'est pas activeé (i.e. a trés
faible tension) la variation avec la température est plus importante pour Ryp que pour R- (30% de
variation relative contre 10%). La figure V-13 nous montre le comportement inverse : la variation
relative de R est plus importante que celle de Ry a la tension particuliére de 0.465V. Cette
différence est d’ autant plus forte que I’ état de résonance est impliqué dans le transport tunnel, ¢’ est-
a-dire lorsque la tension dépasse 0.48V. Ceci est nettement visible ala figure V-14 ou une tension
appliquée de 0.5V conduit a des variations relatives de 16% pour R- et de 10% pour Rap. Un tel
comportement montre bien que les mécanismes de transport impliqués sont différents suivant que
I’ état de résonance est activé ou non. En effet, d’ une part on peut s attendre a un comportement
particulier lié a la nature méme de I'IRS & d'autre part, pour de faibles tensions, le canal AP est

congtitué d' éectrons Ds alors qu'une fois I'IRS activé, le canal AP est dominé par des éectrons du

type D,. Les processus de spinflip participent ains moins au transport tunnel dans la configuration
AP.
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figureV-14
Variation des résistances B et Ry en fonction de la température pour une tension nettement supérieure a
latension d’inversion du signedela TMR.

V.2.7 Etat derésonance sondé par STM polarisée en spin

Le groupe de Kirschner a mis en évidence la présence d'un état de résonance interfaciale pour
le Co(0001) hcp [Ding_PRL90_2003]. Pour cela, ils ont mesuré la TMR pour le systéme congtitué
d une pointe magnétigque amorphe (borne négative), du vide et d'un échantillon monocristallin de
Co(0001) (borne positive) dont la figure V-15a représente la structure de bande en volume suivant
ladirection G-D-A qui correspond a k,=0 dans une structure hcp. Entre le niveau de Fermi (OeV) et
leV, lapolarisation est proche de la valeur -1 puisque seules les bandes minoritaires sont présentes.
Aing, lorsque les éectrons sont injectés dans le Co, on s attend a observer une TMR constante
entre 0 et 1V. Lorsque la tension appliquée est négative, les éectrons sont injectés dans la pointe
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STM. Céle-ci éant amorphe, sa densité spectrale présente un profil adouci, ¢’ est-a-dire sans pic
abrupt, et laTMR doit étre constante. C’ est effectivement ce qui est observé alafigure V-16a.

Les calculs théoriques réalises par cette équipe mettent en évidence la présence d’ un état de surface
majoritaire Stué a 0.2eV au dessus du niveau de Fermi (fleche noire a la figure V-15b).
En diminuant la distance pointe-échantillon, la probabilité de transport tunnel via cet état de surface
est augmentée. Par conséguent, la TMR diminue et atteint son minimum pour une tension de 0.2V.
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figure V-15

a) Structure de bande résolue en spin pour le Co hcp massif suivant la direction G-D-A (k;,=0)

b) Densité spectrale du Co(0001) résolue en spin et couche par couche a ky=0 pour les 4 premieres couches
(S .., S3) et le massif (B). La fleche marque I’ état de surface. [ Ding_PRL90_2003].
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figure V-16

Variation de la TMR avec la tension pour une surface de Co(0001). La pointe magnétique a été stabilisée a
1V, 1nA (a) et 100mV, 1 nA (b). La courbe (a) correspond a ce que I'on peut rapprocher du régime
asymptotique et la courbe (b) correspond au régime des faibles épaisseurs. [ Ding_PRL90_2003].

L’impact de cet état de résonance interfaciale sur le transport tunnel est trés similaire aux résultats
obtenus sur notre systéme tout solide. De plus, ceci montre également qu'il est possible de jouer
avec lasensibilité du systéme al’ éat de surface comme cela a été fait en variant la distance pointe-
échantillon dans le cas des mesures STM. Pour le systéme Fe/MgO/Fe, un résultat analogue devrait
étre obtenu en augmentant |’épaisseur de MgO de maniére a diminuer I'impact de I'IRS sur

179



Chapitre V Phénomeénes de transport tunnel polarisé en spin dansle systéme épitaxié Fe/MgO/Fe

lavariation de la TMR. Ainsi, dans un régime asymptotique, ceci devrait se traduire par une TMR
globalement constante en tension postive. Dans le méme esprit, la partie V.3.2 traite des
phénomeénes de transport sur des échantillons Pd/Fe/MgO/Fe et montre qu'il est possible de
découpler I'IRS du volume en modifiant la structure éectronique des couches inférieures;
le paragraphe V.4.2 montre le découplage « magnétique » de I'lRS.

V.3 Manipulation des propriétés magnétor ésistives via

|la structur e éectronique

La plupart des équipes de recherche intéressées par la magnétorésistance ont éudié des JTM

congtituées d’ électrodes polycristallines et d’ une barriere amorphe. Dans de telles multicouches,
les effets de structure électronique sont moyennés par le grand nombre de grains de telle sorte que
le modéle des éectrons libres est globalement valable. Par exemple, les courbes 1(V) suivent
effectivement une loi en V° dont I’ allure est directement ajustée par les parameétres intrinséques du
systéme (masse effective, hauteur et largeur de la barriére). Dans les systemes épitaxieés,
les structures éectroniques propres aux matériaux sont conservees. Cette propriéte laisse entrevoir
lapossibilité de modifier et d’ adapter le systeme afin d’ atteindre des effets é ectroniques souhaités.

Nous en présentons ici deux illustrations. Tout d’ abord, la rugosité de I'interface supérieure de Fe
permet la destruction de I é&at de résonance présent dans |’ éectrode inférieure. Ceci conduit a une
TMR faiblement dépendante de la tension appliquée, phénomeéne amplifié par les effets de filtrage
du MgO. Ensuite, I'utilisation d'une couche tampon de Pd dans I'éaboration de JTM
Pd/Fe/MgO/Fe/Co a permis de découpler I éat de résonance du volume et d annuler I'inversion de
TMR constatée au paragraphe V.2.

V.3.1 TMR faiblement dépendante de la tension

Maintenant, nous nous intéressons au transport tunnel toujours sur le méme type d’ échantillon qui
présente une inverson de TMR mais nous agppliquons une tension négative, C est-a-dire que
les électrons sont extraits de I'électrode inférieure et injectés dans |'électrode supérieure.
La figure V-17 montre que la TMR varie peu avec la tenson : le Vi, vaut -1.9V a 84K et
-1.6V a la température ambiante. L’évolution en paraléle des conductances Gr et Gap et
représentée en insert sur cette méme figure.
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figure V-17

Courbes TMR(V) en tension positive et négative a basse température (84K) et a température ambiante pour
un échantillon Fe/MgO(25A)/Fe/Co. En insert : courbes Gp(V) et Gap(V) pour T=84K ; notez I’ évolution en
paralléle des conductances en tension négative conduisant a une TMR quasi constante.

L es mécanismes responsables de la chute de la TMR avec latension sont :

- ladiffusion de spin liée a des défauts [Zhang_JAP83_1998] ou a des impuretés magnétiques
[Jansen_PRB61_2000 ; Vedyayev_PRB63_2001] dans la barriere qui dépolarisent les électrons

- les interactions éectron-magnon [Moodera PRL80 1998] ou les excitations de spin aux
interfaces [Zhang_PRL79_1997].

La qudité de notre barriére tunnel et de ses interfaces nous permet de supposer que le premier
mécanisme est inexistant et que le deuxiéme est fortement réduit, d’ autant plus que la symétrie
cristalline impose des regles de sélection aux magnons s bien que tous ne sont pas permis.
Cependant, nous ne pouvons pas exclure complétement leur participation a la diminution de
laTMR avec latension.

- Enfin, le dernier mécanisme invoqué pour expliquer la variation de la TMR avec latension est
le profil delaDOS. Malgreé la croissance épitaxiae, nous avons signalé que I’ interface MgO/Fe
supérieure est de moins bonne qualité que I'interface inférieure. Nous pouvons donc supposer
gue la rugosité adoucit la DOS interfacide de telle sorte quaucun pic et aucun éat de
résonance ne sont présents, un peu a I’'image d’ une bande s. De plus, cet effet de lissage est
amplifié par deux facteurs. Le premier est la séection des symétries éectroniques qui S opere
dans I’ éectrode monocrigtalline inférieure et qui favorise les éectrons de type Dy (s, p,, d ).

Le deuxiéme et I'effet de filtrage de la barriére : les dectrons D; sont moins atténués que
toutes les autres symétries éectroniques. Ainsi, ces deux filtres supplémentaires favorisent
le passage des é ectrons appartenant a des bandes plut6t de type s. Le résultat est une variation
relative similaire pour Go et Gap avec latension se traduisant par une TMR quas constante.
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Nous incitons le lecteur a comparer nos résultats (systeme tout solide) avec ceux publiés par Ding
et a. (spectroscopie STM) [Ding_PRL90_2003], en particulier lafigure V-16b avec la figure V-17.
Par analogie avec leurs résultats, nous avons I’ intention d’ augmenter |’ épaisseur de MgO (ce qui a
le méme effet que d' @oigner la pointe STM dans I’ expérience de Ding et al.) et aing diminuer
la participation de I'lRS au transport tunnel. L’effet attendu est similaire a celui présenté a
lafigure V-16b : la TMR devrait étre constante quelque soit le signe de latension.

V.3.2 Pd/Fe/MgO/Fe: inhibition/découplage électronique de
I'lRS

Nous venons de voir au paragraphe V.2 I'influence d'un éat de résonance interfaciale sur
le transport tunnel. Afin de mieux mettre en évidence le réle joué par la structure éectronique dans
un systéme épitaxié, nous avons réfléchi a un moyen pour découpler cet état de résonance
interfaciale du volume de maniére a minimiser son influence. Pour cela, il fallait imaginer une
structure électronique telle que pour I’ énergie correspondant a I’ |RS (approximativement 0.2eV),
aucun état du volume ne soit disponible. Nous avons alors étudié les structures éectroniques de
différents matériaux en nous limitant dans un premier temps aux métaux non magnétiques, dont
I’ analyse des résultats serait facilitée puisque les densités et symétries des spins up et down sont
égales. De plus, le matériau retenu devait s épitaxier dans le systéme Fe/MgO. Toutes ces
considérations théoriques et nécessités expérimental es sont vérifiées par e Pd.

En effet, laréaisation d une éectrode inférieure de type MgO//Fe(15A)/Pd(400A)/Fe(25A) répond
aux exigences cristallographigues comme cela a éé démontré au paragraphe 11.3.3. Apres la
croissance couche par couche du film de 25A de Fe (vérifiée par les oscillations d'intensité
RHEED), I'analyse ex situ par AFM a permis de s assurer que les échantillons réalisés avec du Pd
ont des propriétés cristallographiques extrémement proches des échantillons « standard»
Fe/MgO/Fe, notamment au niveau de I’ interface inférieure Fe/MgO.

De plus, la structure électronique du Pd (représentée a la figure V-18a) montre que sa densité
d états diminue rapidement au dessus du niveau de Fermi. Dans nos conditions expérimentales, le
Pd adopte une structure cfc. Son groupe de symétrie et le groupe du vecteur d’ onde sont identiques
a ceux du Fe cc, par conséguent, suivant la direction [001], les états de Bloch sont également
nommés D. Bien que I’ épitaxie conserve la symétrie D, entre le Fe cc et e Pd cfc, au dela de 0.2eV
au dessus du niveau de Fermi, la seule bande présente est une bande dispersive, certes de symétrie
D,, mais dont I’ analyse révele principal ement des caractéres orbitaux s et p (figure V-18b) ; de plus,

peu d' états sont disponibles (figure V-18a). Aing, I'éat de résonance interfaciale detype d , dans
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le Fe ne trouve pas de caractére orbital similaire dans le Pd. Ce «désaccord » de caractére orbital
conduit & un effet de filtrage entre le Fe et le Pd et affecte fortement la propagation cohérente des
ondes de Bloch venant de I'électrode de Fe supérieure pour les électrons dont la longueur de
cohérence de spin est supérieure a la largeur de I'électrode inférieure de Fe. Ceci est
schématiquement illustré alafigure V-19.

I CHY)
) LU~

T T
majority | -

O

—
s
L,
=
5t Fe/FeO/MgO - . o
L Fe/MgO minority | E
5 = &3]
0 L i
3 \
(m)
O 1 | 1 | 1 t
-3 -2 -1 0 1
Energy(eV)
figure V-18

a) Densités spectrales cal culées avec le code Wien2k.
b) Structure de bandes du Pd massif. Les bandes sont tracées en fonction du poids du caractére orbital d ce
qui laisseressortir le caractére majoritaire (s, p) des électrons nettement au dessus du niveau de Fermi.
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figure V-19

A faible tension, les ondes de Bloch incidentes de spin up se propagent de fagon cohérente a travers tout
I’ empilement.

Pour une tension plus importante, la thermalisation a lieu dans |’ électrode de Fe: le transport tunnel devient
insensible & la couche de Pd.

183



Chapitre V Phénomeénes de transport tunnel polarisé en spin dansle systéme épitaxié Fe/MgO/Fe

Aingi, contrairement au paragraphe V.2 dans lequel nous avons vu que lorsgue |’ énergie des
électrons collectés égae I'énergie de I'IRS, une forte augmentation de la conductance AP se
produit et inverse le signe de la TMR, la présence de la couche tampon de Pd n’autorise pas
le processus résonant s bien que I'lRS est découplé du volume et aucune augmentation de
la conductance AP liée & un processus résonant n'alieu (figure V-20) [Tiusan_PRL93_2004].
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figure V-20
Courbes G(V) en configurations P et AP et courbe TMR(V) résultante. L’utilisation du Pd a détruit
larésonance del’ état de surface et la TMR ne change pas de signe lorsque la tension varie.

De plus, I'insert de la figure V-20a montre que la conductance parallél e associée principalement au
spin majoritaire décroit lorsque la tension augmente. Cet effet, contraire a ce que I'on attend
intuitivement, refléte la structure éectronique du Pd dont la DOS diminue rapidement au dela de
Er. Ceci influence directement le raccordement des ondes de Bloch au niveau de I’ interface Pd/Fe
pour les éectrons dont lalongueur de cohérence/diffusion de spin dépasse I épaisseur de la couche
inférieure de Fe*. Quand la tension appliquée augmente encore, |’ énergie des dectrons chauds
augmente et leurs longueurs caractéristiques diminuent. Ces éectrons sont aors rapidement
thermalisés a I'énergie & dans I'édectrode de Fe. La conductance devient aors insensible a
la structure électronique du Pd et augmente a nouveau avec latension.

En tenson négative, on observe une TMR qui chute peu avec la tension. L'andyse de ce
phénomene faite au paragraphe V.3.1 sur un systeme Fe/MgO/Fe est également valable dans ce
cas.

34 Dans un métal ferromagnétique, la longueur de cohérence du spin majoritaire est nettement supérieure a
celle du spin minoritaire (respectivement de I’ ordre de 10nm et 1nm).
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V.4 Letransport tunnel comme sonde du magnétisme

Le courant tunnel est extrémement sensible a la configuration magnétique des électrodes. Cette
propriété a dgja été mise a profit avec I’ utilisation du systéme AAF comme sonde du magnétisme.
Les mesures magnétiques effectuées par exemple par SQUID, VSM ou AGMF integrent le signal

magnétique sur |I'ensemble des couches, puisgue la mesure donne M (H) = é m cogy,(H) ou

m est le moment magnétique d une couche atomique et g;(H) I'angle qu’ elle fait avec le champ.
x
A I'inverse, la mesure de la résistance tunnel R(q) M é_ mcosg.e ' oul estlalongueur de

|
cohérence de spin des électrons dans les couches magnétiques; | est donc la profondeur de
pénétration pour laguelle le transport tunnel sonde le magnétisme. Lorsque les électrons sont
injectés dans une couche magnétique, la modification de la résistance nous informe sur

les changements d’ aimantation jusqu’ a une profondeur del’ordre de | .

V.4.1 Magnétisme desJTM standard

Nous considéronsici le cas de JTM Fe/MgO/Fe/Co pour lesquelles | épaisseur de la couche de Fe
supérieure est inférieure & de""""°, paramétre déerminant dans les propriétés magnétiques de
I”empilement (voir paragraphe 111.1.2). Dans ce cas, |’ axe facile de la bicouche dure est confondu
avec celui de la couche simple de Fe : les renversements d’ aimantation sont abrupts et le cycle de
magnétorésistance est bien défini comme cela est illustré a la figure V-21. Cette figure montre
également que le champ coercitif de la bicouche dure est fortement augmenté lorsque
la température diminue (4000e a 293K et 6000e a 80K), ce qui est norma compte tenu de

la diminution de I’ agitation magnétique.
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figureV-21

Courbe de magnétorésistance et configurations magnétiques(vue de dessus) en fonction du champ pour une
JTM Fe(400A)/MgO(25A)/Fe(50A)/Co(500A). Les mesures sont effectuées suivant |I'axe facile, sous une
tension de 10mV et pour deux températures: 80K et 293K.

Cependant, nous observons que le plateau correspondant & la configuration AP n'est pas constant.
Autrement dit, la configuration AP n'est pas parfaitement stabilisée. Cet effet est nettement visible
a basse température puisqu’il correspond aors a une variation relative de 10% du signd
magnétorésistif.

L’ étude du cycle R(H) de la figure V-21 permet d’ expliquer ce phénomeéne. Intéressons-nous a
la structure en bidomaine du Co sur la couche de Fe. L’axe facile du Co est orienté a 45° par
rapport al’axe facile du Fe. Lorsgue le champ magnétique diminue, la couche douce se renverse en
premier. L’échantillon est alors en configuration AP comme cela est indiqué au schéma 2 de
lafigure V-21. Sachant que I’ échantillon est orienté suivant I’ axe difficile pour les deux variants de
Co e que le champ magnétique appliqué est négatif a cet ingtant, il N'est pas impossible que
les aimantations dans chaque domaine de Co s écartent de la direction d’ application du champ, ceci
afin de minimiser |’ énergie totale du systeme en satisfaisant al’ énergie d anisotropie, d’ autant plus
gue Kg, est environ 10 fois supérieure a Ke.. Puis, lorsque le champ magnétique augmente en
valeur négative, les aimantations des domaines de Co s alignent progressivement suivant leurs axes
faciles, configuration favorisée par |'énergie Zeeman et I'énergie d anisotropie (schéma 3,
figure V-21). Cet écartement progressif des aimantations dans les domaines de Co est responsable
de la perte de la configuration AP «parfaite » ce qui se traduit par une Iégére diminution de
la résistance et donne naissance a un «faux » plateau antiparalele. Enfin, lorsque le champ
magnétique devient trop intense, le systéme repasse en configuration P de résistance minimale.
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Nous faisons remarquer que le phénomene décrit ici est également présent a température ambiante
mais son amplitude est plus faible : seulement 5% de variation. En effet, du fait du gel des
collisons inélastiques a basse température, la longueur de cohérence de spin des éectrons a
T=80K, | gk, €st supérieure a | .. Autrement dit, a basse température, le transport tunnel est
sensible a plus d'épaisseur magnétique qu’a température ambiante. En conségquence, a 293K,
le signal tunnel sonde principalement les quelques couches interfaciales et donc de moins en moins
le Co. Ceci explique que I’ effet de la déflexion des couches se ressente moins.

V.4.2 Découplage del’| RS par exchange spring magnet

critique

Lorsque I’ épaisseur de la couche supérieure de Fe est supérieure a de. , NOUS avons vu que
la bicouche présente un comportement de type spring magnet pour lequel les aimantations des
plans de Fe en contact avec le Co sont magnétiquement couplées a ce dernier. Aing, lorsque le
champ magnétique atteint le champ coercitif du Fe, les plans de Fe accolés al’interface supérieure
MgO/Fe, ¢’ est-adire ceux qui sont loin de I'interface Fe/Co, se retournent. Ceci donne naissance a
une configuration des aimantations en forme de ressort comme cela a été illustré alafigure I11-4.

Le cycle de magnétorésistance d un tel échantillon et ses diverses configurations magnétiques sont
illustrés alafigure V-22. A fort champ, I’ échantillon est saturé (schéma 1, figure V-22). Le champ
diminue et le renversement de la couche inférieure de Fe (couche douce) place le systéme en

configuration AP, ce qui se traduit par le brusque saut de résistance (schéma 2, figure V-22).
Le renversement des plans de Fe interfaciaux de la couche supérieure Fe/Co se produit pour une
vaeur légerement plus importante du champ. Il y a aors création d'un profil d amantation

inhomogeéne qui S apparente a une paroi de Bloch dans la couche supérieure de Fe dont une partie
de I’amantation s est alignée avec I’ aimantation de la couche inférieure. Ceci a pour conséquence
la brusque diminution de la résistance (schéma 3, figure V-22). Au fur et a mesure que I’intensité
du champ magnétique augmente (en vaeur absolue), la paroi, de type Bloch, se déplace vers
la couche de Co. De plus en plus de moments magnétiques de Fe sont en configuration paralléle et
larésistance tunnel diminue progressivement (schémad4, figure V-22). En effet, nous avons vu que
le transport tunnel est globalement sensible a une épaisseur magnétique de I’ ordre de lalongueur de
cohérence des éectrons. Lorsgue la paroi se déplace vers le Co, le transport tunnel «percoit » de
plus en plus de moments magnétiques alignés avec la couche douce. Enfin, la bicouche finit par se
retourner complétement et |e systéme retrouve sa configuration P (schéma 5, figure V-22).
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figure V-22

Cycle de magnétorésistance d’ un échantillon Fe(400A)/MgO(30A)/Fe(100A)/Co(100A) de type spring magnet
et les configurations magnétiques correspondantes (vue de c6té).

Nous avons utilisé ce phénoméne pour inhiber artificiellement I’ éat de résonance de I’ électrode
inférieure de Fe qui augmente fortement la conductance AP et induit une inversion du signe de
laTMR.

Pour une vaeur donnée de la tension appliquée, nous stabilisons le champ magnétique d'abord a
une forte valeur qui correspond a une mesure du courant pour la configuration P puis nous
appliquons un champ correspondant a une configuration AP avant d’ effectuer a nouveau la mesure
de courant. La répétition de ce protocole pour plusieurs tensions successives permet de tracer
les courbes Gy ap(V) € lpouap (V) qui ont été discutées au paragraphe V.1.2.

Cependant, pour |’échantillon dont il est question dans cette partie, nous avons choisi de fare
les mesures de courant pour des configurations correspondant aux schémas 1 et 3 de lafigure V-22.
Si le schéma 1 correspond bien a une configuration P des aimantations, le schéma 3 ne correspond
pas a une configuration AP. Comme cela a été décrit auparavant, sur une certaine épaisseur de
la couche supérieure de Fe, les moments magnétiques interfaciaux sont alignés parallélement.
En conséguence, lorsgue les éectrons sont injectés dans I électrode inférieure, seuls ceux loin de
I"interface ont le bon spin pour aller sonder I'état de résonance (spin minoritaire) qui est toujours
présent mais est moins activé. 1l n'entraine alors aucune inverson de TMR comme le montre
lafigure V-23. Ainsi, nous venons de découpler artificiellement |’ état de résonance interfaciale en
modulant les propriétés magnétiques de nos couches.
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figure V-23

Courbe TMR(V) pour un échantillon Fe(400A)/MgO(30A)/Fe(100A)/Co(100A) de type spring magnet. Le jeu
des configurations magnétiques nous a permis d’inhiber I’ état de résonance si bien qu'il n'y a pasd’ inversion
de TMR.

V.5 Conclusion

Les résultats magnétorésistifs ont montré la forte potentiaité du systeme épitaxié Fe/MgO/Fe.
Plusieurs aspects ont été mis en avant.

Le premier concerne la forte TMR qui atteint 100% a température ambiante pour une barriere de
30A de MgO. Cette valeur encourageante est en accord avec les mécanismes de transport
particuliers a ce systeme décrits au chapitre précédent, bien au dela du modéle des éectrons libres.
Bien que sommaires, les premiéres études en température ont montré que les mécanismes de
conduction sont fortement différents d’ une configuration magnétique a I’ autre, phénomeéne amplifié

par la nature demi-métallique du Fe au regard de la symétrie D..

Ensuite, en accord avec les prédictions théoriques, nous avons démontré I'influence de
la contamination chimique de I'interface F&/MgO : pour une méme épaisseur de barriére tunnel
(30A), lorsgue la concentration de carbone diminue, la TMR passe de 32% & 57% et atteint 100%
en |'absence de carbone. Ce résultat expérimental met I'accent sur la nécessité du contrble de
I"interface, d’ailleurs auss bien chimique que structural (taille des terrasses, rugosité).

L’ éude de I’ état de résonance interfaciale situé a quel ques centaines de meV au dessus de Er dans
la bande de spin minoritaire de I’ é ectrode inférieure de Fe a constitué une partie importante de ce

travail de thése. L’ analyse de sa symétrie révele la création du canal AP D,, théoriquement interdit
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aunes faible tension. De plus, notre étude sur le déplacement de cet IRS avec latempérature sera
prochainement confrontée avec des mesures en STM basse température.

Dans les systemes épitaxiés, kes structures éectroniques propres aux matériaux sont Conservees.
Cet aspect laisse entrevoir la possibilité d' adapter la multicouche afin d’ obtenir les caractéristiques
électriques souhaitées. Deux exemples en ont été donnés. Le premier est la destruction de I’ état de
résonance par la rugosité de I’ interface supérieure MgO/Fe conduisant & une TMR diminuant peu
avec latension, phénomene amplifié par le filtrage de |a barriére et |a sélection en symétrie opérée
dans I’ électrode inférieure. Le deuxieme est le découplage du volume de I'IRS a I'interface
inférieure Fe/MgO gréce a |’ utilisation d’ une couche tampon de Pd. Ce métal permet de conserver
lasymétrie D, dans I’ empilement complet, mais I’ analyse de la structure électronique du Pd révéle
un désaccord ce caractére orbital qui détruit la propagation cohérente des ondes de Bloch via cet
IRS. En conséquence, aucune inversion du signe de la TMR N’ est observée.

Nous avons égaement inhibé cet IRS mais de facon « magnétique » gréce a I’ utilisation de
systémes de type spring magnet Le transport tunnel fut également utilis€ comme sonde du
magnétisme de nos JTM.

Enfin, au travers d’une discussion portant sur la valeur de la résistance tunnd dans les différents

régimes des faibles / intermédiaires / fortes épaisseurs d'isolant (annexe F), nous justifions que
NOUS NOUS Soyons principalement intéressés & la gamme de 25-30A de MgO.
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Conclusion et perspectives

Les propriétés de transport dans les structures épitaxiées ne peuvent pas étre décrites correctement
avec le modéle des éectrons libres. Au travers de I’ é&ude du systéme Fe/MgO/Fe, nous avons
validé de nouveaux concepts pour une meilleure compréhension de la physique fondamentale
sous-jacente du transport tunnel polarisé en spin.

La confrontation des prédictions théoriques avec | expérience nécessite |'éaboration
d empilements auss parfaits que possible. Une grande partie de ce travail a donc été consacrée a
I’ optimisation de la croissance de chacune des couches ainsi que des propriétés magnétiques des
couches douce et dure. La technique d Epitaxie par Jets Moléculaires a permis |’éaboration
d empilements monocristallins Fe/MgO/Fe dont la qudité cristallographique a été verifiee aux
échelles micro et nanoscopiques par RHEED, MET e AFM. La croissance épitaxiade
bidimensionnelle du MgO constitue I’ atout majeur de ce systéme modéle puisgu’elle lui assure
le dépbt de couches de MgO fines et continues, une détermination précise de leur épaisseur,
des interfaces planes et donc proches de la modélisation théorique ains que la conservation de
la symétrie électronique a travers toute la multicouche. Si les résultats magnétorésistifs ont été
encourageants, |’ optimisation compléte du systéme nécessite un contréle de la taille des terrasses
de la couche tampon de Fe de méme gue la maitrise de la nature chimique des interfaces puisque
I"influence néfaste de la présence de carbone a I’ interface inférieure Fe/MgO a été démontrée, en
accord avec les attentes théoriques.

La croissance bidimensionnelle du MgO a permis |’ éaboration de fines couches de MgO pour
lesquelles nous avons fourni la premiére mise en évidence expérimentale d’'une interaction
antiferromagnétique entre deux couches magnétiques par effet tunnel polarisé en spin. Laforme de
la variation du couplage expérimental avec |’ épaisseur de I’isolant et sa valeur quantitative sont en
accord avec les modéeles théoriques. Ce nouveau type d’ interactions magnétiques a été utilisé pour
élaborer de nouveaux systemes AAF et sonder leurs mécanismes de renversement ; il offre de
nouvelles possibilités qui font partie des premieres perspectives, telles que la réalisation de puits
guantiques, I’ éude dynamique du couplage par effet tunnel sous une tension appliquée ou encore
son utilisation dans des systémes de type GMR.

191



Conclusion et perspectives

Le chapitre IV a détaillé les spécificités du transport tunnel dans le systéme Fe/MgO/Fe. Certaines
conclusions sont d'ailleurs valables pour les structures épitaxiées en général. L’éude des
représentations irréductibles du groupe d’ espace permet @ classer les éectrons suivant leurs
propriétés de symétrie ala différence des systemes polycristallins avec des barriéres amorphes dans
lesquels seul le caractére orbital compte. Les électrodes monocristallines sélectionnent
les symétries des éectrons et la barriere tunnel filtre leur taux d atténuation suivant la fonction
d onde associée. Aing, le Fe(001) apparait comme un demi-métal au regard de la symétrie D; :
cette nouvelle notion de polarisation en terme de symétrie éectronique explique les formidables
effets magnétorésistifs prédits dans le systeme Fe/MgO/Fe.

Les résultats expérimentaux ont montré une TMR atteignant 100% a température ambiante.
Leur confrontation avec les modées théoriques a permis de valider les aspects spécifiques du
transport tunnel dans les systémes épitaxiés. L’ étude en température a mis en évidence une forte
différence dans les mécanismes de conduction des configurations P et AP. L’ éude approfondie sur
I"'impact des magnons et des phonons fait partie des premieéres perspectives de cette these de méme
que des approfondissements quantitatifs théoriques et expé&imentaux sur le role joué par
la contamination interfaciale en carbone (aspect abordé expérimentalement dans cette thése mais
uniquement de facon qualitative). De plus, les images MET ont montré qu’'a partir de dix plans
atomiques de MgO, des dislocations apparaissent dans la barriére. Toute rupture de la symétrie
crigalline brise et mélange les symétries électroniques: cela devrait se traduire par des
modifications notables de la transmission du courant tunnel mesurables en AFM Conducteur ou
STM.

La rupture de la symétrie cristalline dans I’ électrode inférieure de Fe donne naissance a un état de
résonance interfaciale qui modifie les propriétés de transport lorsque la tension appliquée I’ active.
La symétrie de cet éat de résonance implique la création d’ un cana de conduction AP de type Dy,
inattendu a cette énergie. Ses caractéristiques (forte probabilité de raccordement et faible taux
d atténuation) justifient son importante participation au courant tunnel et la forte augmentation de
la conductance AP, responsable de I'inversion du signe de la TMR. Cet éat de résonance
interfaciale a éé découplé du volume en modifiant la structure éectronique de la couche tampon
(utilisation du Pd) et inhibé « artificiellement » (magnétiquement) gréce al’ utilisation de systémes
de type exchange spring magnet. Enfin, lorsque les électrons sont injectés dans I’ éectrode
supérieure, la destruction de la résonance interfaciale par ka rugosité et la transmission favorisee
(par I’ dectrode inférieure et la barriére) des électrons D, induit une magnétorésistance variant peu
avec latension.

La forte potentialité du systeme Fe/MgO/Fe a été démontrée et incite évidemment al’améioration

des propriétés magnétorésistives a court terme via une croissance structurale encore mieux
maitrisée et un contrle de la nature chimique de I'interface. Une fois ces points réglés,
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I’augmentation de la TMR avec I'épaisseur de MgO est un objectif envisageable qui viendrait
conforter les prédictions théoriques. Nous avons également montré la faisabilité de structures a
doubles barrieres, aspects intéressants dans |’ élaboration et I’ é&ude de transistor a électrons chauds.
Enfin, nous projetons de poursuivre I’ éude sur |’ obtention de caractéristiques magnétorésistives
souhaitées gréce a la modulation de la structure électronique des électrodes en jouant sur la nature,
lasymétrie et la séquence d’ empilement.

Cette these consacrée aux phénomenes éectroniques dans les systemes cristalins a mis en avant
la notion de symétrie éectronique. Ce degré de liberté supplémentaire offre d’impressionnantes
potentiaités. Prenons deux métaux ferromagnétiques cristallins séparés par une barriere. S I’ un des
deux métaux a une symétrie plus importante que I’ autre, alors toutes les symétries électroniques
seront acceptées lorsque la tension sera appliquée dans un sens mais certaines seront rejetées pour
latension opposée. On peut aing imaginer un effet de type « diode ». Jusqu’ a présent, de tels effets
ne sont observables que dans des structures a doubles barriéres mais ils seraient envisageables avec
une barriére unique ! Une étude plus approfondie montre rapidement que les choses ne sont pas s
simples, en particulier @rce que I’ épitaxie de tout I’empilement suppose la compatibilité des
groupes d' espace des différents matériaux qui partagent donc nécessairement de nombreuses
symétries éectroniques. Une vision encore plus futuriste consisterait a considérer une barriére
piézo-éectrique pour laquelle I’ application d’ une tension la déformerait et changerait son groupe
d'espace : certaines symétries ne passeront plus et le courant tunnel sera fortement modifié.

Jusqu’ a présent, « I’ @ectronique de spin conventionnelle a ignoré la symétrie des électrons » mais,
de laméme maniére que la maitrise du spin de I’ électron a ouvert un nouveau champ de recherche
fascinant, I’aliance de I’ épitaxie et du transport par effet tunnel apportera autant de nouveaux
développements dans I'éectronique de spin qu' elle en a elle-méme apporté a I’ éectronique
conventionnelle.
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Stoechiométriedu MgO

Le MgO est évaporé par canon a électrons. Le faisceau d'électrons frappe des morceaux de
substrats de MgO placés dans le creuset. Durant le chauffage et le dépbt du MgO, le spectrométre
de masse nous indique un pic d oxygéne. Il semble donc qu’au moins une partie du MgO se
sublime en Mg’ et O a cause du bombardement éectronique [Keavney JAPS81 1996]. Comment
se recombinent ces ions au moment du dépbt sur la couche de Fe? Le MgO est-il
stochiométrique ? Cette question est cruciale car il se pourrait que I’ oxygéne préfére s adsorber sur
la paroi de I’enceinte ultravide entrainant alors une sous-stochiométrie en O qui risquerait de
détruire le caractére isolant de la barriére tunnel.

Les mesures de stochiométrie ont été effectuées au Laboratoire de Physique des Milieux lonisés et
Applications (UMR 7040, Université H. Poincaré€) avec I’ aide de Damien Geneve. Ce laboratoire
dispose d'un spectrometre Auger a balayage couplé a un MEB (Microlab 310D, Thermo VG
Scientific). L'imagerie MEB permet de cibler précisément la zone a analyser en Auger. Ceci sera
trés utile a I’annexe B qui concerne les défauts induits par le faisceau RHEED sur une couche
isolante.

L’ analyse portait sur |’ échantillon suivant : MgO (100) // Fe (400A) / MgO (100A). L’ épaisseur de
MgO a été choisie suffisasmment grande pour que le signal Auger provienne uniquement du MgO
dépose et non de la couche de Fe sous-jacente. La méthode consiste a mesurer les hauteurs des pics
Auger (mode dE/dN) caractéristiques de chague élément (voir figure A-1). Cela permet ensuite
d'en déduire la stoachiométrie du compose selon les calculs exposés ci-aprés. Un substrat de MgO
pur, nettoyé in Stu par gravure ionique, sert de référence.
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figure A-1
Spectres Auger d’ une barriére et d’ un substrat de MgO qui sert de référence.
D’aprés [McGuire_1979], en notant hi™ et hhﬁ;h les hauteurs des pics de I'oxygéne et du

magneésium des spectres Auger en mode dérivé pour |’ échantillon, | o et | vg les coefficients de
sensibilité de I’oxygene et du magnésium (C'est-&dire leur rendement d électrons Auger), et

%atoECh le pourcentage atomique en oxygene de I’ échantillon, on a:

Ech
l 0 hO

Ech Ech
L ohy™ +1 1ghg

= Yoat ™" (A-1)

soit | ™" (L- %atg™) =%ats™ " |, hye- (A-2)

Pour le substrat référence, on ade méme:

h§ " (1- %atE™") _ %ats™ " hyg'

| he® ~ (@- %at™ ) =%ats™ |, i it = . (A3
oo™ ( o) 0 Mo hee ~ (1- %at,™)  %ats™ ~ hiy (A9
En supposant que %at,"* vaut 0.5 (MgO pur), on obtient dors
0 Ech Ech - hRef
il == mRef 2 = A soit Yats ™" = A (A-4)
(1- %at,™)  h® 7 hyg 1+A

En effectuant plusieurs analyses Auger a différents endroits de la surface de la couche de MgO et
du substrat, la moyenne des différents %at,"" obtenus vaut 0.53. Cette valeur nous permet de
conclure que, dans lalimite des barres d’ erreur, la stoechiométrie du MgO évaporé est trés bonne.
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AnnexeB

Défautsinduits par le faisceau RHEED

La technique de diffraction d électrons de haute énergie en incidence rasante (RHEED) est trés
utilisée pour la caractérisation cristallographique des échantillons. Elle fournit de précieuses
indications in sSitu sur la rugosité des couches, le mode de croissance, la structure
cristallographique, la variation du paramétre de maille, la taille des ilots ou encore la vitesse de
dépbt. L’ appareillage utilisé ici est réglé a une tension de 30kV et délivre un courant d’ électron de

50UA.

Cette these étant axée sur la confrontation des mesures expérimentales avec les prédictions
théoriques, un point trés important est le contréle de la croissance 2D du MgO sur le Fe, effectué
par RHEED en cours de croissance. Cependant, dans le cas d épaisses couches isolantes,
cette technique peut S avérer destructive. En effet, les électrons apportés par le faisceau RHEED
sur la surface de I’ isolant ne peuvent plus s évacuer lorsque ce dernier devient trop épais. Par suite,
ils s accumulent jusgu’ a une densité de charge critique pour laquelle un claguage diélectrique se
produit. Les défauts induits ont I’ apparence de volcans larges de plusieurs micrometres avec une
couronne de projection tout autour, preuve d'un phénomene violent. Les couches sont
completement détruites ce qui est néfaste al’ élaboration de JTM.

Considérons I échantillon suivant : MgO (100) // Fe (400A) / MgO (70A) / Co (400A) / Au (200A)
de taille 2 2cnt. Une fois la couche de Fe déposée et recuite, nous utilisons le RHEED pour
vérifier la planéité de sa surface. Le faisceau RHEED toujours alumé, nous déposons le MgO par
canon a électrons. Des oscillations d'intensité RHEED confirment la croissance 2D du MgO sur
le Fe plat. Apres le dépbt de plusieurs couches d'isolant, nous observons la déviation du faisceau
d éectrons sur I'écran et soudainement un éclair se produit et le faisceau retrouve sa position
originelle. Ce phénomene se produisit plusieurs fois et avec différentes intensités durant le méme
dépdt de MgO. Par moments, le «flash» état s intense que la caméra CCD, utilisée pour
enregistrer lesimages RHEED, digoncta. La figure B-1 montre les oscillations d’ intensité RHEED
dans le cas du dép6t de MgO sur Fe. Au début du dépbt, nous obtenons les oscillations attendues
mais au bout d une certaine épaisseur, supérieure a une dizaine de couches atomiques de MgO,
les oscillations de RHEED disparaissent et on voit apparaitre d’ autres « oscillations » d’ une période
plus grande. Ces « oscillations » ont éé corrél ées avec la déviation du faisceau d’ électrons.
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figure B-1
Oscillations d'intensité RHEED obtenues dans le cas d’ une croissance 2D et fluctuations de I’ intensité RHEED
liées & la déviation du spot. L’ épaisseur totale de MgO est de 70A.

L’ observation de la surface a |’ aide d’ un microscope optique révele la présence de plusieurs zones
présentant des défauts (figure B-2a). L’ agrandissement de I’ un d’ eux montre la forme d’un volcan
(figure B-2b). Une couronne de projections est visible autour du défaut, comme dans le cas d une
« éruption volcanique ».
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figure B-2

Microscopie optique :
a) zone a forte concentration de défauts. Chaque point en représente un mais les couronnes de projections sont
nettement visibles pour les plus gros défauts.

b) agrandissement d’'un des défauts. On remarque la couronne de projections. La focalisation sur le centre du
défaut lui-méme n’ est pas possible a cause de sa hauteur.
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L’ utilisation d’un microscope éectronique a balayage (MEB) confirme I’ existence de défauts dont
le diamétre varie entre 1 et 100um (figure B-3a). Le MEB utiliseé permettait également la
spectroscopie Auger (AES) avec une grande résolution latérale afin d’ obtenir I’ analyse chimique
d une zone précise. Bien évidemment, les spectres Auger n’ont révélé que la présence d’ Au qui est
la couche de protection utilisée pour cet échantillon. Nous avons alors effectué la méme expérience
de bombardement électronique mais sur un échantillon smplifié :
MgO(100)//Fe(400A)/MgO(100A). Sur un défaut identique a celui de la figure B-3a, nous avons
alors rédisé des anayses chimiques au centre du défaut et sur la surface libre de tout défaut qui
sont respectivement numérotées zones 1 et 2 sur la figure B-3a. Il faut préciser que les analyses
chimiques présentées par la suite ne correspondent pas aux vraies zones 1 et 2: la difficulté
d obtenir une image correcte sur une surface isolante nous empéche de fournir une image MEB
correcte pour |’ échantillon MgO(100)//Fe(400A)/MgO(100A). Par conséquent, les régions 1 et 2
indiquent seulement les positions relatives pour lesquelles les analyses chimiques ont été réalisées.
Les spectres Auger ont été réalisés sur des zones d' environ 500nm de diamétre et sont présentés sur
la figure B-3b. lls révélent sans ambiguité la présence de Fe a la surface du défaut (zone 1) aors
que seul du MgO est détecté sur la zone 2. Si nous considérons |’ épaisseur de la couche de MgO
(100A dans notre cas) et la profondeur d'analyse du faisceau Auger (quelques dizaines
d’ Angstrémes), il ne fait aucun doute que la présence de Fe dans le défaut signifie que la couche de
MgO est détruite localement et est congtituée d’ un méange de Fe et de MgO. Il est important de
préciser que ces défauts n’ ont pas été induits par le faisceau d' éectrons du MEB puisque nous les
avions prédablement observés en microscopie optique, technique «inoffensive » pour
I’ échantillon.

La figure B-4 montre I'image tridimensionnelle d'un tel défaut en Microscopie a Force Atomique
(AFM). La hauteur du défaut est 1.6um, bien au dessus de I'épaisseur totale de I’empilement
(1000A dans notre cas). Une telle hauteur pourrait étre due &I’ accumulation de matiére provenant
du voisinage du défaut. Cependant, nous n’ avons observé aucune dépression autour du défaut : la
surface est plane. Par conségquent, une telle hauteur ne peut s expliquer que par I’ apport de matiére
provenant du substrat. Pour valider cette hypothése, nous avons aors gravé I’ échantillon pendant
longtemps. Une fois toutes les couches métalliques gravées, I'impact de la décharge électrique était
visible sur le subgtrat. Cela signifie que la décharge électrique est s intense qu’elle détruit non
seulement les couches mais également une partie du substrat.
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Figure B-3

a) Image MEB d’'un défaut pour un échantillon du type MgO(100)//Fe(400A)/MgO(70A)/Co(400A)/Au(200A).
La ressemblance avec un volcan est évidente. Les zones 1 et 2 correspondent au centre du “volcan” et

une surface intacte, respectivement.

b) Spectres Auger présentant lestransitions KLL du Mg et del’O et LMM du Fe. La présence de Fe au centre du
défaut est clairement mise en évidence alors qu’ aucune trace de Fe n’ est détectée dans la zone 2. Précisons que
ces signaux Auger ne correspondent pas « réellement » aux zones 1 et 2 de la figure B-3a (voir le texte).
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FigureB-4 :
Image AFM d'un défaut. Le point central a un diamétre d’ environ 8um pour une hauteur de 1.6um, c'est-a-dire
nettement plus que |’ épaisseur totale de |’ échantillon. La couronne a un diamétre d’ environ 25um.

Quelques modéles théoriques ont été développés pour décrire la distribution spatiale des charges
dans des matériaux diélectriques soumis a une irradiation d'électrons. Dans le cas d éectrons
incidents, la longueur de pénétration n’'est que de quelques Angstroms par conséguent on peut
imaginer une région irradiée et une région non irradiée comme le modele développé dans la
référence [Berkopec ER68 2001]. Ce modéle prend en compte la dynamique des porteurs de
charge dans les deux régions différentes. Il montre un déplacement des électrons de la région
irradiée vers la zone non irradiée jusqu’'a une position d équilibre ou les charges négatives
s accumulent. A cause de la répulsion éectrostatique, le faisceau RHEED est dévié jusgu’ a ce que
la densité de charge atteigne la valeur critique et soit évacuée par claquage de I’isolant.

Bien évidemment, ce modele est un modéele statique alors que dans notre cas, nous bombardons
I"isolant en cours de dépdt. Cependant, il corrobore le fait expérimental qu’aucun défaut n’est
observé pour les faibles épaisseurs d'isolant. En effet, la position d' équilibre est alors situee tres
proche de I'éectrode méalliqgue voire méme dedans. Ains les éectrons sont évacués soit
directement soit par effet tunnel et collectés par |’ @ectrode métallique. Dans tous les @s, il 'y a
pas d accumulation de charge.

Je remercie Sylvie Migot-Choux du LPM et Damien Genéve du Laboratoire de Physique des

Milieux lonisés et Applications pour |’ aide apportée lors des expériences MEB et AES ains que
pour les discussions scientifiques.
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AnnexeC
Couplage de Né€l

Le couplage de Néd entre deux couches métalliques est un couplage magnétostatique induit par
la rugosité des couches magnétiques. Considérons le cas simple d'un profil de type sinusoidal de
larugosité commeillustré ala figure C-1.

HNéeI

figureC-1

Schéma illustrant le couplage peau d’orange. La rugosité topologique des interfaces {métal ferromagnétique-
isolant} induit I'apparition de charges magnétiques ce qui crée un champ dipolaire Hne qui couple
ferromagnétiquement les deux couches magnétiques.

A cause de I'irrégularité de ce profil, il y a accumulation de charges magnétiques pour chacune des
couches magnétiques aux endroits pour lesquels le produit scaaire entre le vecteur norma a
la surface et le vecteur aimantation n'est pas nul. Si les rugosités des interfaces inférieure et
supérieure sont en phase, cette accumulation conduit a la création de dipdles magnétiques et d’'un
champ dipolaire magnétique entre les couches favorisant ains une orientation paraléle des
aimantations [Néel CRAS255 1962 ; Schrag APL77 2000]. Ce champ, dit de Néel ou «peau
d orange », s exprime en fonction des parametres que sont la période () et I'amplitude (h) des
oscillations de rugosité, I'épaisseur de la couche magnétique la plus douce (ts) et de son
aimantation (Ms) et enfin la distance moyenne séparant les deux couches magnétiques :

2 2 ® 5y 7 lsd
H =p_&h ng eg P | g (C—l)
*/Egl t- g
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A partir des images de Microscopie Electronique a Transmisson (MET), nous avons estimé
les différents parametres entrant en jeu dans cette expression. Voici I'exemple du cacul
correspondant a I’image MET illustrée a la figure C-2. Les paramétres estimés de la rugosité sont
dors| =80A et h»4A ; ts (=8.9A) est connu d’ aprés les oscillations o’ intensité RHEED, tx (=70A)
d’ aprés les calibrations des flux d’ évaporation. Sachant que Ms=1714emu/cn’, nous obtenons
Hy» 130e soit, puisque J=Hy" pee te, J»0.015erg/cnt. Compte tenu des erreurs possibles sur
la détermination des paramétres a partir des images MET, cette valeur est en bon accord avec celle
obtenue par les mesures magnétiques.

Fe

PR n e

M 1T T T Vi ST
. Al LIPS = i, '-j-’- -—-"'*rﬁ" "'a"vﬂ I-l _— - - .mmm
=

50A

figure C-2
Image MET d’ une jonction Fe(tz=70A)/MgO(ts=8.9A)/Fe. Le profil de rugosité est symbolisé par les pointillés.
La période des « oscillations» a été estimée a 80A.
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AnnexeD
Expressions analytiques des champs de
plateau et de saturation suivant les axes facile

et difficile dansles systemes AAF

Soit le systeme AAF considéré suivant :

b, K,
—
[ & = o
faC|Ie B Axe

figureD-1
Schéma illustrant la signification des angles qi, g, €t j repérés par rapport a la direction d application du

champ. K; et K, sont les anisotropies, t; et t, sont les épaisseurs et M; et M, les aimantations des couches. J est
le couplage bilinéaire.

Son énergie totale S écrit alors :

. Kot ,
EtotaJe: -H (Mltlcosql +M2t200312) -J Cos(ql' qz) ? (ql -] )+ Z 2 ? 2(q2 - ) (D'l)
L e TE _ TE _ . A .
Laminimisation de I’ énergie (‘IT_ =0 et 5 = 0) conduit aux équations suivantes :
; d.

[ 1 . . . .

:' Sn(Qz B Q1) =3[MHtlanl + Ky, 8n 2(q1 - )Cosz(ql - )] (D-2)
i D-2
%' sn(q, - a,) ZF[Mthanz +Kat,9n 2(q, - j )cos2@q; - )]
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Résolution suivant |’ axe facile (j =0)

La détermination des expressions des champs de saturation (Hs) et de plateau (Hp) ne peut pas
S obtenir directement en passant a la limite, ¢’ est-a-dire en posant directement {q,;® O ; q® 0}
(pour Hs) et {g:® 0 ; g® p} (pour Hp). En effet, cela ne nous apporte aucune information puisgue
tous les termes s annulent. L’ une des manieres d' extraire de ces équations les valeurs analytiques
des champs de plateau et de saturation est la suivante :

i sng, _J 1

- == (D-39)
[ dn(g,-q,) t [MH +2K, cosq, Cosqu]
: sngq, _J 1 .
i - D-
f an(a,-a,) t, [MH +2K, cosq, cos z] ( )
soit, en gjoutant les équations (D-34) et (D-3b) :

sng,-sng, _J 1 J 1 (D-4)

— + .
an(g,-q;) t [MH +2K1cosq1c052ql] t, [MH + 2chosq20052q2]

Le champ de saturation suivant I’ axe facile, noté Hs", correspond & la saturation des couches

magnétiques, ¢ est-a-dire pour q,;® 0 et g,® 0"

q1+Q2 . 0d:-0, q1+q2
SlInQ1'Sanzzzcos( 2 Jsn( 2 ): col 2 )

Deplus,ona — - : (D-5)
Sn(qz‘ ql) ZCOS(qZ- ql)s'n(qz'ql) COS(M)
2 2 2
En passant ala limite dans les équations (D-4) et (D-5) (q,® O et q,® 07), on obtient alors
J 1 J 1
- 1= —; = . + — 1 = - (D-6)
t, [MHE +2K,| t, [MHE +2K,]
ce qui conduit & une équation du second degré en Hs™ dont la résolution donne :
HsF + Ki+K; = J &l +£g§l_i 1+ 4tlt2(t1- tz) (Kz - Kl) + 4t12t22 (Kz - Kl)ZH_ (D-7)
M 2M&, G RS A R CF TS N C

Pour le cacul de Hp, le passage a la limite {:® 0 ; ®p} et égadement impossible
(indétermination du signe). On peut cependant écrire :

sng,+snqg, _J 1 J 1 08
an(g,-q,) Y [MH + 2K, cosq, coqul] t, [I\/IH + 2K, cosq, 0052%] '
Q- 9oy ey b 4 A1 10,
i i 2cos( )sn( ) (=)
Avec cettefois : NG, *SN4, _ 2 2 " . 2 (D-9)

ST‘(Qz - ql) ZCOS(q2 _qu)s'n( d, '2Q1) Sh( a, '2q1) -
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Maintenant on peut passer alalimite {q,® 0 ; :® p’} dans (D-8) et (D-9), ce qui donne :
J 1 J 1
1:_. = . - — = - (D_lo)
t [MHE +2K,| t [MHE - 2K,]
et conduit & une équation du second degré en Hp" dont la résolution améne a:
. 2 N
HE _ Kz B Kl - ‘](tl' tz) g.i\/ 4t1t (t +t2) (K + Kz) (Kl +2K2)2 H (D-12)
M 2ALM g t-t)° 3 (q tz) S

Dans ces expressions, le signe +/- devant la racine carrée implique deux solutions possibles pour
chacun des champs Hs', He". A ce stade purement analytique des calculs, il est impossible de lever
cette indétermination. Cependant, en utilisant les cas limites qui sont analyses a la fin de cette
annexe (K;=K,=0), on parvient a ne garder que la solution physique acceptable, a savoir :

e KitKe 9 @ 1ﬂ \/ a0~ 1) (K- Ky | 411%222 (KZ-ZKl)zH o
M 2M t 2@ (t1+t2) J t+t) J 4
et
TSR SO CER - \/1_ At ) (G+K) | A" (K+K )
] M 2T1t2M é (t:I. - t2)2 J (tl' tz)z J? EI

Résolution suivant |’ axe difficile (j =p/4)

On procede de maniére analogue :

i anq, _J 1

’r sn(d,-d,) t [MH - 2K cosq, cos2q,] (D-14)
| - anZ = i 1

i dn(g,-q,) t,|MH - 2K, cosq, cos2q, |

L es passages aux limites {o:® 0 ; g® 0'} (pour Hs") et {q:® 0 ; q® p} (pour H-°) ménent aux
eXpressions suivantes :

J 1 J ! + pour le champ de saturation (D-15)

AT 2k ] T AT - 2k

et

1=

J. ! 3 1 + pour le champ de plateau (D-16)
t, [MHP - 2K,| t, [MH D +2K,]
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oit
HP - K1 + Kz - _ J & l% 1+ 4t1t2(t1- tZ) (KZ i} Kl) + 4t12t22 (KZ- Kl)zg (D'17)
Y oM &, t o8 G +t)° I L+t)” I g
et
o KoK J(-b) 211 14 A HL) (K +Ky) | at, (K +Ky)’ 3 (D-19)
P M 2tt,M é - t2)2 J (t, - t2)2 J? H

De la méme maniere que précédemment, I'andyse des cas limites permet de lever
I’indétermination sur le signe +/- situé devant la racine carrée. Les solutions physiques acceptables
sont :

1)u (D-19)

K +K =&k 4t1t2(t1' tz) (Kz' Kl) + 4112':22 (
(t,+t,)? J GL+t)*  I*

H - 2M§_

et

HE+K2_ K _ . J(tl-tZ)g]_+\/1+ A, (t, +1,) (K1+K2) 4t1t2 (K, +K )Zﬂ (D-20)

Mo 2M g CRE S N R S R CR

Caslimites

Considérons des couches magnétiques isotropes, ¢’ est-a-dire telles que K;=K,=0. Dans ce cas,
on obtient :

HS:-_ +—T et HP:-—l— (D-21)

Remarque : dans le cas de couches magnétiques parfaitement isotropes, les notions d' axes facile et
difficile " existent plus, ce qui setraduit dans nos équationspar He = Hs” = Hset Hp" = Ho"= He.

, A DA lieA +1
Ce qui nous conduit a I’ égalité Hs 46 _

Hp

=Q, Q éant le facteur d’amplification du champ

—

1't2

coercitif del’ AAF.

Supposons cette fois que les couches présentent des constantes d’ anisotropie identiques (K, =
K, =K). Alors on obtient :

0 0
H +2_K_ i?+l:et HSD-Z_K:-iga;+ii (D-22)
M ME& t5 M ME tg
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soit
- Lot L BUOK, 8T K o
2LM g L-t) I (G-t)* 9%
et
o 2 L) g \/1+8t1t2(t1+t2) K, 1617 K2Y (029
2tt,M g t-t)° I (G-t)° I

Remarque : on peut faire un développement limité en (tK/J) dans les expressions de H- et H-°

pourvu que (tK/J)<< 1.

Si on suppose en plus que I’ AAF est compensg (i.e. t;=t,=t) dors:
Hg +2_K:-2_Jet HSD_Z_K:_E
M Mt M Mt (D-2)
et H = 0 suivant les axes facile ou difficile.

Ajout d’un termed’'anisotropied’ordre 2

On suppose maintenant que les deux axes faciles ne sont plus équivalents. Cela revient a gjouter un
terme d anisotropie d ordre 2 pour chaque axe facile § et j +p/2) que I'’on notera k, et k.
L’ énergie totale du systéme s écrit alors :

] K.t . :
Etota]e= -H (Mltlcosql + Mztzcosqz) -J Cos(ql - Q2) + 41‘1 sn? 2(q1 - )
(D-26)
K.t, . . . : . .
+ 2280?20, - ] )+t Sn*(0, -] )+ ketySn*(@ - )

Suivant I’axe le plus facile A (j =0), laminimisation de |’ énergie conduit a:
I\ 1
llt SquZ - ql) t1 [MH + 2K1COS:11 Cosa:ll + 2k12 COS:Il] (D_27)
i sng, _J 1 '
T sn(qz - ql) t2 [MH + 2K2(-:'08(:]2 COSZqZ + 2k22 COSqZ]

et, suivant I’ autre axe fecile B (j =p/2) :
P _sng, 3 1
t Sjn(qz - ql) t1 [MH + ZchOSCh COSZ:Il - 2k12 Cosql] (D-28)
. §ng, _J 1 '
f dn(g,-q,) t,|MH +2K,cosq,cos2q, - 2k,, cosq, |
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L es passages a lalimite donnent alors les résultats suivants :
pour |"axe le plus fecile (A) :
H§+K1+k12+K2+k22 -
M
v (D-29
- La_.,.i(?e_él_k\/l_k 4"[1'[2('[1' tz)(Kz"'kzz - Kl' klz) + 4':12'[22 (K2+k22' Kl' klz)zg ( )
2M étl t, o8 (t, +t,)? J t, +t,)° J? {
et
HA- K2'*'k22' Kl' k12 —
F M
i, -t,)¢€ AL (L+0) (K 4k, +K, +k) 477 (K +k, +K, +k )2 U (O30
_ 12y 1. Rl 2 1 M2 2 = 722) 4 12 1k12 2 = M2l
2tlt2M g (tl' tz)z J (tl‘t2)2 JZ H

pour |’ autre axe facile (B) :
HE + Kl' k12+K2' k22 -
N M

J A i;.g_+\/1+4tlt2(t1- tz) (Kz' kzz' K1+k12) + 4t12t22 (Kz' k22' K1+k12)23 (D-Sl)

- +
ME L | L) 3 L) L
et
HB.- K,- k22' K1+k12 —
) M
-t \/1_ Aot + 1) (Ki- kot Ko ko) | 4 (Ko kip + K, - kpp)® o (-3
2t,M g (t,-t,)° J (t - t) J? é

En supposant K;=K,=K et k;,=k»,=k, on obtient les équations suivantes :

H$+2(K+k): iGELJrigetHerZ(K-k):_ Ja 198 01
M Mg, t, 4 M M gﬂ Lo
o M
dont larésolution donne  k = e (HSl -Hg ) (D-39)

Aing, lamesure de la différence des champs de saturation suivant chague axe facile nous renseigne
approximativement sur la vaeur de |’ anisotropie d’ ordre 2.
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Annexe E

Transport tunnel polarisé en spin dansle
systeme Fe/MgO/Fe: |I"approche de Mathon et
Umer ski

Nous alons présenter le travail théorique réalisé par Mathon et Umerski [Mathon PRB63 2001].
IIs ont calculé la conductance tunnel a partir de la formule de Kubo [Mathon PRB_56 1997],
valable uniquement pour de faibles tensions appliquées (théorie de la réponse linéaire) et
strictement équivalente ala formule de Landauer utilisée par Butler et ses collaborateurs et dont
les résultats sont fortement similaires. Les figures E-1a, b et ¢ présentent la conductance
correspondant aux canaux majoritaire, minoritaire et antiparallé e respectivement, pour quatre plans
atomiques de MgO. On retrouve le fait que la conductance parallele soit concentrée autour du point
G e gu’élle soit dominée par le canal majoritaire, mais avec en plus quatre pics secondaires de
conductance situés le long des lignes k=k,. La conductance paralléle du canal minoritaire, Gmin,
prend la forme d’'un anneau autour du centre de zone et la conductance AP posséde €elle auss les
caractéristiques cumulées des deux canaux de la configuration P mais avec I’ absence totale de

conduction au point G.

0.008 0.035 # Al 8 0001

k, m | Boaoss k, ‘ _3

R 0.008 k 00055
] ¥
" /
= f R
il -.¥J; K - A
v i 00651 | | Dom i w . I 01,0004
(a) k\ ] k 5 {c] k‘
figure E-1

Distribution des conductances partielles dans la zone de Brillouin 2D pour une jonction avec quatre plans
atomiques de MgO [Mathon_PRB63_2001] :

a) Gpmgi (K1)

b) Gprin(Ky)

C) Gapl(ky).
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Lorsgue I’ épaisseur de MgO atteint dix plans atomiques (figure E2), on a atteint le régime

asymptotique : G- est dominée par le canal majoritaire qui se concentre uniquement autour de G et
les conductances minoritaire et antiparalléle sont caractérisées par des anneaux trés proches du

point G mais toujours avec un trou au centre de la zone de Brillouin. On peut comprendre ces
particularités en comparant les densités spectrales des éectrodes de Fe au niveau de Fermi avec
la surface de Fermi complexe du MgO.

1% 104 sy in® anin’

k ':Q: SR 00 ki, . . | RSl k, | a 22x107
|
X1 sxi0 [ ax10®
=) k, ) k, (s} k,
figure E-2

Distribution des conductances partielles dans la zone de Brillouin 2D pour une jonction avec dix plans
atomiques de MgO [ Mathon_PRB63_2001] :

a) Gpmg (K1)

b) Geprin (K1)

¢) Gap(ky)-

Lafigure E-3areprésente la distribution des k i, Vus au paragraphe 1V.2. A chague point (ky,k,) de
la zone de Brillouin, Mathon et Umerski ont calculé k.. Les zones les plus claires correspondent
ains a des endroits de transmission maximale. Les figures E3b et ¢ représentent les densités
résolues en k, des spins mgjoritaire et minoritaire pour la surface (001) de Fe. On remarque que
la densité résolue en k;, du Fe magjoritaire est globalement homogene, de sorte que la conductance
associée (figure E1a) présente strictement les mémes caractéristiques que la surface de Fermi

complexe : une conductance maximale concentrée en G et quatre pics secondaires. En revanche,
les maxima de la densité spectrale du Fe minoritaire se situent sur un anneau. Ni la forme de
la surface de Fermi complexe ni la densité résolue en k, ne peuvent expliquer la présence de ce
«trou » dans la conductance au point G . Pour cela, il faut s appuyer sur I’ éude de Butler et a. qui
montre clairement que la conductance minoritaire (gouvernée par des éats Ds) est extrémement
fable au point G, pour des raisons liées & la symétrie cristaline [Butler PRB63 20014).
Lorsque I'épaisseur de MgO augmente, les différentes contributions situées loin du centre de
la zone de Brillouin diminuent au profit du point centra. Ceci permet de comprendre
qualitativement les figures E-1 et E-2 aing que le passage du régime préasymptotique au régime
asymptotique.
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Annexe E
Transport tunnel polarisé en spin dansle systéme Fe/MgO/Fe : |’ approche de Mathon et Umer ski

[ A

500

(b k i) k,

(a)

figure E-3

a) Carte des Kyin(k;) des électrons dansla barriére de MgO

b) Densité résolue en k;, du Fe majoritaire au niveau de Fermi

c¢) Densitérésolue en k,; du Fe minoritaire au niveau de Fermi. [ Mathon_PRB63_2001].

Le calcul de la magnétorésistance et les conductances surfaciques sont illustrés aux figures E-4a et
b. La conductance mgjoritaire domine clairement le transport dans la configuration paralléle et
diminue moins vite que les deux autres conductances (Gemin €t Gap) lorsgue I’ épaisseur de MgO
augmente. Mathon et Umerski associent ces taux de décroissance différents au fait que les trois
conductances ne sont sans doute pas contrlées par les mémes mécanismes, comme cela a été
montré par Butler et son équipe. La transition régime préasymptotique - régime asymptotique
s effectue pour environ sept plans de MgO (huit pour Butler et al.). Alors que dans la limite des
grandes épaisseurs on observe bien I’augmentation de la TMR également prédite par Butler,
le calcul effectué par Mathon et Umerski montre que cette derniére oscille étrangement en dessous
de la limite asymptotique. Aucune explication qualitative n'est donnée. Les auteurs précisent
seulement que pour les faibles épaisseurs d'isolant, le transport tunndl est gouverné par des éats de
résonance interfaciale comme cela est expliqué au paragraphe IV.5.
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figure E-4
a) Variation dela TMR en fonction de |’ épaisseur de MgO
b) Variations des conductances Gpyej, Gpmin €t Gap €n fonction de I’ épaisseur de MgO. [ Mathon_PRB63_2001].
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ANNEXE F

Valeur delarésistance tunnel

Tous nos résultats magnétorésistifs ont été obtenus dans la gamme des épaisseurs intermédiaires
' est-a-dire lorsque la barriére tunnel a une épaisseur de I’ ordre de la dizaine de plans atomiques
(entre 20 et 30A).

L’ étude des effets de I’ état de résonance nécessite sans aucun doute d’ éaborer des JTM avec des
barrieres plus fines, notamment pour I'analyse du couplage par effet tunnel sous tension.
Malheureusement, la résistance des jonctions devient alors tres faible et des effets géométriques
apparaissent ; les calculs montrent que cela nécessite une structuration des JTM par lithographie
électronique, procédé autorisant la réalisation de structures d’une centaine de nanométres contre
1um au mieux pour lalithographie optique.

A I'inverse, lorsque la barriére a une épaisseur supérieure a 35A, sa résistance est telle que nos
appareils de mesures éectriques ne sont pas assez sensibles pour détecter les courants (inférieurs au
nA), ou aors nous mesurons des courbes (V) fortement non linéaires mas aucune
magnétorési stance.

Faibles épaisseursde barrieres

Les magnétorésistances mesurées peuvent étre gravement modifiées par les distributions
inhomogeénes de courant. Ces phénomenes apparaissent quand la résistance des é ectrodes n’ est pas
négligeable devant celle de lajonction : ceci se produit pour de faibles épaisseurs de barriere et/ou

de grandes tailles de jonction. IIs sont connus depuis longtemps [Pederson APL10_1967] et ont &é
remis a l'ordre du jour par [I'observation de fortes magnétorésistances tunnel

[Miyazaki_ MMM 139 1994] et de résistances négatives [Moodera APL69_1996]. L’ une des plus
belles illustrations est donnée par Kamugai et ses collaborateurs [Kumaga_ MMM 166 1997 ;

Miyazaki_JAP81_1997] qui ont observé que la TMR mesurée sur des systeémes microscopiques
était inférieure a celle de jonctions macroscopiques similaires.

Aprés |'éude andytique basée sur un moddle unidimensionnel faite par Pederson
[Pederson_ APL10 _1967], van de Veerdonk et ad ont résolu numériquement I’'impact de tels effets
en géométrique croix sur la TMR mesurée [Veerdonk_APL71 1997]. Leurs résultats montrent que
les mesures électriques en mode quatre points ne sont fiables que lorsque le rapport
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Valeur de la résistance tunnel
{résistance de la jonction / résistance de I’ éectrode} est typiquement supérieur a 10. Le lecteur
pourra également se référer alathése de Francois Montaigne qui a pris en compte I’influence de la
largeur de I’ éectrode et de la non-linéarité en tension du courant tunnel [Montaigne_thése 1999 ;
Montaigne IMMM217_2000]. A titre d’ exemple, la figure F1 montre la distribution planaire du
potentiel électrique pour une jonction de taille 45 65mm” et une éectrode inférieure de taille
200" 300nm7. Le calcul montre que plus la résistance de la jonction tunnel est faible, plus la
résistance mesurée par une mesure a 4 points est grande. Par exemple, pour une résistance tunnel
Rionciion=0.1W, par |’ effet de la distribution de la tension nous allons mesurer une résistance 25 fois
plus importante (Rmesree»2.5W). Ceci Sexpliqgue par la chute de tenson dans I'édectrode
(figure F1: le courant effectue de larges boucles dans I'@lectrode inférieure qui contournent la
jonction). En revanche, s la résistance réelle de la jonction devient plus importante, i.e.
Rionciion~100W, les effets de la distribution de courant seront négligeables et Ryesyrse/ Rionction »1-

I iy o o SR

e

T T
¥

figure F-1

a) Distribution de tension, superposée sur la vue de dessous de I’ ensembl e électrode- jonction tunnel. La couleur
représentée sur une échelle rouge (V=1V)- bleu (V=0V) est proportionnelle a I'amplitude du potentiel V(x,y).
Les courbes équipotentielles sont représentées en noir et les vecteurs point représentent la densité de courant
j=-grad(V).

b) Distribution spatiale de la densité de courant, représentée sur une échelle rouge = jmax, bleu = jmin.

L’intégration des JTM dans I’ électronique de demain nécessite des résistances faibles, ce qui

revient a utiliser des barrieres de faibles épaisseurs. Mais, dans ce cas, les éventuels effets
géomeétriques sont contrebalancés par la réduction de la taille des @éments (technologie 0.13pum
actuellement et 0.065um en 2005). En revanche, les jonctions élaborées dans notre |aboratoire sont
de grandes tailles latérales (typiquement 20-100 um) et par conségquent, ces distributions de courant
se font cruellement sentir. La résistance tunnel de jonctions Fe/MgO/Fe avec de faibles épaisseurs
de barriere éant inférieure a la résistance des éectrodes, les mesures en mode deux points noient
le signa magnétorésistif de sorte que nous observons une tres faible TMR. Ceci nous oblige a
effectuer les mesures en mode quatre points, technique de mesure connue pour la manifestation
d effets géométriques. La figure F2 montre I’inversion de magnétorésistance suivant le mode de
mesure (deux ou quatre points) ains que I'influence de la taille de la jonction sur les résistances
mesurées en mode quatre points.
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figure F-2

Effets géométriques pour une jonction avec 15A de MgO sur une jonction detaille 65 95 um? (T = 293K)
a) mesure en mode quatre points.

b) mesure en mode deux points.

Effets géométriques pour une méme jonction avec 15A de MgO (mesures en mode quatre points, T = 293K) :

c) jonction detaille 110" 160 pn’.
d) jonction detaille 45 65 pnt.

L’acquisition récente de masgues permettant |a définition de jonctions de taille micronique,
I’ optimisation du procédé par |’ utilisation d’ une birésine (LOR3A + S1813) et I'améioration des
étapes critiques de lithographie devraient permettre la structuration et la mesure de JTM ayant de
faibles épaisseurs de barriere. Bien que les effets magnétorési stifs impressionnants ne soient prévus
gue dans le cas de barriéres épaisses, |e transport au travers d’ une tricouche Fe/MgO(fin)/Fe recéle
sans aucun doute des trésors de résultats magnétorésistifs, notamment par la présence démontrée
d éats de résonance interfaciale.

Fortes épaisseurs

Nous avons signalé les problémes de court-circuit, ou tout au moins de résistance parasite, au
niveau des bords de I’ électrode inférieure suite au dépbt de SIO, par plasma réactif. La valeur de
cette résistance parasite est impossible a estimer, cependant il est clair que lorsgue la résistance de
MgO devient supérieure a cette résistance, les édectrons préférent emprunter le chemin le moins
résistif et ignorent donc pour la plupart la barriére tunnel, ce qui détruit fortement tout effet
magnétorésistif. Le SO, éant un isolant, nous obtenons des courbes 1(V) fortement non linéaires
(figure ~3) mais ce canal de conduction étant non magnétique (les éectrodes de contact sont en
aluminium), ces jonctions présentent une tres faible TMR (inférieure au pour-cent). A I'heure
actuelle, bien que les solutions envisagées aient permis de résoudre bon nombre de problémes de
court-circuit augmentant ainsi la reproductibilité des résultats, €lles ne sont pas efficaces a 100% ce
qui explique le mangue d’ échantillons avec de fortes épaisseurs de MgO.
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figure F-3

Courbe I(V) pour une jonction Fe/MgO(40A)/Fe. La courbe est fortement non-linéaire mais aucune
magnétor ésistance n’ est observée, preuve d’ un transport tunnel non dépendant du spin.

Eninsert : image AFM d’ un défaut en bord d’ électrode (voir partie|1.4) fragilisant le dép6t isolant en SO;.

Epaisseursintermediaires

Le régime des épaisseurs intermédiaires est le régime que nous avons le plus éudié. D’une part

les résistances dans ce régime sont suffisamment grandes pour éviter tout effet géométrique pour
les tailles de nos jonctions lithographiées @ d'autre part, elles sont inférieures aux éventuelles
résistances parasites (quand dlles existent) de sorte que les éectrons préferent passer par la barriere
tunnel. La deuxiéme raison concerne I’ étude minutieuse que nous avons réalisée dans cette gamme
d’ épaisseur aprés la mise en évidence d'un état de résonance interfaciale. La figure F4 représente
les produits « Résistance paralléle ” Aire delajonction» (R” A) pour ce régime qui S étend de 25A a
35A. Les points qui sont tracés correspondent uniquement aux jonctions pour lesquelles larésistance
auit la loi attendue en 1/A : c'est le critére nous assurant qu’aucun effet parasite n’intervient dans
les mesures. Aing, pour de telles jonctions, a une méme épaisseur de MgO devrait correspondre une
méme valeur R* A, ce qui n'est pas le cas. Nous avons attribué cette dispersion de résultats a une
contamination plus ou moins importante en carbone au niveau de I'interface inférieure, en accord

avec les andyses chimiques (chapitre I1) et les calculs théoriques (chapitre V).
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figure F-4
Evolution du produit « Résistance” Aire » des jonctions pour lesquellesla résistance suit laloi attendue en /A,

218



Ré&férences
[Akerman APL79 2001]
[Bardeen PRL6_1961]
[Bardou EPL39 1997

[Berkopec_ER68_2001]

[Binning_PRL56_1986]

[Bischoff_PRB68_2003]

[Bischoff PRL86_2001]

[Boubeta JPCM15_2003]

[Bowen APL79_2001]

[Bowen_thése 2003]

[Braun_1999]

[Brinkman_JAP41_1970]

[Bruce PMA40_1979]

[Bruno_JMMM121_1993]

[Bruno_PRB49 1994]

Références

Tunneling criteria for magnetic-insulator-magnetic structures
J. J. Akerman, J. M. Slaughter, R. W. Dave et |. K. Schuller
Appl. Phys. Lett. 79, 3104 (2001)

Tunnelling from a many-particle point of view

J. Bardeen

Phys. Rev. Lett. 6, 57 (1961)
Rare eventsin quantum tunneling
F. Bardou

Europhys. Lett. 39, 239 (1997)
Dielectric breakdown model
computational mesh

A. Berkopec, V. Vaencic
Electrotechnical Rev. 68, 260 (2001)

Atomic Force Microscope

G. Binning, C. F. Quate, et Ch. Gerber

Phys. Rev. Lett. 56, 930 (1986)

Local electronic structure of Fe(001) surfaces studied by scanning tunneling
spectroscopy

M. M. J. Bischoff, T. K. Yamada, C. M. Fang, R. A. de Groot, et H. van Kempen
Phys. Rev. B 68, 045422 (2003)

Influence of Impurities on Localized Transition Metal Surface States: Scanning
Tunneling Spectroscopy on V(001)

M. M. J. Bischoff, C. Konvicka, A. J. Quinn, M. Schmid, J. Redinger,

R. Podloucky, P. Varga, et H. van Kempen

Phys. Rev. Lett. 86, 2396 (2001)
Epitaxy, magnetic and tunnel
heterostructures

C. Martinez Boubeta, JL Costa-Krédmer et A Cebollada

J. Phys. Condens. Matter 15, R1123 (2003)

Large magnetoresistance in Fe/MgO/FeCo(001) epitaxial tunnel junctions on
GaAs(001)

M. Bowen, V. Cros, F. Petroff, A. Fert, C. Martinez Boubeta, J. L. Costa-Krémer,
J. V. Anguita, A. Cebollada, F. Briones, J. M. de Teresa L. Morelldn,
M. R. Ibarra, F. Guell, F. Peird, et A. Cornet

Appl. Phys. Lett. 79, 1655 (2001)

Experimental Insightsinto Spin-Polarized Solid Sate Tunneling

M. Bowen

Thése de I’ Université Paris X1, Orsay (2003)

Applied RHEED, Reflection High Energy Electron Diffraction during Crystal
Growth

W. Braun

Springer Verlag (1999)

Tunneling Conductance of Asymmetrical Barriers

W. F. Brinkman, R. C. Dynes, et J. M. Rowell

J. Appl. Phys. 41, 1915 (1970)

L. A. Bruceet H. Jaeger

Philos. Mag. A 40, 97 (1979)

Interlayer exchange coupling : a unified physical picture

P. Bruno

J. Magn. Magn. Matter. 121, 248 (1993)

Theory of intrinsic and thermally induced interlayer magnetic coupling between
ferromagnetic films separated by an insulating layer

P. Bruno

Phys. Rev. B 49, 13231 (1994)

in  homogenious media using adaptable

properties of transition metal/MgO(001)

219



[Bruno_PRB52_1995]

[Biirgler PRB56_1997]

[Butler JAPSL_1997]

[Butler_PRB63_20014]

[Butler PRB63_2001b]

[Callaway PRB16_1977]

[Caroli_JPC4_1971]

[Childress IMMM130_1994]

[Coerhoon_1999]

[CostaKramer MMM210 2000]

[Cowache |EEE34 1998]

[Cracknell_1975]

[Daughton_|EEE30_1994]

[Davis JAP87_2000]

[Dederichs IMMM240 2002]

[Demokritov_PRB49 1994]

[DeTeresa PRL82_1999]

[Desjonqueres _1995]

220

Références

Theory of interlayer magnetic coupling

P. Bruno

Phys. Rev. B 52, 411 (1995)

Optimized epitaxial growth of Fe on Ag(001)

D. E. Birgler, C. M. Schmidt, D. M. Schaller, F. Meisinger, R. Hofer, et
H.-J. Glntherodt

Phys. Rev. B 56, 4149 (1997)

Electronic structure of FM/semiconductor/FM spin tunneling structures

W. H. Butler, X.-G. Zhang, and Xindong Wang, Jan van Ek et J. M. MacLaren

J. Appl. Phys. 81, 5518 (1997)

Spin-dependent tunneling conductance of Fe/MgO/Fe sandwiches

W. H. Butler, X.-G. Zhang, T. C. Schulthess, et J. M. MacLaren

Phys. Rev. B 63, 054416 (2001)

Reduction of electron tunneling current due to lateral variation of the wave
function

W. H. Butler, X.-G. Zhang, T. C. Schulthess, et J. M. MacLaren

Phys. Rev. B 63, 092402 (2001)

Energy bandsin ferromagnetic iron

J. Callaway et C. S. Wang

Phys. Rev. B 16, 2095 (1977)

C. Caroli, R. Combescot, P. Noziéres, et D. Saint-James

J. Phys. C : Solid State Phys. 4, 916 (1971)

Magnetic properties and domain structure of epitaxial (001) Fe/Pd superlattices
J. R. Childress, R. Kergoat, O. Durand, J. —M. George, P. Galtier, J. Miltat et
A. Schuhl

J. Magn. Magn. Matter. 130, 13 (1994)

Novel magnetoel ectronic Materails and Devices

R. Coheroon

Lecture Notes (1999-2000)

Magnetization reversal asymmetry in Fe/MgO(001) thin films

JL. CostaKrémer, JL. Menendez, A. Cebollada, F. Briones, D. Garcia et
A. Hernando

J. Magn. Magn. Matter. 210, 341 (2000)

Spin-valve structures with NiO pinning layers

C. Cowache, B. Dieny, S. Auffret, M. Cartier, R. H. Taylor, R. O'Barr, et
S. Y. Yamamoto

IEEE-Trans. Magn. 34, 843 (1998)

Group Theory in Solid-State Physics

A.P. Cracknell

Taylor & FrancisLtd (1975

Magnetic Field Sensors Using GMR Multilayer

J. Daughton, J. Brown, E. Chen, R. Beech, A. Pohm et W. Kude

IEEE-Trans. Magn. 30, 4608 (1994)

Spin dependent tunneling at finite bias

A.H.DavisetJ. M. MacLaren

J. Appl. Phys. 87, 5224 (2000)

Importance of complex band structure and resonant states for tunneling

P.H. Dederichs, Ph. Mavropoulos, O. Wunnicke, N. Papanikolaou, V. Bellini,
R. Zeller, V. Drchal, et J. Kudrnovsky

J. Magn. Magn. Matter. 240, 108 (2002)

Magneti c-dipole mechanism for biquadratic interlayer coupling

S. Demokritov, E. Tsymbal, P. Grinberg, W. Zinn, et I. K. Schuller

Phys. Rev. B 49, 720 (1994)

Inverse Tunnel Magnetoresistance in CoySTiO3yLa0.7Sr0.3MnO3 : New ldeas
on Spin-Polarized Tunneling

J. M. De Teresa, A. Barthélémy, A. Fert, J. P. Contour, R. Lyonnet, F. Montaigne,
P. Seneor, et A. Vaurés

Phys. Rev. Lett. 82, 4288 (1999)

Conceptsin Surface Physics

M .-C. Desjonqueéres et D. Spanjaard, Springer Verlag (1995)



[Ding_PRL90_2003]

[Dulot_SS473 2001]

[Duke_1969]

[duTrémolet-
delLacheisserie_1999]

[Dynna_JAPSO_1996]

[Ehrlich_JCP44_1966]

[Etienne JCG111 1991]

[Faure-Vincent_ DEA_2001]

[Faure-Vincent_APL82_2003]

[Faure-Vincent_PRL89 2002]

[Fischer_thése 1995]

[Fischer PRB57_1998]

[Freyss PRB66_2002]

[Fruchart_thése 1998]

[Fullerton IMMM117_1992]

[Fullerton_JMMM200_1999]

Références

Absence of Zero-Bias Anomaly in Spin-Polarized Vacuum Tunneling in Co(0001)
H. F. Ding, W. Wulfhekel, J. Henk, P. Bruno, et J. Kirschner

Phys. Rev. Lett. 90, 116603 (2003)

(001) V surface structures analysed by RHEED and STM

F. Dulot, P. Turban, B. Kierren, J. Eugéne, M. Alnot et S. Andrieu

Surf. Sci. 473, 172 (2001)

Tunneling in Solids

C. B. Duke

Academic New Y ork (1969)

Magnétisme (2 tomes)

M. Cyrot, M. Décorps, B. Dieny, O. Geoffroy, D. Gignoux, C. Lacroix,
J. Laforest, P. Lethuillier, P. Molho, J-C. Peuzin, J. Pierre, J.-L. Portesel,
P. Rochette, M-F. Rossignol, M. Schlenker, C. Segebarth, Y. Souche,
E. du Trémolet de Lacheisserie, J-P. Y onnet

Presses Universitaires de Grenoble (1999)

A low-energy electron diffraction investigation of the surface deformation
induced by misfit dislocationsin thin MgO films grown on Fe(001)

M. Dynna, J. L. Vassent, A. Marty, et B. Gilles

J. Appl. Phys. 80, 2650 (1996)

G. Ehrlich et F. G. Hudda

J. Chem. Phys. 44 1039 (1966)

Molecular beam epitaxial growth of Cr/Fe, Ag/Fe, Ag/Cr and Ag/Co superlattices
on MgO (001) substrates

P. Etienne, J. Massies, S. Lequien, R. Cabanel, et F. Petroff

J. Crystal Growth 111, 1003 (1991)

Elaboration et caractérisation structurale desjonctions Fe/MgO/Fe

J. Faure-Vincent

DEA del’Institut National Polytechnique de Lorraine (2001)

High tunnel magnetoresistance in epitaxial Fe/MgO/Fe tunnel junctions

J. Faure-Vincent, C. Tiusan, E. Jouguelet, F. Canet, M. Sgjieddine, C. Bellouard,
E. Popova, M. Hehn, F. Montaigne, et A. Schuhl

Appl. Phys. Lett. 82, 4507 (2003)

Interlayer Magnetic Coupling Interactions of Two Ferromagnetic Layers by Spin
Polarized Tunneling

J. Faure-Vincent, C. Tiusan, C. Bellouard, E. Popova, M. Hehn, F. Montaigne, et
A. Schuhl

Phys. Rev. Lett. 89, 107206 (2002)

Elaboration et propriétés physiques de superréseaux a base de manganése

H. Fischer

Thése de I’ Universite H. Poincaré, Nancy | (1995)

Fundamental magnetization processes in nanoscaled composite permanent
magnets

R. Fischer, T. Leineweber, et H. Kronmuller

Phys. Rev. B 57, 10723 (1998)

Electronic structure of Fe/semiconductor/Fe(001) tunnel junctions

M. Freyss, N. Papanikolaou, V. Bellini, R. Zeller, et P. H. Dederichs

Phys. Rev. B 66, 014445 (2002)

Elaboration, étude et modélisation d'un systéme magnétique modéle : réseaux de
plots sub-microniques ultraminces de Fe (110) epitaxié a anisotropie planaire

O. Fruchart

Thése del’ Université J. Fourier, Grenoble (1998)

Non-oscillatory antiferromagnetic coupling in sputtered Fe/S superlattices

E. Fullerton, J. E. Mattson, S. R. Lee, C. H. Sowers, Y. Y. Huang,
G. Felcher, S. D. Bader et F. T. Parker

J. Magn. Magn. Matter. 117, L301 (1992)

Har d/soft magnetic heterostructures : model exchange-spring magnets

E. Fullerton, J. S. Jiang et S. D. Bader

J. Magn. Magn. Matter. 200, 392 (1999)

221



[Gareev_IMMM240_2002]

[Gehanno_JMMM188_1998]

[Gewinner_PRL43_1979]

[Goto_JAP36_1965]

[Graat_ASS100_1996]

[Grinberg IMMM107_1992]

[Grinberg PRL57_1986]

[Gustavsson_PRB64_2001]

[Guzdar APL71_1997]

[Harris_SSL108 1981]

[Heide PRB59_1999]

[Heine SS2_1964]

[Heinrich JAP70_1991]

[Heinrich_ PRL59 1987]

[Herman_2004]

[Hicken_PRB55_1997]

222

Références

Very strong interlayer exchange coupling in epitaxial Fe/Fe.Si/Fe trilayers
(x=0.4-1.0)

R. R. Gareev, D. E. Birgler, M. Buchmeier, R. Schreiber et P. Griinberg

J. Magn. Magn. Matter. 240, 235 (2002)

Structural and magnetic properties of epitaxial FeysPdgs thin films studied by
Mdssbauer spectroscopy

V. Gehanno, P. Auric, A. Marty et B. Gilles

J. Magn. Magn. Matter. 188, 310-318 (1998)

Evidence for a Clean (2" (2)R 45° Surface Structure on Cr(100)

G. Gewinner, J. C. Peruchetti, A. Jaegle, et R. Riedinger

Phys. Rev. Lett. 43, 935 (1979)

Magnetization and Switching Characteristics of Composite Thin Magnetic Films
E. Goto, N. Hayashi, T. Miyashita, et K. Nakagawa

J. Appl. Phys. 36, 2951 (1965)

S multaneous determination of composition and thickness of thin iron-oxide films
from XPS Fe 2p spectra

P. C. J. Graat et M. A. J. Somers

Appl. Surf. Sci. 100, 36 (1996)

Interlayer exchange, magnetotransport and magnetic domains in Fe/Cr layered
structures

P. Griinberg, S. Demokritov, A. Fuss, R. Schreiber, J. A. Wolf et S. T. Purcell

J. Magn. Magn. Matter. 104, 1734 (1992)

Layered Magnetic Structures : Evidence for Antiferromagnetic Coupling of Fe
Layers across Cr Interlayers

P. Griinberg, R. Schreiber, Y. Pang, M. B. Brodsky, et H. Sowers

Phys. Rev. Lett. 57, 2442 (1986)

Structural and transport properties of epitaxial Fe/ZnSe/FeCo magnetic tunnel
junctions

F. Gustavsson, JM. George, V. H. Etgens, et M. Eddrief

Phys. Rev. B. 64, 184422 (2001)

Charging of substratesirradiated by particle beams

P. N. Guzdar, A. S. Sharma, et S. K. Guharay

Appl. Phys. Lett. 71, 3302 (1997)

Comments on « red intensity oscillations during MBE of GaAs »

J. J. Harris et B. A. Joyce, et P. J. Dobson

Surf. Sci. Lett. 108, L444 (1981)

Spin-polarized tunnel current in magnetic-layer systems and its relation to the
interlayer exchange interaction

C. Heide, R. J. Elliott, et N. S. Wingreen

Phys. Rev. B 59, 4287 (1999)

Some theory about surface states

V. Heine

Surf. Sci. 2, 1 (1964)

Magnetic anisotropiesin single and multilayered structures

B. Heinrich, Z. Celinski, J. F. Cochran, A. S. Arrott, et K. Myrtle

J. Appl. Phys. 70, 5769 (1991)

Ferromagnetic-resonance study of ultrathin bcc Fe(100) films grown epitaxially
on fcc Ag(100) substrates

B. Heinrich, K. B. Urquhart, A. S. Arrott, J. F. Cochran, K. Myrtle, et
S. T. Purcell

Phys. Rev. Lett. 59, 1756 (1987)

Epitaxy : Physical Principles and Technical Implementation

M.A. Herman, W. Richter, et H. Sitter

Springer Verlag (2004)

Magnetic anistropy in ultrathin epitaxial Fe/Ag(100) filmswith overlayers

R. J. Hicken, S. J. Gray, A. Ercole, C. Daboo, D. J. Freeland, E. Gu, E. Ahmad, et
J. A.C. Bland

Phys. Rev. B 55, 5898 (1997)



[Itoh_JPSJ68_1999]

[Jansen_PRB61_2000]

[Jiang APL83_2003]

[Julliére PL54_1975]

[Kangji_TSF32_1976]

[Kangji_V/23 1973]

[Kasuya PTP16_1956]

[Keavney JAP81 1996]

[Keldysh SPIETP20_1965]

[Kim_PRB54_1996]

[Kittel _1985]

[Klaua PRB64_2001]

[Lang_PRB52_1995]

[Kumagai_ MMM 166_1997]

[LeClair_PRL84_2000]

[LeClair PRL86_2001]

[LeClair_PRL88_2002]

Références

H. Itoh, A. Shibata, T. Kumazaki, J. Inoue, et S. Maekawa

J. Phys. Soc. Jap. 68, 5 (1999)

Magnetor esistance in doped magnetic tunnel junctions: Effect of spin scattering
and impurity-assisted transport

R. Jansen et J. S. Moodera

Phys. Rev. B 61, 9047-9050 (2000)

Magnetic tunnel junctions with ZnSe barriers

X. Jiang, A. F. Panchula, et S. S. P. Parkin

Appl. Phys. Lett. 83, 5244 (2003)

Tunneling between ferromagnetic films

M. dulliére

Phys. Lett. A54, 225 (1975)

Auger and loss spectroscopy study of surface ace contamination effect on the
growth mode of iron epitaxial films on MgO(001)

T. Kanaji, T. Kagotani, et S. Nagata

Thin Solid Films 32, 217 (1976)

Behaviour of impurity atoms and adsorbed oxygen atoms on (001) face of iron
epitaxial film

T. Kangji, K. Asano, et S. Nagata

Vacuum 23, 55 (1973)

T. Kasuya

Prog. Theor. Phys. 16, 45 (1956)

Perpendicular conductance and magnetic coupling in epitaxial Fe/MgO/Fe(100)
trilayers

D. J. Keavney, E. E. Fullerton, et S. D. Bader

J. Appl. Phys. 81, 795 (1996)

L. V. Keldysh

Sov. Phys. JETP 20, 1307 (1965)

Ultrathin films of cobalt on Fe(001) and the effect of oxygen

S. K. Kim, C. Petersen, F. Jona, et P. M. Marcus

Phys. Rev. B 54, 2184 (1996)

Physique de |’ état solide

C. Kittel

Dunod Université, 5° édition (1985)

Growth, structure, electronic, and magnetic properties of MgO/Fe(001) bilayers
and Fe/MgO/Fe(001) trilayers

M. Klaua, D. Ullmann, J. Barthel, W. Wulfhekel, and J. Kirschner, R. Urban,
T. L. Monchesky, A. Enders, J. F. Cochran, et B. Heinrich

Phys. Rev. B. 64, 134411 (2001)

Resistance of atomic wires

N. D. Lang

Phys. Rev. B 52, 5335 (1995)

Spin tunneling magnetoresistance in NiFe/Al,Os/Co junctions with reduced
dimensions formed using photolithography

S. Kumagai, T. Yaoi et T. Miyazaki

J. Magn. Magn. Mat. 166, 71 (1997)

Apparent Spin Polarization Decay in Cu-Dusted Co/Al ;04/Co Tunnel Junctions
P. LeClair, H. J. M. Swagten, J. T. Kohlhepp, R. J. M. van de Veerdonk, et
W. J. M. de Jonge

Phys. Rev. Lett. 84, 2933 (2000)

Interfacial Density of States in Magnetic Tunnel Junctions

P. LeClair, J. T. Kohlhepp, H. J. M. Swagten, et W. J. M. de Jonge

Phys. Rev. Lett. 86, 1066 (2001)

Band Structure and Density of States Effects in Co-Based Magnetic Tunnel
Junctions

P. LeClair, J. T. Kohlhepp, C. H. van de Vin, H. Wieldraaijer, H. J. M. Swagten,
W. J. M. de Jonge, A. H. Davis, J. M. MacLaren, J. S. Moodera, et R. Jansen
Phys. Rev. Lett. 88, 107201 (2002)

223



[MacLaren PRB56_1997]

[MacLaren PRB59_1999]

[Mathon_PRB56_1997]
[Mathon_PRB63_2001]

[Mavropoulos PRL85 2000]

[McGuire 1979]

[Meyerheim_PRL87_2001]

[Mitani_JAP91 2002

[Mitani_JAP93_2003]

[Miyazaki_JAPS1_1997]
[Miyazaki_JMMM139_1995]

[Moodera APL69_1996]

[Moodera PRL80_1998]

[Montaigne IMMM217_2000]

[Montaigne PRB64_2001]
[Montaigne thése 1999]

[Moruzzi_1978]

224

Références

Validity of the Julliere model of spin-dependent tunneling

J. M. MacLaren, X.-G. Zhang, et W. H. Butler

Phys. Rev. B. 56, 11827 (1997)

Layer KKR approach to Bloch-wave transmission and reflection : Application to
spin-dependent tunneling

J. M. MacLaren, X.-G. Zhang, W. H. Butler, et X. Wang

Phys. Rev. B 59, 5470 (1999)

Tight-binding theory of tunneling giant magnetor esistance

J. Mathon

Phys. Rev. B 56, 11810 (1997)

Theory of tunneling magnetor esistance of an epitaxial Fe/MgO/Fe(001) junction
J. Mathon et A. Umerski

Phys. Rev. B 63, 220403 (2001)

Complex Band Sructure and Tunneling through Ferromagnet /Insulator
/Ferromagnet Junctions

Ph. Mavropoulos, N. Papanikolaou, et P. H. Dederichs

Phys. Rev. Lett. 85, 1088 (2000)

Auger Electron Spectroscopy Reference Manual

G.E. McGuire

Plenum Press, New Y ork (1979)

Geometrical and Compositional Structure at Metal-Oxide Interfaces: MgO on
Fe(001)

H. L. Meyerheim, R. Popescu, J. Kirschner, N. Jedrecy, M. Sauvage-Simkin,
B. Heinrich, et R. Pinchaux

Phys. Rev. Lett. 87, 076102 (2001)

Structure and tunnel magnetoresistance in Fe/MgF,/Co junctions with an oxide
seed layer on an Fe bottom electrode

S. Mitani, T. Moriyama, et K. Takanashi

J. Appl. Phys. 91, 7200 (2002)

Fe/MgO/FeCo(100) epitaxial magnetic tunnel junctions prepared by using in situ
plasma oxidation

S. Mitani, T. Moriyama, et K. Takanashi

J. Appl. Phys. 93, 8041 (2003)

Spin tunneling in Ni--Fe/Al,Os/Co junction devices

T. Miyazaki, S. Kumagai, et T. Y aoi

J. Appl. Phys. 81, 3753 (1997)

Giant magnetic tunneling effect in Fe/Al,Os/Fe junction

T. Miyazaki et N. Tezuka

J. Magn. Magn. Mat. 139, L231 (1995)

Geometrically enhanced magnetoresistance in ferromagnet-insulator-
ferromagnet tunnel junctions

J. S. Moodera, L. R. Kinder, J. Nowak, P. LeClair, et R. Meservey

Appl. Phys. Lett. 69, 708 (1996)

Interface Magnetism and Spin Wave Scattering in Ferromagnet-lnsulator-
Ferromagnet Tunnel Junctions

J. S. Moodera, J. Nowak, et R. J. M. van de Veerdonk

Phys. Rev. Lett. 80, 2941 (1998)

Current distribution effects in patterned non-linear magnetor esistive tunnel
junctions

F. Montaigne, F. Nguyen Van Dau et A. Schuhl

J. Magn. Magn. Mat. 217, 231 (2000)

Tunnel barrier parameters and magnetor esistance in the parabolic band model
F. Montaigne, M. Hehn, et A. Schuhl

Phys. Rev. B 64, 144402 (2001)

Effet tunnel dépendant du spin : des simples aux doubles jonctions

F. Montaigne

Thése de I’ Université de Paris V11 (1999)

Calculated Electronic Properties of Metals

V. L. Moruzzi, J. F. Janak, et A. R. Williams

Pergamon, New Y ork (1978)



[Mougin_thése 1999]

[Nagahama APL79_2001]

[Néel_CRAS255 1962

[Oleinik_PRB62_2000]

[Oleinik_PRB65_2001]

[Oka JJAP_2002]

[Papanikolaou PRB62_2000]

[Park_APL66_1995]

[Parkin PRB44_1991]

[Parkin_PRL64_1990]

[Parkin_PRL67_1991]

[Pederson_APL10 1967]

[Persat_IMMM165_1997]

[Popova APL81 2002]

[Prinz_JMMM200_1999]

Références

Nanosystémes magnétostricitfs de type TRFey(110) (TR=Terre Rare):
croissance, morphologie et propriétés magnétiques

A. Mougin

Thése de I’ Université H. Poincaré, Nancy | (1999)

Quantumwell effect in magnetic tunnel junctions with ultrathin single-crystal
Fe(100) electrodes

T. Nagahama, S. Yuasa, Y. Suzuki, et E. Tamura

Appl. Phys. Lett. 79, 4381 (2001)

Sur un nouveau mode de couplage entre les aimantations de deux couches minces
ferromagnétiques

L. Néd

C. R. Hebd. Séances Acad. Sci. 255, 1676 (1962)

Structural and electronic properties of Co/Al,03/Co magnetic tunnel junction
fromfirst principles

I. 1. Oleinik, E. Yu. Tsymbal, et D. G. Pettifor

Phys. Rev. B 62, 3952 (2000)

Atomic and electronic structure of Co/S TiOs/Co magnetic tunnel junctions

I. 1. Oleinik, E. Y. Tsymbal, et D. G. Pettifor

Phys. Rev. B 65, 020401 (2002)

Atomic Scale Observation of Domain Boundaries on c¢(2 x 2) Fe(001) Thin Film
Surfaces

H. Oka, A. Subagyo, M. Sawamura, K. Sueoka, et K. Mukasa

Jon. J. Appl. Phys. 41, 4969 (2002)

Scanning tunneling spectra of impuritiesin the Fe(001) surface

N. Papanikolaou, B. Nonas, S. Heinze, R. Zeller, et P. H. Dederichs

Phys. Rev. B 62, 11118 (2000)

Growth-induced uniaxial in-plane magnetic anisotropy for ultrathin Fe deposited
on MgO(001) by oblique-incidence molecular beam epitaxy

Y ongsup Park, Eric E. Fullerton, et S. D. Bader

Appl. Phys. Lett. 66, 2140 (1995)

Sin engineering : Direct determination of the Ruderman-Kittel -Kasuya-Yosida
far-field range function in ruthenium

S. S. P. Parkin et D. Mauri

Phys. Rev. B 44, 7131 (1991)

Oscillations in exchange coupling and magnetor esistance in metallic superlattice
structures: Co/Ru, Co/Cr, and Fe/Cr

S. S. P. Parkin, N. More, et K. P. Roche

Phys. Rev. Lett. 64, 2304 (1990)

Systematic variation of the strength and oscillation period of indirect magnetic
exchange coupling through the 3d, 4d, and 5d transition metals

S. S. P. Parkin

Phys. Rev. Lett. 67, 3598 (1991)

Effect of film resistance on |ow-impedance tunneling measurements

R. Pederson, et F. Vernon

Appl. Phys. Lett. 10 (1), 29 (1967)

Domain-phase transformations in antiferromagnetically coupled Co/Cu
sandwiches

N. Persat, H. A. M. van den Berg et A. Dinia

J. Magn. Magn. Mat. 165, 446 (1997)

Epitaxial MgO layer for low-resistance and coupling-free magnetic tunnel
junctions

E. Popova J. Faure-Vincent, C. Tiusan, C. Bellouard, H. Fischer, M. Hehn,
F. Montaigne, M. Alnot, S. Andrieu, et A. Schuhl

Appl. Phys. Lett. 81, 1035 (2002)

Magnetoel ectronics applications

G. A. Prinz

J. Magn. Magn. Mat. 200, 57 (1999)

225



[Rickart_SS495_2001]

[Ruderman_PR96_1954]

[Schrag_APL77_2000]

[Sabiryanov_PRB58_1998]

[Schurer_PRB51_1995]

[Schwabe PRB54_1996]

[Schwoebel JAP40_1969]

[Sharma_PRL82_1999)]

[Sicot_PRB68_2003]

[Siegert PRL73_1994]

[Simmons_JAP34_1963]

[Skomski_PRB48_1993]

[Slonczewski_PRB39 1989]

[Stearns IMMM5_1977]

[Stoner_ PTRS248A_1948]

[Stroscio PRL75 1995]

226

Références

Morphology of epitaxial metallic layers on MgO substrates: influence of
submonolayer carbon contamination

M. Rickart, B. F. P. Roos, T. Mewes, J. Jorzick, S. O. Demokritov et
B. Hillebrands

Surf. Sci. 495, 68 (2001)

Indirect Exchange Coupling of Nuclear Magnetic Moments by Conduction
Electrons

M. A. Ruderman et C. Kittel

Phys. Rev. 96, 99 (1954)

Néel ‘‘orange-peel’’ coupling in magnetic tunneling junction devices

B. D. Schrag, A. Anguelouch, S. Ingvarsson, Gang Xiao, Yu Lu, P. L. Trouilloud,
A. Gupta, R. A. Wanner, W. J. Gallagher, P. M. Rice et S. S. P. Parkin

Appl. Phys. Lett. 77, 2373 (2000)

Magnetic properties of hard/soft composites : SmCos/Coy.4Fex

R. F. Sabiryanov et S. S. Jaswal

Phys. Rev. B 58, 12071 (1998)

Maossbauer investigation of the growth of the Fe multilayer in Fe(100)/Ag(100)
structures

P. J. Schurer, Z. Celinski, et B. Heinrich

Phys. Rev. B 51, 2506 (1995)

Ruderman-Kittel-Kasuya-Yosida interaction across a tunneling junction out of
equilibrium

N. F. Schwabe, R. J. Elliott, et N. S. Wingreen

Phys. Rev. B 54, 12953 (1996)

Sep Motion on Crystal Surfaces. Il

R. L. Schwoebel

J. Appl. Phys. 40, 614 (1969)

Inversion of Spin Polarization and Tunneling Magnetoresistance in Spin-
Dependent Tunneling Junctions

M. Sharma, S. X. Wang, et J. H. Nickel

Phys. Rev. Lett. 82, 616 (1999)

Polarization of Fe(001) covered by MgO analyzed by spin-resolved x-ray
photoemission spectroscopy

M. Sicot, S. Andrieu, P. Turban, Y. Fagot-Revurat, and H. Cercellier,
A. Tagliaferri, C. De Nadai, and N. B. Brookes, F. Bertran et F. Fortuna

Phys. Rev. B 68, 184406 (2003)

Sope Selection and Coarsening in Molecular Beam Epitaxy

M. Siegert et M. Plischke

Phys. Rev. Lett. 73, 1517 (1994)

Generalized Formula for the Electric tunnel Effect between Smilar Electrodes
Separated by a Thin Insulating Film

J. G. Simmons

J. Appl. Phys. 34, 1793 (1963)

Giant energy product in nanostr uctured two-phase magnets

R. Skomski et J. M. D. Coey

Phys. Rev. B 48, 15812 (1993)

Conductance and exchange coupling of two ferromagnets separated by a
tunneling barrier

J. C. Slonczewski

Phys. Rev. B 39, 6995 (1989)

Smple explanation of tunneling spin polarization of Fe, Co and Ni and its alloys
M.B. Stearns

J Magn. Magn. Mat. 5, 167 (1977)

E. C. Stoner et E. P. Wohlfarth

Phil. Trans. Roy. Soc. London A248, 599 (1948)

Tunneling Spectroscopy of bee (001) Surface States

J. A. Stroscio, D. T. Pierce, A. Davies, R. J. Celotta, et M. Weinert

Phys. Rev. Lett. 75, 2960 (1995)



[Tasker SS137_1984]

[Thomas_PRL84_2000]

[Thiirmer_PRL75_1995]

[Tiusan_EPJB26_2002]

[Tiusan_PRB61_2000]

[Tiusan_PRB64_2001]

[Tiusan_PRL93_2004]

[Tiusan_thése_2000]

[Toscano UMMM 114 1992]

[Tsymbal_JPCM9_1997]

[Tsymbal_JPCM15_2003]

[Turban_thése 2001]

[Turner_PRB30_1984]

[Uiberacker PRB64_2001]

[Urano_JPSJ57_1988]

[vandenBerg IEEE32_1996]

Références

The structure and properties of the stepped surfaces of MgO and NiO

P. W. Tasker et D. M. Duffy

Surf. Sci. 137, 91 (1984)

Domain-Wall Induced Coupling between Ferromagnetic Layers

L. Thomas, M. G. Samant, et S. S. P. Parkin

Phys. Rev. Lett. 84, 1816 (2000)

Dynamic Evolution of Pyramid Structures during Growth of Epitaxial Fe (001)
Films

K. Thurmer, R. Koch, M. Weber, et K. H. Rieder

Phys. Rev. Lett. 75, 1767 (1995)

Magnetic-roughness-induced magnetostatic interactions in magnetic tunnel
junctions

C. Tiusan, M. Hehn, K. Ounadjela

Eur. Phys. J. B 26, 431 (2002)

Correlation between micromagnetism and tunnel magnetoresistance in magnetic
tunnel junctions using artificial ferrimagnets

C. Tiusan, T. Dimopoulos, K. Ounadjela, M. Hehn, H. van den Berg, V. da Costa,
Y. Henry

Phys. Rev. B 61, 580 (2000)

Field-dependent domain structure evolution in artificial ferrimagnets analyzed by
spin-polarized tunnel transport in magnetic tunnel junctions

C. Tiusan, T. Dimopoulos, K. Ounadjela, M. Hehn

Phys. Rev. B 64, 104423 (2001)

Interfacial Resonace State Probed by Spin-Polarized Tunnelling in Epitaxial
Fe/MgO/Fe Tunnel Junctions

C. Tiusan, J. Faure-Vincent, C. Bellouard, M. Hehn, E. Jouguelet, et A. Schuhl
Phys. Rev. Lett. 93, 106602 (2004)

Magnétisme et transport polarisé en spin dans des jonctions tunnel magnétiques.
Utilisation du transport tunnel comme une sonde micromagnétique

C. Tiusan

Thése del’Université L. Pasteur, Strasbourg (2000)

Exchange-coupling between ferromagnets through a non-metallic amorphous
spacer-layer

S. Toscano, B. Briner, H. Hopster et M. Landolt

J. Magn. Magn. Mat. 114, L6 (1992)

Modelling of spin-polarized electron tunneling from 3d ferromagnets

E. Tsymbal et D. Pettifor

J. Phys.: Condens. Matter 9, L411 (1997)

Spin-dependent tunnelling in magnetic tunnel junctions

E. Y. Tsymbal, O. N. Mryasov et P. R. LeClair

J. Phys.: Condens. Matter 15, R109 (2003)

Epitaxie de films minces métalliques :

(i) Relaxation élastique pendant la croissance pseudomor phe

(ii) Epitaxie d’ hétérostructures NiMnSb/MgO/NiMnSh pour |’ électronique de spin
P. Turban

Thése del’ université H. Poincaré, Nancy | (2001)

Surface electronic properties of Fe(100)

A. M. Turner et J. L. Erskine

Phys. Rev. B 30, 6675 (1984)

Role of symmetry on interface states in magnetic tunnel junctions

C. Uiberacker et P. M. Levy

Phys. Rev. B 64, 193404 (2001)

Atomic and electronic structure of ultrathin iron film on MgO(001) surface
T.Urano et T. Kangji

J. Phys. Soc. Japan 57, 3403 (1988)

GMR sensor scheme with artificial antiferromagnétic subsystem

H. A. M. van den Berg, W. Clemens, G. Gieres, G. Rupp, W. Schelter, et
M. Vieth

IEEE Trans. Magn. 32, 4624 (1996)

227



[vendenBerg IMMM165 1997]

[Vassent_JAPSO_1996]

[Vassent_JCG219_2000]

[Vedyayev_PRB63_2001]

[Veerdonk_APL71_1997]

[Vossen_1991]
[Wang_PRL70_1993]
[Wormeester_ PRL77_1996]

[Wulfhekel APL78_2001]

[Wunnicke_PRB65_2002]

[Xu_PRB52_1995]

[Yosida PR106_1957]

[Yuasa EPL52 2000]

[Yuasa JJAPA3_2004]

[Yuasa_Science297_2002]
[Zhang_EPJB10_1999]

[Zhang_JAP83_1998]

228

Références

GMR angle detector with an artificial antiferromagnetic subsystem (AAF)

H. A. M. van den Berg, W. Clemens, G. Gieres, G. Rupp, M. Vieth, J. Wecker et
S. Zoll

J. Magn. Magn. Mat. 165, 524 (1997)

A study of growth and the relaxation of elastic strain in MgO on Fe(001)

J. L. Vassent, M. Dynna, A. Marty, B. Gilles, et G. Patrat

J. Appl. Phys. 80, 5727 (1996)

Thermodynamic analysis of molecular beam epitaxy of MgO(s) I. MgO
vaporization by electron bombardment

J.L. Vassent, A. Marty, B. Gilles, et C. Chatillon

J. Crystal Growth 219, 434 (2000)

Magnetoresistance of magnetic tunnel junctions in the presence of a nonmagnetic
layer

A.Vedyayev, M. Chshiev, N. Ryzhanova, et B. Dieny

Phys. Rev. B 61, 1366 (2000)

Current distribution effects in magnetor esistive tunnel junctions

R.J. M. van de Veerdonk, J. Nowak, R. Meservey, J. S. Moodera, et

W. J. M. de Jonge

Appl. Phys. Lett. 71, 2839 (1997)

Thin Film Processes |

J. Vossen et W. Kern

Academic Press, Inc (1991)

Adatom motion to lattice steps: A direct view

S. C. Wang et G. Enhrlich

Phys. Rev. Lett. 70, 41 (1993)

hcp and bee Cu and Pd Films

H. Wormeester, E. Huger, et E. Bauer

Phys. Rev. Lett. 77, 1540 (1996)

Single-crystal magnetotunnel junctions

W. Wulfhekel, M. Klaua, D. Ullmann, F. Zavaliche, J. Kirschner, R. Urban,
T. Monchesky, et B. Heinrich

Appl. Phys. Lett. 78, 509 (2001)

Effects of resonant interface states on tunneling magnetoresistance

O. Wunnicke, N. Papanikolaou, R. Zeller, P. H. Dederichs, V. Drchal, et
J. Kudrnovsky

Phys. Rev. B 65, 064425 (2002)

Directed inelastic hopping of electrons through metal-insulator-metal tunnel
junctions

Y. Xu, D. Ephron, et M. R. Beasley

Phys. Rev. B 52, 2843 (1995)

Magnetic Properties of Cu-Mn Alloys

K. Yosida

Phys. Rev. 106, 893 (1957)

Magnetic tunnel junctions with single-crystal electrodes: A crystal anisotropy of
tunnel magneto-resistance

S. Yuasa, T. Sato, E. Tamura, Y. Suzuki, H. Yamamori, K. Ando, et T. Katayama
Europhys. Lett. 52 (3), 344 (2000)

High Tunnel Magnetoresistance at Room Temperature in Fully Epitaxial
Fe/MgO/Fe Tunnel Junctions due to Coherent Spin-Polarized Tunneling

S. Yuasa, A. Fukushima, T. Nagahama, K. Ando, et Y. Suzuki

Jon. J. Appl. Phys. 43, No. 4B (2004)

Spin polarized resonant tunneling in magnetic tunnel junctions

S. Yuasa, T. Nagahama, et Y. Suzuki

Science 297, 234 (2002)

Models for magnetoreisitance in tunnel junctions

S. Zhang et P. M. Levy

Eur. Phys. J. B 10, 599 (1999)

Voltage dependence of magnetoresistance in spin dependent tunneling junctions
J. Zhang et R. M. White

J. Appl. Phys. 83, 6512 (1998)



[Zhang_PRB57_1998]

[Zhang_PRB68_2003]

[Zhang_PRB69_2004]

[Zhang_PRL79_1997]

[Zhang_SS298 1993

[Ziese_2000]

Références

Magnetoresistance and exchange coupling in a ferromagnetic tunnel junction
with ferromagnetic layers of finite thickness

X. Zhang, B.-Z. Li, W. Zhang, et F.-C. Pu

Phys. Rev. B 57, 1090 (1998)

Effects of the iron-oxide layer in Fe-FeO-MgO-Fe tunneling junctions

X.-G. Zhang, W. H. Butler, et A. Bandyopadhyay

Phys. Rev. B 68, 092402 (2003)

Electronic structure and spin-dependent tunneling conductance under a finite
bias

C. Zhang, X.-G. Zhang, P. S. Krstic, Ha-ping Cheng, W. H. Butler, et
J. M. MacLaren

Phys. Rev. B 69, 134406 (2004)

Quenching of Magnetor esistance by Hot Electronsin Magnetic Tunnel Junctions
S. Zhang, P. M. Levy, A. C. Marley et S. S. P. Parkin

Phys. Rev. Lett. 79, 3744 (1997)

Epitaxy of fcc and bee Co, Ni, and Cu studied by X-ray photoel ectron diffraction
J. Zhang, Z. -L. Han, S. Varma, et B. P. Tonner

Surf. Sci. 298, 351 (1993)

Spin electronics

M. Zieseet M. J. Thornton

Springer Verlag (2000)

229



