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2 Introdution

L’¢électronique de spin, a I’interface entre le magnétisme, la micro-électronique
et la nanophysique est un domaine trés prometteur de la physique d’aujourd’hui.
Contrairement a 1’électronique conventionnelle ou I’'information est transportée par
la charge de 1’électron, en électronique de spin, I’'information est portée par le spin
des porteurs. De nos jours ce concept est largement utilisé a travers les vannes de
spin (de type CPP-GMR) pour les tétes de lecture de disque dur. Ces dernieres
années, 1’activité de recherche s’est dirigée en grande partie vers 1’étude de jonctions
tunnel magnétiques. Celles-ci sont composées de deux couches ferromagnétiques,
séparées par une couche isolante, suffisamment fine pour permettre le transport par
effet tunnel. A I’écriture de ce manuscrit, Freescale annonce la commercialisation
d’une premiere application de ce type de structures : les mémoires d’acces rapide
non-volatiles ou MRAM (Magnetoresistive random-access memory) '. Actuellement
le principe de MRAM se base sur I’écriture des informations par application d’un
champ magnétique et donc une consommation en énergie encore assez grande. Afin
de diminuer cette derniere, les premiers prototypes de STI-MRAM (Spin Transfer
Torque-MRAM) de 4 kbits ont été développés par Sony : les informations sont alors
écrites par I’application d’un courant polarisé en spin a travers un élément de mémoire
de type magnétorésistance tunnel.

Un des enjeux majeurs dans 1’électronique de spin du futur consiste a associer
des matériaux magnétiques (ou de structures magnétorésistives) et de semiconducteurs
classiques ayant la capacité de traiter des signaux électriques ou optiques. Cette idée
n’est pas completement nouvelle : Datta et Das ont proposé le modele du transistor a
précession de spin Spin FET (Spin Field Effect Transistor) en 1990, ou les contacts de
source et de drain ferromagnétiques sont destinés a injecter et détecter respectivement
les porteurs polarisés en spin dans un canal semiconducteur [30]. Dans ce cas I’infor-
mation du spin est manipulée a travers une tension de grille par effet Rashba. Au début
les tentatives d’injection de spin a travers les contacts métal ferromagnétique/semi-
conducteur ont donné des résultats peu convaincants non seulement a cause des diffi-
cultés d’élaboration de telles structures, mais également parce que 1’injection de spin
dans un semi-conducteur a partir d’'un métal se heurte a la différence des densités
d’états et de longueur de diffusion de spin a I’interface des deux matériaux. Sur une
structure latérale avec des contacts ferromagnétiques de type Schottky Fe/(Al,Ga)As,
Crooker et al. [28] ont détecté récemment une accumulation de spin et I’injection de
spin (5 a 10 %) dans le canal semiconducteur par imagerie Kerr [Fig. 1]. Dans le
méme type de structures (contact Schottky Fe/GaAs), Lou et al. ont mesuré électri-
quement une accumulation de spin de quelques 10 4V a I’interface [85]. Ces dernieres

'Méme si elle a une capacité de stockage trés limitée, la MRAM MR2A16A (en technologie 180
nm) est en 4 Mbits [1], elle remplacera dans un premier temps la RAM statique (SRAM) (Imprimante,
serveur,..), mémoire volatile et gourmande en consommation d’énergie. Pour remplacer la mémoire
FLASH (téléphone portable, appareil photonumérique,...), sur laquelle la MRAM a I’avantage d’étre
illimitée en nombre de cycle écriture/lecture et un temps d’acces plus rapide, il faudra attendre le passage
a la technologie de 90 nm.
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FiG. 1 - (A) Photomicrographie de la structure latérale métal ferromagné-
tique/semiconducteur utilisée pour 1’injection, le transport et la détection de spin. Les
contacts de la barriere Schottky Fe/GaAs (a I’émetteur et au collecteur) sont orientés
selon 1’axe de facile aimantation du fer [011]. Les dimensions du canal n-GaAs sont de
300um x 100um. (B) Image de I’angle de rotation Kerr Og (<Sz) proche de I’émetteur
et du collecteur mettant en évidence I’accumulation de spin aux interfaces. D’apres
Crooker et al. [28].

années les conditions d’injection de spin dans un semiconducteur ont été notamment
étudiées sur des SPIN-LED (Spin Light Emitting Diode) : des polarisations de spin (op-
tiques) autour de 32 % (a température ambiante) ont pu €tre mesurées dans des diodes
(Al,Ga)As/GaAs pour des contacts Schottky (p.ex. Fe [51]) et barriere tunnel (p. ex.
CoFe/MgO [60]).

Une autre voie intéressante pour injecter un courant polarisé en spin dans un
semiconducteur est 1’utilisation de semiconducteurs magnétiques. Dans ce cas une
proportion des atomes du semiconducteur est remplacée par des atomes magnétiques
comme le Mn. Ceux-ci peuvent étre ordonné périodiquement, comme dans les
chalcogénures d’europium ou de chrome ou dans les manganites, mais également
étre disposés aléatoirement dans le réseau cristallographique. Ceci est notamment
le cas des semiconducteurs classiques II-VI [e.g. (Zn,Mn)Te,(Cd,Mn)Te], IV [e.g.
Mn,Ge;_,] et III-V [e.g. (In,Mn)As, (Ga,Mn)As]. L’origine de la phase ferroma-
gnétique reste cependant sujet a débat pour un certain nombre de semiconducteurs,
comme (Ga,Mn)N ou (Zn,Co)O par exemple. Ces matériaux posseédent I’avantage que
la conductivité de I’injecteur est similaire a celle du semiconducteur nonmagnétique
actif (utilisé dans les applications) et contournent 1’obstacle de réactivité chimique
a l'interface. L’obstacle majeur pour ces matériaux reste la température de Curie,
souvent inférieure a la température ambiante. Pour le semiconducteur ferromagnétique
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de type p (Ga,Mn)As, au coeur de I’étude de ce manuscrit, les plus fortes polarisations
de spin optiques ont été mesurées sur une diode Esaki ((Ga,Mn)As/GaAs n™) intégrée
sur une Spin-LED avec des valeurs de 32% a 10 K [73].

D’un point de vue fondamental, I’aspect particulicrement attrayant des semi-
conducteurs est de mettre en jeu des effets de quantification d’énergie pour des
dimensions facilement accessibles avec les outils de nano-fabrication d’aujourd’hui.
Le confinement des porteurs dans des structures de dimensions réduite a permis de
nouvelles applications en micro-et optoélectronique, par exemple le transistor a haute
mobilité d’électrons ou le laser a puits quantique. Le semiconducteur ferromagnétique
(Ga,Mn)As dans ces hétérostructures devrait permettre en principe d’aborder de
nouveaux effets de transport dépendant du spin. Malgré une température de Curie
nettement inférieure a la température ambiante, et donc une intégration peu probable
dans des composants électroniques, ce matériau fournit un excellent banc d’essai pour
des nouveaux concepts de dispositifs de 1’électronique de spin.

Ce manuscrit est organisé€ en 5 chapitres. Les 3 premiers chapitres sont dédiés aux
propriétés de transport polarisé en spin dans des heterojunctions (Ga,Mn)As/barriere
III-V/(Ga,Mn)As. Le premier chapitre est un rappel des propriétés magnétiques et des
interactions entre moment localisé et porteurs délocalisé, a I’origine du ferromagné-
tisme du (Ga,Mn)As. Il sera complété par la description en théorie k.p de la structure
de bande du (Ga,Mn)As tel que proposé par Dietl et al. [32]. Cette description
sera illustrée par les calculs qu’il nous a fallu développer pour aborder le calcul de
la magnétorésistance tunnel (TMR) et de la magnétorésistance tunnel anisotrope
(TAMR). Ces calculs de transport dépendant du spin dans des hétérostructures a base
de (Ga,Mn)As ou la conduction est assurée par la bande de valence seront explicités
dans le chapitre 2. Deux parametres importants, le spin splitting B et le nombre de
porteurs p permettent d’ajuster I’amplitude de TMR. Ce sont ces parametres que nous
avons fait varier expérimentalement a 1’aide du recuit sur une série de jonctions avec
une barriere tunnel d’(In,Ga)As afin de confronter nos mesures de TMR et TAMR au
modele. Nous verrons que la théorie k.p donne un bon accord qualitatif et que notre
description des propriétés de transport permet de capturer 1’essentiel de la physique
mise en jeu.

Le chapitre 4 est dédié a I’étude de la magnétorésistance tunnel anisotrope
sur des niveaux résonnants d’un puits de GaAs. Nous verrons qu’il est ainsi pos-
sible d’observer des effets de conductance négative différentielle associés a une
modulation de la TAMR. La encore, la modélisation en théorie k.p permet d’ob-
tenir un bon accord qualitatif avec les expériences. Associés a une description
théorique, elles nous permettent d’affiner notre compréhension de la structure de
bande du (Ga,Mn)As et des effets de transport polarisé en spin relatifs a cette structure.

Enfin dans le chapitre 5 nous aborderons de nouveaux effets de I’électronique de
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spin, la manipulation de 1’aimantation d’une fine couche par injection d’un courant
polarisé en spin. Nous verrons que le transfert de spin (STT), actuellement tres étudié
dans les structures métalliques, peut se généraliser dans le cas de nos jonctions tunnels
a base de (Ga,Mn)As. Ces expériences préliminaires ouvrent un nouveau champ d’in-
vestigation et permettent de poser un certain nombre de questions sur les mécanismes
intrinseques mis en jeu durant le transfert de spin. Dans le futur de nouvelles expé-
riences devront certainement tre menées pour tenter d’apporter des réponses (comme
par exemple sur la longueur d’absorption de la composante transverse). Il n’en reste pas
moins que de cette premiere expérience un certain nombre d’enseignements peuvent
étre déduits. Un exemple frappant est I’analyse du signe du courant, favorisant les ren-
versements parallele ou antiparallele qui nous permet de remonter au signe du couplage
entre porteurs délocalisés et moments localisés. Nous confirmerons ainsi le couplage
anti-parallele entre les trous et les ions Mn dans le (Ga,Mn)As.






Chapitre 1

Introduction au semiconducteur
ferromagnétique (Ga,Mn)As :
Interactions, structure €électronique et
propriétés magnétiques



Introduction au semiconducteur ferromagnétique (Ga,Mn)As : Interactions,
8 structure électronique et propriétés magnétiques

L’épitaxie par jets moléculaires permet de contourner le probleme de basse
solubilité des impuretés de manganese dans le semiconducteur III-V connu sous
les conditions d’équilibre thermodynamique'. Le premier semiconducteur ferroma-
gnétique synthétisé ainsi était (In,Mn)As (de type p) en 1992 [109]. Cependant,
pouvant &tre de type p ou n (selon la température du substrat lors de la croissance),
la température de Curie n’a jamais excédé 35 K. En 1996, H. Ohno et al. [110] ont
réalisé la premiere couche de (Ga,Mn)As. Depuis, un large spectre de techniques
de caractérisation et de modélisation sont utilisées afin de mieux comprendre les
propriétés de ce semiconducteur ferromagnétique. Nous nous focaliserons ici sur les
résultats les plus importants.

Nous décrirons tout d’abord I’origine du ferromagnétisme dans (Ga,Mn)As. Afin
d’interpréter les propriétés magnétiques et électroniques, le modele de Zener que nous
exposerons est généralement invoqué. Nous compléterons cette premiere partie par la
modélisation de la structure de bandes du (Ga,Mn)As.

Dans la section suivante nous discuterons des propriétés magnétiques du
(Ga,Mn)As. Elles nous permettent de mettre en évidence le r6le important du man-
ganese interstitiel dans nos structures. Le comportement de la température de Curie en
fonction de 1’épaisseur de la couche, de la concentration en manganese ainsi que du
recuit sera également reporté.

La derniere partie de ce chapitre exposera brievement les propriétés de transport.
Nous insisterons plus particulierement sur la concentration de porteurs p obtenus a
I’aide de différentes techniques de mesures et qui apparaitra comme un parametre par-
ticulierement pertinent pour la suite. L’ensemble de ces observations nous serviront
ultérieurement pour une meilleure compréhension de nos résultats dans les hétéro-
structures tunnel a base de (Ga,Mn)As.

1.1 Le semiconducteur ferromagnétique (Ga,Mn)As

1.1.1 Structure cristalline du (Ga,Mn)As

L’arséniure de gallium (GaAs) est un semiconducteur de type zinc-blende ou les
sous-réseaux des atomes de gallium et des atomes d’arsenic (décalés d’un vecteur
(1/4;1/4 ;1/4)) occupent les sites d’un réseau cubique face centré. Dans le cas du
(Ga,Mn)As, I'ion de gallium est substitué par I’ion de manganese [140]. Avec des
températures de croissance traditionnelles, il est impossible d’introduire une forte
densité d’atomes de manganése sans former des agrégats de MnAs [Fig. 1.1 (a)] >. La
croissance réalisée a basse température (Température de substrat 75=230 °C) entraine

I'Les flux incidents sur le substrat dans ce cas sont différents des flux 2 I’équilibre, elle est encore
caractérisée comme une technique de croissance hors équilibre thermodynamique.

ZNous rappelons que la croissance du GaAs est habituellement réalisée a une température proche de
600°C.
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I’apparition de plusieurs types de défauts [Fig. 1.1 (b)] :

- Antisites d’arsenic Asg, : ils agissent en tant que double donneur et compensent
donc les trous. Il est stable jusqu’a 450 °C et ne pourra pas étre éliminé de la structure
sans former des agrégats de MnAs [14, 149].

- Lacune de gallium Vg, : élaboré a basse température les antisites d’arsenic sont
en général dominant par rapport a ce type de défaut dans GaAs [149].

Il existe aussi d’autres défauts liés cette fois-ci a la limite de solubilité :

- Manganese interstitiel Mn; : la premiere mise en évidence expérimentale des
ions de manganese en site interstitiel a été fournie en combinant des mesures en
canalisation de rétrodiffusion Rutherford (RBS-C) et des mesures d’émission de
rayons X induite par des particules chargées (PIXE-C) [178]. Ces défauts, agissant
en tant que double donneur, joueront un tres grand role dans les propriétés observées
dans (Ga,Mn)As.

S~ _  Growth inhibited,
~ formation of MnAs
300 ~ o
\ S o
\ S o
-~ \ . ~
@) \ Metallic (Ga,Mn)As 7 ~
~ /
[ \ Vi
200 N N /Insulating <
~ - _ -7 (GaMn)As|
Roughening
Polycrystal
100 A A "

0.00 0.02 0.04 0.06 0.08
Mn composition x in Ga, Mn As

@) (b)

FI1G. 1.1 — (a) Diagramme schématique des propriétés des couches de (Ga,Mn)As en
fonction de la température de croissance et de la concentration de manganese [104].
(b)Structure cristalline du (Ga,Mn)As, de type blende de zinc, avec les défauts de man-
ganese interstitiel et d’antisite d’arsenic [87].

La variation du parametre de maille de (Ga,Mn)As en fonction de la concentration
de manganese peut s’exprimer en fonction de la loi de Végard [110]. Plus la concen-
tration en manganese augmente, plus le parametre de maille du (Ga,Mn)As augmente,
ce qui a comme conséquence de mettre (Ga,Mn)As en compression sur un substrat de
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GaAs et d’induire un axe de facile aimantation dans le plan des couches (€,,=¢€y,~0
et €,,~0,006 [95]). Sur un substrat de (In,Ga)As [105], (Ga,Mn)As est en tension, et
I’axe de facile aimantation est orienté alors selon la direction de croissance.

1.1.2 (Ga,Mn)As : de I’atome de Mn isolé a la phase ferromagné-
tique

Dans le composé (Ga,Mn)As ou le dopage en Mn introduit a la fois les porteurs de
type p (trous) et les spins localisés du Mn, deux interactions magnétiques distinctes,
décrites dans cette partie, sont a 1’origine de la phase ferromagnétique : une interaction
antiferromagnétique entre les trous itinérants et les spins localisés du Mn par I’intégrale
d’échange p-d et le couplage ferromagnétique entre porteurs. Nous décrirons, en ce
sens, le modele de Zener largement explicité dans les calculs théoriques de Dietl et
al., qui permet de modéliser les propriétés magnétiques et la structure de bandes du
semiconducteur ferromagnétique (Ga,Mn)As.

1.1.2.1 Impureté paramagnétique de manganese (sans terme d’échange)

Lorsque 1’atome de manganese substitue 1’ion de gallium, il est soumis a un po-
tentiel tétraédrique par ses plus proches voisins. Ce dernier induit une levée de dégé-
nérescence des orbitales 3d par le champ cristallin pour former des niveaux d’énergie
différente ty, et e,. Trois configurations électroniques sont alors possibles pour le man-
ganese substituant I’atome de gallium [92] : A%(d* pour Mn3* ou A(d°+h) et A~ (d°)
pour Mn?*, A? désignant une configuration neutre et A~ une configuration portant une
charge électrique négative. Les résultats expérimentaux obtenus, entre autres, grace a
la résonance paramagnétique électronique [156] et la spectroscopie infrarouge [80] ont
permis de déterminer que 1’état fondamental de I’impureté dans GaAs correspond a la
configuration A%(d>+h). Dans la configuration électrique neutre A%(d>+h), le caractere
du manganese en site de gallium résulte des €lectrons d localisés (avec un moment
cinétique de spin S=% et orbital L=0, et par conséquent un facteur de Landé g=2) et
d’un trou faiblement lié. Szczytko et al. [155] ont déterminé un facteur de Landé g
de 2,77 pour cette configuration a travers des mesures de résonance paramagnétique
électronique (RPE).

L’énergie de liaison de 1’état accepteur dans la matrice de GaAs est de 113 meV. La
fonction d’onde du trou liée a I’'impureté de manganese isolé a été sondée spatialement
par microscopie a effet tunnel [Fig. 1.2]. Les états accepteurs dans un semiconducteur
peuvent étre décrits a travers la théorie de masse effective pour une structure de bandes
dégénérées’. Les premiers calculs de la forme de la fonction d’onde enveloppe sur

3Dans ce cas I’équation de I”hamiltonien total s’écrit sous la forme

[H(r)+U(r)lx(r) = EX(r),

ol H(r) est I’hamiltonien pour le cristal parfait proche du point I'g et U(r) la perturbation créée par
I’ion accepteur. X (r) est le vecteur colonne dont ces éléments y;(r) caractérisent la fonction enveloppe,
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[110]

[001]

FIG. 1.2 — Image en microscopie a effet tunnel de I'impureté de manganese dans la
matrice de GaAs dans I’espace réel (a) et dans I’espace réciproque (b). L’image simulé
de I"état accepteur de Mn 1S3, dans Iespace réel (c) et dans I’espace réciproque (d).
D’apres Yakunin et al. [176]

ces états accepteurs ont €té réalisé€s dans les années 70 par Baldereshi et Lipari [8,9,81].

L anisotropie de la fonction d’onde du trou, introduite par la symétrie cubique, est
représentée par une forme spécifique en croix. Yakunin et al. [176] ont pu démontrer
expérimentalement que la fonction d’enveloppe du trou possede un caractere S+D.
Alors que I’extension de la fonction d’onde (dans I’espace réel) est de 1’ordre de 5
nm par microscopie a effet tunnel, a travers le modele de masse effective par une
fonction enveloppe (en considérant I’hamiltonien k.p de Kohn-Luttinger), 1’extension
de la fonction d’onde est 1égerement inférieure [Fig. 1.2 (a) et (¢)]. Le caractere S+D de
la fonction enveloppe a été confirmé par le modele de liaisons fortes dans cette méme
référence.

modulant les fonctions de Bloch ¢;(r) du cristal non perturbé a k~0.
Par conséquent, en se placant en théorie k.p a 6 bandes (Hamiltonien de Kohn-Luttinger), la fonction
d’onde de 1’état accepteur est décrite par

™

W)= Y 2,()0;(0)

j=1

En résumé, la fonction d’onde résulte d’un produit de la fonction de Bloch proche du point I'g et de la
fonction enveloppe x(r) (agissant seul sur I’hamiltonien total). Les fonctions enveloppes sont dévelop-
pées sous forme d’harmoniques sphériques avec une combinaison linéaire de fonctions radiales

1i(r) = YR (1)Y1,n(8,0)

Im
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1.1.2.2 DL’interaction anti-ferromagnétique p-d : inclusion du terme d’échange

Les mesures de dichroisme magnétique circulaire [7], de magnéto-absorption [155]
et de transport [40] ont démontré une interaction d’échange anti-ferromagnétique
p-d entre le trou et le moment local de Mn de symétrie d. D’apres les mesures de
photoémission de Okabayashi et al. [114], 1’énergie d’échange Nf3 entre les ions de
manganese et les trous de la bande de valence est de I'ordre de -1,2 eV (N étant la
concentration en cations et p I’intégrale d’échange p-d) *.

En tenant compte de ce terme d’échange lié a I’hybridation p-d et de I'interaction
spin-orbite dans un modele de liaisons fortes, Tang et Flatté [159] ont calculé la surface
de densité locale de spin pour différentes orientations du spin de Mn : elle possede
une forme applatie selon I’orientation du spin de Mn [Fig. 1.3]. Une conséquence
principale est un recouvrement entre orbitales p voisines (trous) anisotrope, plus
important lorsque les 2 spins de Mn sont perpendiculaires a la direction de liaison. Ils
ont démontré notamment que la densité locale de spin sur un site de Ga localisé a 8 A
de I’'impureté de Mn peut changer de 90 % en réorientant le spin de Mn de 90°.

(a) o1

7

’- ~~

. —
g
i \’/

F1G. 1.3 — (a) Structure atomique proche d’un atome de Mn en substitution dans la
matrice hote de GaAs. Les atomes d’ As sont indiqués par S1, S2, S3 et S4. Les surfaces
de densité locale de spin avec le spin de Mn aligné selon [001] (b), [110] (c) et [111]
(d). D’apres Tang et al. [159].

“Contrairement 2 I’intégrale d’échange P, Iintégrale d’échange o entre les électrons s et d est po-
sitive et est responsable d’une interaction ferromagnétique. Dans (Ga,Mn)As I’intégrale d’échange p-d
domine.
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(@) Single Mn (d*+ hole) () Many—Mn system
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— ——

FIG. 1.4 — (a) Suite a I’hybridation entre les orbitales p et d, il y a levée de dégénéres-
cence du niveau accepteur de I’atome de manganese isolé. (b) En présence d’un grand
nombre d’impuretés de manganese le niveau de Fermi se retrouve dans la bande de
valence. D’apres Jungwirth et al. [63]

1.1.2.3 Origine de la phase ferromagnétique

Lorsque la concentration de dopants de Mn augmente, la fonction d’onde du
trou se délocalise dans I’espace et une phase ferromagnétique peut s’établir. Les
moments locaux des impuretés de manganese sont alors couplés a travers les porteurs
de type p. Plusieurs expériences ont mis en évidence un état ferromagnétique dans les
semiconducteurs (III,Mn)V induits par les trous. Nous en citerons deux ici :

- A I’aide d’une tension de grille (dans une structure de type transistor a effet de
champ), Ohno et al. [107] ont réussi la déplétion des trous dans le canal du semicon-
ducteur ferromagnétique (In,Mn)As et de réduire ainsi I’interaction ferromagnétique
induit par les porteurs.

- Thevenard et al. [163] ont montré une diminution de la température de Curie
en réduisant, par méthode d’hydrogénation, la concentration des porteurs dans
(Ga,Mn)As. En réalisant des recuits, les atomes d’hydrogene ont été soustraits de la
matrice et les propriétés de ferromagnétisme ont été reconstituées.

L’interprétation de Jungwirth et al. [63] servira de point de départ pour expliquer
I’origine de cette phase ferromagnétique. Dans une image d’électrons, les états d|
seront en dessous du niveau de Fermi, alors que les états d7 vides au-dessus du niveau
de Fermi [Fig. 1.4 (a)]. Dans le cas d’un atome de manganese individuel, I’hybridation
entre les orbitales p et d, par répulsion entre niveaux de méme spin, sépare en énergie
les états de la bande de valence de spin T et de spin |. Il en résulte une interaction
anti-ferromagnétique p-d [Fig. 1.4 (a)].

Dans le cas de plusieurs atomes de manganese, il s’agit de déterminer si les
porteurs seront localisés autour de I’impureté (état anti-liant de type d) ou délocalisés
dans la structure cristalline (caractere de type p de la bande de valence) [Fig. 1.4



Introduction au semiconducteur ferromagnétique (Ga,Mn)As : Interactions,
14 structure électronique et propriétés magnétiques

(b)]. Pour de faibles concentrations de manganese dans la matrice hote (< 3 %), la
formation de polarons magnétiques est souvent évoquée [32, 33]. Le trou reste alors
lié a 'impureté °. Dans ce cas, suite 2 la percolation et donc un recouvrement entre
polarons, une phase ferromagnétique peut s’établir [66].

Pour des concentrations plus fortes de manganese (> 3%), les états accepteurs des
ions de manganese dans le gap de GaAs se recouvrent pour former une bande d’im-
puretés. Cette derniere devra €tre assez large pour fusionner avec la bande de valence.
Le comportement métallique est alors souvent expliqué par la délocalisation des états
électroniques de la bande d’impuretés dans la bande de valence © : I’origine du ferro-
magnétisme peut alors étre décrite par le modele de Zener [Fig. 1.4].

1.1.2.4 Description de la phase ferromagnétique

Plusieurs approches théoriques ont été proposées pour décrire le semiconducteur
ferromagnétique (Ga,Mn)As : il est admis que le modele de Zener, dans la limite des
fortes concentrations d’ions de manganese, décrit assez bien les différents résultats
expérimentaux. Nous essaierons a la fin de ce paragraphe de faire le lien avec les
calculs ab-initio.

Modele de Zener en théorie k.p L’existence d’une phase ferromagnétique dans
une bande d’impuretés, a forte concentration de dopants, peut €tre traitée dans le cadre
du modele de Zener [182] en utilisant la théorie du champ moyen. Dietl et al. [33,32]
ainsi que Abolfath et al. [2] ont ainsi décrit les propriétés du (Ga,Mn)As dans le cadre
de la théorie k.p a 6 bandes de Kohn-Luttinger en incluant un terme supplémentaire
d’échange.

Pour tenir compte du couplage anti-ferromagnétique entre le trou faiblement lié et
le spin local du manganese, un hamiltonien d’échange H,,_; est introduit (approche
semi-phénoménologique). En utilisant I’approximation du champ moyen et du cristal
virtuel (la distribution des manganeses en site substitutionnel est remplacée par un
moment moyen), celui-ci s’exprime sous la forme :

H
Hy, q=—xNofs - S =6Bgs -mi (1.1)
ol XNy constitue la concentration en ions de manganése, 3 I’intégrale d’échange p-d

(li€ directement a la constante d’échange J,,_4), s et S les spins des porteurs dé€localisés
et localisés. Dans ce modele, le terme d’échange peut s’écrire en fonction du vecteur

3La distance entre trous (liés a 1’ion de manganese), caractérisée par r. = (%TCNMH)’%, est plus
grande que la distance entre trou et ion de manganese, caractérisée par le rayon de Bohr effectif. Ny,
représente le nombre d’impuretés de manganese par unité de volume.

6Cette description a été rélisée par Van Esch et al. [41] en termes de limite de mobilité
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unitaire de I’orientation de 1’aimantation 7 et du parameétre de spin splitting
_ AppM

Bg =
08uB

(1.2)
ou Ar est le parametre du liquide de Fermi, fixé a 1,2 [32]. B¢ est donc directement lié
a ’aimantation a saturation. Un hamiltonien effectif total pourra alors étre considéré
sous la forme suivante :

Hior = Hk.p +prd + Hps (1.3)

ou Hps (Biaxial Strain) représente 1’hamiltonien des contraintes, introduit par le
substrat. Les propriétés de cet hamiltonien total seront analysées plus en détail au
prochain paragraphe.

Le modele de Zener permet de décrire les interactions d’échange a longue échelle
entre les porteurs et les ions de manganese localisés. Dans la limite ou la distance
moyenne entre les porteurs est plus grande que celle entre ions de manganese, les
modeles de Zener et RKKY sont équivalents [33]. Le modele introduit la fonction
d’énergie libre de Ginzburg-Landau F[M(r)] ou M(r) désigne 1’aimantation local des
spins de manganese. F[M(r)] est considéré comme étant la somme de I’énergie libre des
spins de Mn localisé€s en absence de porteurs Fs[M(r)] et de 1’énergie libre des porteurs
en présence des spins de Mn localisés F-[M(r)]. Dans ce modele, Fc[M(r)] est obtenu
a travers la diagonalisation de H;,; (1.3). Ainsi, en mimimisant la fonction d’énergie
libre F[M(1)], la température de Curie devient proportionnelle a la concentration d’ions

N 1
de manganese x et de porteurs p3 :

Te ~ x.No.p%.p3 (1.4)

Pour une concentration de 5% de manganese, la température de Curie est estimée
a 110K. Nous verrons par la suite que le modele de Zener prédit assez bien les
valeurs de la température de Curie en fonction de la concentration de manganese pour
(Ga,Mn)As.

Le mécanisme de Zener n’est cependant pas accepté par la totalité de la commu-
nauté scientifique travaillant dans le domaine des semiconducteurs ferromagnétiques.
Dans l'autre cas extréme de fonction d’onde localisée, 1’hypothese que les por-
teurs (pour des fortes concentrations de manganese) restent confinés dans la bande
d’impuretés de manganese est parfois évoquée [115,129,130]. Dans ce cas le ferroma-
gnétisme dans (Ga,Mn)As est décrit par le mécanisme de double échange, présentant
un couplage entre le trou et I’'impureté magnétique plus fort que dans le cas du modele
de Zener. Expérimentalement, les mesures d’absorption par spectroscopie infrarouge
sur les couches de (Ga,Mn)As peuvent étre expliquées par les deux approches [141].
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Calculs ab initio Les calculs ab-initio réalisés sur (Ga,Mn)As ont montré récem-
ment un bon accord avec le modele de Zener. Les calculs ab-initio donnent acces aux
propriétés électroniques, magnétiques et déterminent 1’état fondamental du systeme.
Contrairement au modele de Zener, il n’y a pas d’approximation de parametre phé-
noménologique. D’apres la théorie de la densité fonctionnelle (DFT), I’énergie d’un
systeme électronique peut s’exprimer en fonction de sa densité . Cette derniere prend
en compte certaines interactions, comme par exemple les interactions coulombiennes
entre deux porteurs de spin opposé (n’intervenant pas dans I’approximation de Hartree-
Fock). La premiere fonctionnelle de la DFT est I’approximation de la densité locale de
spin (LSDA). Cependant les études menées en LSDA surestiment 1I’hybridation Mn d-
As p et suppriment I’énergie de Coulomb intra-site [89]. Comme 1’a montré récem-
ment Schultless et al. [138], I’approximation SIC(self interactions corrections)-LSD
donne un bon accord avec les parametres obtenus par le modele de Zener.
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F1G. 1.5 — Densité d’états totale résolue en spin proche du haut de la bande de valence
(en rouge) et de la densité locale de I’atome de manganese et de ses voisins d’arse-
nic (en bleu). Cette figure témoigne de la tres forte hybridation entre I’état d’impureté
(présente en configuration Mn(d*)) et la bande de valence de la matrice hote, mais éga-
lement de la délocalisation du trou au-déla de I’atome de manganese localisé. D’ apres
Schulthess et al. [138].

Dans ce cas la température de Curie pour 5% de manganese est calculée étant
inférieure a 200 K, et le parametre NyP, égal a -1.49, ce qui est en accord avec les
expériences d’Okabayashi et al. [114]. Pour une concentration de 3 % d’ions de man-
ganese la bande d’impuretés serait assez large pour fusionner avec la bande de valence
[Fig. 1.5].
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1.1.3 Structure de bandes du (Ga,Mn)As

A partir des énergies et fonctions propres obtenues par diagonalisation de 1’hamil-
tonien total (Eq. 1.3), nous avons modélisé, en théorie k.p, la structure de bande du
(Ga,Mn)As, les différentes surfaces de Fermi correspondantes, ainsi que le nombre de
porteurs en fonction de I’énergie de Fermi. Cette modélisation est en tout point iden-
tique a celle réalisée par Dietl et al. en 2001 [32]. Ils serviront, alors, de base pour
le calcul des coefficients de transmission dans les hétérostructures tunnel a base de
(Ga,Mn)As. A ce titre, une introduction a la théorie k.p peut €tre retrouvée en annexe.

1.1.3.1 Quelques notions de structure de bandes

Dans le cas du GaAs, en absence de contraintes, les bandes de trous lourds
(m j:i% selon la direction de propagation des trous) et trous légers (m J:i% selon la
direction de propagation des trous) sont quatre fois dégénérées au centre de zone de

- —

Brillouin, i.e. au point I correspondanta k=0 .

Nous prenons comme convention la position d’énergie nulle correspondant
a I’énergie du haut de la bande I's du (Ga,Mn)As paramagnétique (sans terme
d’échange). L’écart en énergie positif (offset de bande) entre les points I' du
(Ga,Mn)As et GaAs correspond au potentiel coulombien positif introduit par les
centres Mn de type p jouant le role de puits de potentiel local pour les trous. Cette
circonstance explique, en outre, que le GaAs peut jouer le role de barriere tunnel pour
les trous injectés depuis (Ga,Mn)As.

En théorie k.p que nous utilisons tout au long de cette these, les parametres de
bandes V1, V2 et y3 de (Ga,Mn)As, désignés encore comme parametres de Luttinger,
sont ceux correspondant a la matrice hote du semiconducteur GaAs (voir Annexe A).
Dans le cas d’une approximation sphérique, 'y, est alors égal a y3. Les masses effectives

des trous peuvent s’écrire en fonction de ces deux parametres selon mpypy=-—2
) T =2n
(pour les trous lourds) et myy=: :’_’EYQ (pour les trous légers). L’introduction d’une

anisotropie cubique fait différer les deux parametres v, et 3.

L’introduction du terme d’échange permet une levée de dégénérescence au point
ArBM 4o
6gup

20 meV en considérant deux cas ’ : les vecteurs d’onde k. positifs sont paralleles 2

I’aimantation (selon [0 O 1]) et les vecteurs d’onde k, négatifs sont perpendiculaires
a ’aimantation (selon [1 0 O]) [Fig. 1.6]. Rappelons que la levée de dégénérescence
entre les deux bandes de trous lourds m ]:% et m ]:-% (au point I') est de 6 Bg. Cette
figure s’identifie a celle de Matsukura et al. [92]. Dans le cas ou 1’aimantation est

I'. Nous avons calculé les courbes de dispersion pour un spin splitting Bg=

72 Bg correspond 2 la différence d’énergie entre 2 bandes consécutives au point I'. Nous verrons
plus loin que ce choix de Bg de 20 meV permet d’expliquer qualitativement nos résultats de transport
tunnel
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FIG. 1.6 — Calcul de la courbe de dispersion en fonction du vecteur d’onde k; en ab-
sence de contraintes. Le spin splitting est égal a -20 meV.

perpendiculaire au vecteur d’onde k&, les bandes deviennent dégénérées pour des forts
k; : les trous lourds prennent un caractere 1éger et inversement. Notons que dans le cas
ou I’aimantation se situe selon la direction du vecteur d’onde, les trous gardent leur
caractere lourd ou l1éger. La prise en compte des contraintes a, notamment, pour effet
de modifier 1égerement les énergies propres autour du point I'.

1.1.3.2 Niveau de Fermi en fonction de la concentration de porteurs

Nous représentons sur la figure 1.7 1’énergie de Fermi en fonction de la concentra-
tion de porteurs calculée ici pour 2 valeurs différentes du parametre de spin-splitting
Bg, -10 meV et -30 meV. Remarquons que la valeur de 1’énergie de Fermi de -195
meV calculée pour une concentration en porteurs de 3,5-102° cm™3 et un spin splitting
-30 meV correspond bien a celle donnée par Dietl et al. [32] [Fig. 1.7].

Inversement la détermination de la concentration de trous dans des couches minces
de (Ga,Mn)As nous permet ainsi d’estimer I’énergie de Fermi mise en jeu.

1.1.3.3 Surfaces de Fermi du (Ga,Mn)As

La forme des surfaces de Fermi (a trois dimensions) en absence d’échange
(cas du semiconducteur GaAs) et en présence d’échange (cas du semiconducteur
ferromagnétique (Ga,Mn)As) peut étre facilement extraite. La surface de Fermi décrit
la surface a énergie constante (désignée par Er) dans 1’espace des vecteurs d’onde k.
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FI1G. 1.7 — Niveau de Fermi en fonction de la densité de porteurs pour deux spin split-
ting Bg de -10 meV et de -30meV évalué par notre méthode de calcul. La position
d’énergie nulle correspond au point I" du (Ga,Mn)As paramagnétique.

Dans le cas isotrope ot I’énergie est proportionnelle 2 k2, les surfaces de Fermi sont
décrites simplement par les spheres de rayon kr. Dans le cas o un ou plusieurs termes
d’anisotropie interviennent dans 1’Hamiltonien du systeme, la forme de la surface de
Fermi devient plus complexe. Ceci est d’autant plus vrai pour (Ga,Mn)As contenant
des termes d’échange, de spin-orbite, de contraintes, ainsi qu’une contribution cubique
de part la symétrie du réseau.

En absence d’échange : L'énergie de Fermi est fixée a -75 meV (a partir du
point I' de GaAs). Les surfaces de Fermi des trous lourds [Fig. 1.8 (a)] et des trous
légers [Fig. 1.8 (b)] sont ici deux fois dégénérées. Il faut noter, toutefois, que la
présence des contraintes dans le plan introduit une 1égere dissymétrie entre 1’axe z et
les composantes planaires (non représentée ici).

En présence d’échange : Nous considérons ici respectivement un terme d’échange
de BG=-20 meV et une énergie de Fermi de -75 meV correspondant 2 n=21-102° cm ™3
ce qui semble approprié pour nos échantillons. Les quatre surfaces de Fermi obtenues
qui s’apparentent a celles données par Dietl et al. [32], acquierent généralement des
formes plus complexes qu’une simple symétrie sphérique ou cubique. Pour exemple,
nous avons représenté sur la figure 1.9 les quatre surfaces de Fermi obtenues lorsque
I’aimantation est dirigée selon z [001].
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Rappelons également que les trous étant polarisés selon leur direction de propaga-
tion ( vrai en symétrie sphérique), le terme d’échange contribue principalement selon

les k // M. De plus le terme d’échange mtrodmt prmczpalement selon les directions

de propagation orthogonale a I’aimantation ( K 1M ) des termes non diagonaux dans
la matrice de I’Hamiltonien H,,_4. Cefte circonstance a pour objet d’introduire, dans

cecas ( ?J_M ), un caractere léger (lourd) aux trous lourds (légers) dans un matériau
exempt d’échange (GaAs par exemple). Ce terme a donc pour effet de mélanger, dans
le cas général, les 2 populations de trous lourds et légers a priori états purs de spin
avant couplage d’échange.

Donnons ici quelques indications simples permettant de mieux comprendre leur
forme spécifique en considérant que 1’énergie totale E=Er est la somme de 1’énergie
cinétique E.;, et de I’énergie d’échange E..;, [EF=E i, + Eccnl.

Premiere bande [1.9(a)] : I’énergie d’échange est négative et admet ses plus fortes
valeurs (en absolu) ce qui a comme conséquence d’augmenter 1’énergie cinétique a Er
donnée. 11 en résulte de fortes valeurs du vecteurs d’onde (kp=3 nm~ ) correspondant
a une grande énergie cinétique des porteurs. Dans ce cas, les termes d’échange sont
bien inférieurs aux termes d’énergie cinétique et n’introduisent donc pas d’anisotropie
notable de la surface de Fermi entre les directions de propagation ? parallele a
I’aimantation ou perpendiculaire a I’aimantation.

Deuxieme bande [1.9(b)] : les trous conservent plutot un caractere léger selon 1’axe
d’aimantation z et acquierent une composante lourde non négligeable selon les deux
directions orthogonales. La conséquence est donc une déformation de la surface de
Fermi, en accord avec une augmentation sensible du vecteur d’onde dans le plan des
couches associé a une masse effective plus importante selon ces 2 mémes directions.

Troisieme bande [1.9(c)] : les arguments donnés pour la deuxieme bande s’ap-
pliquent également pour la troisieme bande. Cependant, nous observons qu’elle admet
plutdt une symétrie proche de la symétrie sphérique. Cette circonstance est en partie
due au fort couplage de cette troisieme bande avec les bandes de split-off.

Quatrieme bande [1.9(d)] : a faible taux de remplissage, les termes d’énergie
d’échange de I’Hamiltonien sont ici supérieurs aux termes d’énergie cinétique ce qui a
pour conséquence de "fixer" un caractere principalement lourd aux trous (? proche de
M ) dans leur direction de propagation et de "fixer" un caractere léger dans les direc-
tions de propagation perpendiculaires a M. Tlen est de méme pour les masses effectives
mesurées selon chaque direction : masse effective de trou lourd selon z et masse effec-
tive réduite dans le plan. Il en résulte a énergie cinétique constante, des vecteurs d’onde
plus grands selon z comparés a ceux obtenus dans les directions perpendiculaires x et

y.



1.1 Le semiconducteur ferromagnétique (Ga,Mn)As 21

En absence d’échange

14
1.35
13
1.25
12
1.15
11
1.05

0.95
0.9

(a)

0.438
0.436
0.434
0.432
0.43

0.428

0.426

0.424

0.422

0.42
-05 -05 X (b)

FIG. 1.8 — Surfaces de Fermi (dégénérées 2 fois) pour GaAs pour une énergie de Fermi

de EF de -0.075 eV en absence de contraintes. Le code couleurs représente 1’amplitude

du vecteur d’onde de Fermi selon la direction considérée. L échelle est en nm L.
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FIG. 1.9 — Surfaces de Fermi pour (Ga,Mn)As pour un spin splitting Bg de -20 meV et
une énergie de Fermi Er de -0.075 eV (en absence de contraintes). L’aimantation est
dirigée selon la direction de croissance [001]. Le code couleurs représente 1’amplitude

du vecteur d’onde de Fermi selon la direction considérée. L’ échelle est en nm!.
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1.2 Les propriétés magnétiques de (Ga,Mn)As en
couche mince

1.2.1 Influence du recuit sur les couches minces de (Ga,Mn)As

Le record actuel de la température de Curie est détenu par 1’université de Nottin-
gham : la valeur est de 173 K sur une couche recuite de 25 nm avec une concentra-
tion de manganese de 8% [Fig. 1.10] [167]. Il est important de noter que les recuits
changent les propriétés magnétiques d’une couche, telle que la température de Curie
ou I’anisotropie. Ces modifications sont associées a un changement de la concentra-
tion de porteurs. Initialement attribuée a la diffusion d’antisite d’arsenic [54, 120], il
est aujourd’hui admis que 1’augmentation de T¢ est due a la diffusion et a la réduction
des manganeses en site interstitiel dans la couche mince [178,179].
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F1G. 1.10 — Evolution de I’aimantation rémanente et de la susceptibilité en fonction de
la tempérautre. La température de Curie est égale a 173 K [167].

Le manganese interstitiel est considéré comme un double donneur, compensant les
trous introduits par le manganese en substitution (du site de gallium). Comme ses or-
bitales d ne s’hybrident pas avec les états p, ce défaut ne participe pas au ferromagné-
tisme et se couple antiferromagnétiquement par super-échange de proche voisinage
avec le manganese en substitution, entralnant un moment magnétique nul du couple
Mn;-Mng, [13]. En réalisant des recuits, les paires de manganeses en substitution et
en interstitiel sont brisées, menant a une plus forte concentration de spins de manga-
neses actifs et une augmentation de la concentration en trous [178,179]. En combinant
les mesures de résistivité et de spectroscopie Auger avec les calculs ab-initio, Edmonds
et al. [35] ont reporté que, lors des recuits, les manganeses interstitiels diffusent com-
pletement de la couche plutdt que de rentrer en site de substitution®. Ce processus est
associé a une passivation des ions de manganese a la surface : formation d’une couche

8La barriére d’énergie pour que les mangangses interstitiel diffusent en surface est de 0,7 eV.
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de MnO a I’air [35,37,177], d’'une couche de MnN dans une atmosphere d’azote [69]
ou d’une couche de MnAs en recouvrant avec de I’arsenic in situ [4].

Pour finir, le recuit a comme réle d’augmenter les valeurs de I’aimantation a satu-
ration ainsi que la concentration de porteurs et par conséquent la température de Curie,
en accord avec le modele de Zener de Dietl et al. [32]. Nous discuterons ci-dessous
plus en détail du role de I’épaisseur et de la concentration en ions de manganese de la
couche mince de (Ga,Mn)As sur la température de Curie.

1.2.1.1 Influence de I’épaisseur et proximité de surface

Les effets du recuit en fonction de I’épaisseur de la couche de (Ga,Mn)As sur les
températures de Curie seront présentés dans ce paragraphe, en comparant les couches
"as-grown" et les couches recuites.

Les couches "'as-grown' : Yu et al. [177] ont étudié la concentration des man-
ganeses interstitiels pour différentes épaisseurs de couches de (Ga,Mn)As as-grown.
Pour des faibles épaisseurs de couches (dans le cas présent 15 nm)”, le manganése in-
terstitiel diffuse a la surface lors de la croissance et s’y oxyde pour former une couche
de MnO. En efet aucune différence de température de Curie n’a été mise en évidence
apres gravure chimique (enlevant 2 nm de la couche), alors que la concentration totale
des ions de manganese est réduite de 25%. L’ absence des manganeses interstitiels dans
les couches tres minces de (Ga,Mn)As (as-grown) peut expliquer les températures de
Curie plus élevées (de 110 K), en accord avec Ku et al. [76][Fig. 1.11 (b)].

Pour des couches minces épaisses de (Ga,Mn)As (> 50 nm), une plus forte
concentration de manganese interstitiel est mesurée par différentes techniques en
canalisation (C-RBS et C-PIXE) [177]. Les températures de Curie sont par conséquent
plus faibles [76][Fig. 1.11 (b)]. La diffusion du manganese interstitiel a la surface est
limitée par I’accumulation d’une monocouche de manganese. En effet Yu et al. [177]
démontrent que la densité d’atomes de manganese en surface est indépendante en
fonction de I’épaisseur de la couche de (Ga,Mn)As et proche de celle des atomes de
gallium. Ce résultat est confirmé par les mesures de réflectométrie [69], mettant en
évidence une couche magnétique morte a la surface.

Les couches recuites : Aujourd’hui il est admis que les plus fortes températures
de Curie sont obtenues pour des couches magnétiques recuites inférieures a 50 nm
[Fig. 1.11] [76, 146, 167], I’élimination des manganeses interstitiels étant plus faciles.
Une limite inférieure pour 1’existence d’une phase ferromagnétique (apres recuit) a
été trouvée pour une épaisseur de couche de 5 nm. [146].

9Pour les tres faibles épaisseurs (<10 nm) des couches as-grown de (Ga,Mn)As, une diminution,
voir une disparaition, de la température de Curie a été observé par Hamaya et al. [5S0] et par Mathieu et
al. [91].
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F1G. 1.11 — (a) Température de Curie avant et apres recuit pour des épaisseurs de
couches de Gag 915Mng pgsAs de 15 et de 50 nm. (b) Evolution de la température de
Curie en fonction de I’épaisseur de la couche de Gagg15Mng ggsAs. D’aprés Ku et
al. [76].

Kirby et al. [68] a montré enfin qu'une surface recouverte avec une couche fine
de GaAs de 9 nm a tendance a diminuer la température de Curie et montre donc que
la surface a un role important sur la température de Curie. Une étude plus approfon-
die en fonction de I’épaisseur du GaAs recouvrant la couche mince de (Ga,Mn)As a
été réalisée par Stone et al. [153]. A partir de 5 nm de GaAs on n’améliore plus les
propriétés ferromagnétiques apres recuit, en accord avec les mesures de Mathieu et
al. [91]. La formation d’une jonction p-n évite la migration du manganese interstitiel.
En effet le manganese interstitiel migrant dans la couche recouverte de GaAs va doper
cette couche n. L’amélioration des propriétés ferromagnétiques sera donc directement
liée a la nature de la surface de (Ga,Mn)As.

1.2.1.2 Influence de la concentration de manganese et de porteurs

Lors des premieres expériences de recuits sur des couches de (Ga,Mn)As, les ré-
sultats n’ont pas semblé converger pour expliquer les températures de Curie obtenue
par le modele du champ moyen de Dietl et al. [32]. Ainsi Potashnik et al. [121] ont mis
en évidence que pour des fortes concentrations de manganese, une fraction élevée des
ions de manganese ne participe pas au ferromagnétisme et que la température de Curie
et la conductivité saturent. Yu et al. [178, 179] ont précisé que pour des couches de
(Ga,Mn)As supérieures a 50 nm, la température de Curie de 110 K est due a une limite
supérieure des porteurs dans (Ga,Mn)As '°. Pour une augmentation de la concentration

19Pour démontrer cette hypothése un codopage en Be de la couche de (Ga,Mn)As a été utilisé,
(comme dans les expériences de Lee et al. [78]). D autres codopages ont été utilisés et des diminutions
de la température de Curie ont été observées en fonction de 1’élément substituant, comme le carbone ou
I’azote [136, 116].
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en manganese au-dela de cette limite, il est plus favorable de créer des manganeses en
site interstitiel (compensants) et de conserver ainsi le produit X-p maximum.
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FIG. 1.12 — Température de Curie en fonction de la concentration totale de manganese
pour des couches (Ga,Mn)As as-grown et recuites de 50 nm (Figure du haut). Pourcen-
tage de manganese en site de substitution et en site interstitiel (Figure du bas). D’apres
Wang et al. [168]

A T’heure actuelle, I’étude des conditions de recuits se focalise sur des couches
plus fines, de sorte a augmenter les valeurs des températures de Curie, se rapprochant
ainsi du modele du champ moyen de Dietl et al. [32]. Selon ce dernier la variation de la

température de Curie devrait étre proportionnelle a Xp%. La variation de la température
de Curie en fonction de la concentration d’ions de manganese a été analysée récem-
ment par plusieurs groupes [Fig. 1.12] [90,167,168]. Pour des fortes concentrations de
manganese les T¢ sont relativement faibles pour des échantillons as-grown . La pro-
portion de manganeses en site interstitiel est estimée €tre de 1’ordre de 20 a 30% [Fig.
1.11][90,168]. La diminution de celle-ci apres recuit entraine une augmentation de Tc.

. ‘. . . 1

Plus récemment, Ku et al. [76] ont mis en évidence une dépendance directe en p3

de la température de Curie. Il précise qu'une température de Curie a I’ambiante exige

10?2 porteurs par cm— et donc un ordre de grandeur plus grand que concentrations
actuelles.



1.2 Les propriétés magnétiques de (Ga,Mn)As en couche mince 27

1.2.2 Les effets d’anisotropie dans (Ga,Mn)As

Comme I’énergie d’anisotropie dépend des contraintes, une croissance sur un sub-
strat de GaAs fait en sorte que 1’axe de facile aimantation se trouve dans le plan des
couches alors que, pour une croissance sur un substrat de (In,Ga)As, il est orienté per-
pendiculaire aux couches [82]. Nous nous intéressons par la suite exclusivement au
substrat de GaAs (001).

1.2.2.1 Les champs d’anisotropie et dépendence en fonction de la densité

L’énergie d’anisotropie dans une simple couche de (Ga,Mn)As dépend de la
contrainte, de la concentration des trous, mais également de la température“. L’ori-
gine de I’énergie d’anisotropie est le couplage spin-orbite dans la bande de valence.
En effet, comme I’interaction entre les ions de manganese localisé€s est transmis par
les trous itinérants ayant un moment orbital non nul (1=1) [31], les effets de couplage
spin-orbite doivent étre considérés. Le modéle de Zener permet de déterminer les
énergies et les champs d’anisotropie en fonction de différents parametres, comme par
exemple la concentration des trous [32].

L’ énergie magnétique totale d’une couche de (Ga,Mn)As peut s’écrire générale-
ment sous la forme [100]

Emagn = Ky cos?0 + Kc(sin4 0sin” g cos” ¢ + sin” O cos? 0) (1.5)

Dans cette expression, les coefficients d’anisotropie cubique planaire K, et uniaxial
K, (di au champ démagnétisant et aux contraintes) sont considérés. 0 et ¢ représentent
les angles en coordonnées cylindriques entre la direction de 1’aimantation et les
axes [001] et [100] respectivement. En supposant que 4K, > -K., les axes de facile
aimantation se trouve dans le plan, soit [100] ou [110] selon le signe de K.. Le champ
d’anisotropie cubique est estimé a 0,1 T pour des concentrations de manganese autour
de 3 4 4%. (82, 100]. Le champ d’anisotropie uniaxial (hors plan) est estimé par Liu
et al. et Moore et al. [82, 100] autour de 0,3 T, en accord avec Dietl et al. [32]. Une
augmentation du champ d’anisotropie uniaxial est observée apres recuit par Liu et
al. [82].

Le semiconducteur ferromagnétiques (Ga,Mn)As possede des propriétés d’aniso-
tropie magnétique intéressantes : il est par exemple possible de modifier 1’anisotro-
pie en changeant la concentration des porteurs. Pour des faibles concentrations de
trous (autour de quelques 10'° porteurs par cm—3), on prévoit d’un point de vue théo-
rique que I’axe de facile aimantation est perpendiculaire a la couche, alors que pour
des concentrations plus fortes, ’axe de facile aimantation se trouve dans le plan des

""Dans un cristal ferromagnétique, il existe une énergie qui oriente I’aimantation le long de certaines
axes cristallographiques définis appelés directions d’aimantation facile. Cette énergie est appelée énergie
magnétocristalline ou énergie d’anisotropie [71].
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F1G. 1.13 — Rapport de la température de réorientation et de la température de Curie
en fonction de la concentration de porteurs [134]. Une réorientation de 1’axe de facile
aimantation de hors plan dans le plan peut étre observée.

couches [32]. La preuve expérimentale de cette réorientation a été fournie par Sawicki
et al. [Fig. 1.13] [132, 133, 134]. Une réorientation de [100] vers [110] (dans le plan
de la couche) en fonction de la concentration ou de la température n’a pas encore été
observée.

1.2.2.2 Evolution du champ coercitif

Wojtowicz et al. [175] ont mis en évidence sur une couche de Gagpo91Mng g9As
de 110 nm une diminution du champ coercitif apres recuit [Fig. 1.14]. Ceci résulte
bien évidemment d’un changement des propriétés magnétiques dans la couche de
(Ga,Mn)As : Potashnik et al. [122] émettent I’hypothese d’un affaiblissement de 1’ac-
crochage des parois sur les défauts et donc un retournement d’aimantation pour des
champs coercitifs plus petits. Ce résultat est en accord avec les mesures effectuées par
Kuryliszyn et al. [77].

Comme Potashnik et al. [122], Wang et al. [171] ont observé que le champ coercitif
diminue en augmentant la température de Curie (et par conséquent la concentration de
porteurs). L’augmentation du champ coercitif dans certains échantillons est attribuée
a la formation de clusters de MnAs dans la couche de (Ga,Mn)As. Ceux-ci servent
comme centre d’accrochage des parois réduisant I’efficacité du renversement d’aiman-
tation.

1.2.2.3 Une contribution d’anisotropie uniaxiale selon [110] supplémentaire

A travers des mesures de résonance ferromagnétique, Liu et al. [82] ont montré
I’existence d’un champ d’anisotropie uniaxial supplémentaire, entrainant une diffé-
rence entre les deux axes [110] et [110]. Welp et al. [172,173] ont démontré que cette
contribution uniaxiale est indépendante de 1’épaisseur de la couche et est probablement
le résultat de I’anisotropie de la surface de substrat GaAs(001) reconstruite, se propa-



1.2 Les propriétés magnétiques de (Ga,Mn)As en couche mince 29

0415 K

= N W
o

L
o O

Magnetization (emu/cms)

w
S

400 200 0 200 400
Magnetic field (Gs)

FI1G. 1.14 — Courbe d’aimantation avant recuit (o) et apres recuit (H) sur une couche
de Gag91Mng p9As de 110 nm. D’aprés Wojtowicz et al. [175].

geant a travers toute la couche de (Ga,Mn)As lors de la croissance. Par conséquent il
en résulte une compétition dans le plan des couches entre 1’anisotropie cubique selon
(100) par couplage d’échange et I’anisotropie uniaxial de croissance selon (110).

A basse température 1I’anisotropie cubique domine la contribution uniaxiale alors
qu’a plus forte température cette dernicre devient dominante [82, 134, 147, 173].
Wang et al. [170] a modélisé pour un mono-domaine de (Ga,Mn)As la variation
des constantes d’anisotropie en fonction de la température. Alors que 1’anisotropie
cubique varie en M* et I’anisotropie uniaxiale en M2, cette derni¢re devient plus forte
a haute température ou 1’aimantation est plus faible. Les deux constantes d’anisotropie
deviennent ainsi équivalentes a plus forte température (généralement autour de 30 K).

Lors du recuit d’une simple couche de (Ga,Mn)As, une réorientation de cette
contribution uniaxiale (a forte température, ou elle est dominante) est observée
[135, 147]. L’axe de facile aimantation passe ainsi de [110] & [110] et le comporte-
ment a été expliqué par un changement de la concentration de trous dans la couche
de (Ga,Mn)As. Il s’integre bien dans le modele de Zener en prenant en tenant compte
d’une distorsion trigonale dans I’hamiltonien de contraintes (équation 1.3).
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1.3 Propriétés de transport de (Ga,Mn)As en couche
mince

Parallelement aux propriétés de résistivité en température, nous détaillerons les dif-
férentes méthodes permettant de déterminer la concentration des trous dans les couches
de (Ga,Mn)As. Nous conclurons ce chapitre par les mesures de magnétorésistance ani-
sotrope que nous étendrons au prochain chapitre a I’effet tunnel dans diverses hétéro-
structures.

1.3.1 Résistivité en fonction de la température

Quand I’énergie cinétique des trous dans (Ga,Mn)As est assez élevée pour que
ceux-ci se délocalisent, on se situe a la transition métal-isolant (de Mott). Ceci nous
donnera les courbes de résistivités largement étudiées. Une augmentation de la résisti-
vité a partir de la température ambiante jusqu’a la température de Curie (correspondant
au début de la mise en ordre magnétique), puis une diminution de la résistivité jusqu’a
4K (correspondant a une mise en ordre magnétique de plus en plus importante) [Fig.
1.15]. Ce comportement en fonction de la température a été décrit explicitement par
Van Esch et al. en termes de seuil de mobilité [41]. En dessous d’une valeur de résisti-
vité minimum ( a laquelle on associe une température minimum) la resistivité possede
un comportement logarithmique, attribué a I’effet Kondo. Ce dernier tire son origine
dans le couplage anti-ferromagnétique de superéchange entre les ions de manganese
interstitiel et en substitution et diminue apres recuit [57].

Resistivity (1 {J"‘Qcm}

L | L | L 1 L L
IO 50 100 150 200 250
Temperature (K)

FI1G. 1.15 — Mesures de résistivité en fonction de la température avant et apres recuit sur
une couche de 45 nm de Gag 94Mng psAs. Une augmentation de T¢ et une diminution
de la résistivité sont observées. D’apres Edmonds et al. [38].

L’influence du temps de recuit sur la résistivité a été étudiée par Edmonds et al. [38]
et Potashnik et al. [120]. Une augmentation de la conductivité est mise en évidence

apres recuit, reliée directement a une augmentation de la concentration de porteurs
[Fig. 1.15] [38,39,54].
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1.3.2 Détermination de la concentration des trous

La détermination de la concentration des porteurs est normalement effectuée par
des mesures d’effet Hall. En appliquant le champ magnétique perpendiculairement au
plan des couches, la résistivité de Hall s’exprime par la somme d’une contribution
normale et anormale [39] :

Pxy = Py +P%y = RoB-+RsM (1.6)

ou la résistance Ry, égale a le, est inversément proportionnelle a la concentration de
porteurs. Précisons que la dépendance linéaire de la résistivité de Hall en fonction
du champ magnétique B est valable pour les matériaux non-magnétiques dans la
limite d’'un champ magnétique faible. L’effet Hall anormal domine pour de faibles
champs magnétiques et ne sature pas en fonction du champ magnétique dans le cas
du (Ga,Mn)As. Pour expliquer cet effet a plus fort champ magnétique, une diminution
de localisation faible est souvent évoquée [36, 93]. Ceci compliquera la mesure du
coefficient de Hall normal (et donc de la concentration des porteurs), dominant a fort
champ magnétique. La concentration des porteurs ne sera alors mesurée qu’approxi-
mativement. Edmonds et al. [36, 39, 168] estiment ainsi la densité de porteurs entre 2
2 5-10%° porteurs par cm® avant recuit pour des concentrations de manganése entre
2% 3 8%. Une augmentation de la concentration des porteurs jusqu’a 1-10%' cm™3 est
observée apres recuit pour une concentration de 6% de Mn et une épaisseur de couche
de 50 nm. Par champ magnétique pulsé a 50 T, Malfait et al. [90] ont déterminé
la concentration des porteurs a travers des mesures d’effet Hall sur une couche de
(Ga,Mn)As de 40 nm dont les résultats sont en trés bon accord avec Edmonds et
al. [36,168] [Fig. 1.16].

D’autres méthodes de mesures ont été utilisées afin d’estimer la concentration des
porteurs :

- Méthode capacité-tension de Yu et al. [180] pour une concentration de man-
ganese de 9% et une épaisseur de couche de 110 nm. Pour la couche as-grown la
concentration de porteurs est estimée a 6-10%° porteurs par cm?® pour une température
de Curie de 67 K. Une augmentation de la concentration de porteurs a 1-10%! cm™3 et
de Tc a 111 K est observée pour un recuit "non-optimisé".

- Méthode par effet Raman de Seong et al. [139] : Pour une forte concentration en
manganese de 8,3 % et une épaisseur de couche de 120 nm, la température de Curie
reste faible (70 K aprés recuit). La concentration des porteurs est estimée a 7-10%°
porteurs par cm ™.

On précise que dans ces deux dernieres méthodes de mesures, les couches sont
relativement épaisses et les concentrations de manganese €levées. Ceci explique une
plus forte incorporation d’ions de manganese en site interstitiel et par conséquent une
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FI1G. 1.16 — (a) La concentration des trous p en fonction de la concentration de manga-
nese. Les valeurs pour les échantillons as-grown sont obtenus par des champs magné-
tiques en DC a 12 T, et celles pour le recuit par des mesures Hall en champ pulsé a 50

T. (b) La température de Curie associée a ces concentrations de manganese. D’apres
Malfait et al. [90].
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Tc et une concentration de porteurs moins élevées.

11 est, toutefois, utile de souligner que le profil de la concentration de porteurs n’est
pas forcément homogene et uniforme dans les couches minces de (Ga,Mn)As : Lim-
mer et al. [79] ont ainsi mis en évidence que, pour une couche de Gag 9490Mng ps51As, la
concentration de trous est plus importante en surface (de ’ordre de 8-102° cm—3) qu’a
Iinterface couche magnétique/substrat (de ’ordre de 4-10%° cm~3) [Fig. 1.17]. L ori-
gine de ce profil de concentration de trous est due a une augmentation de température
de la surface (et donc d’un effet de recuit) suite aux jets moléculaires provenant des
cellules d’effusion lors de la croissance par MBE.
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F1G. 1.17 — Profil de concentration de trous en fonction de 1’épaisseur de la couche
magnétique obtenue a partir des mesures capacité-tension et de spectroscopie Raman.
D’apres Limmer et al. [79].
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1.3.3 Magnétorésistance anisotrope

L’effet de magnétorésistance anisotrope classique, tirant son origine dans le
couplage spin-orbite, entraine une dépendance de la résistance suite a une variation de
I’angle entre le courant et le champ magnétique. Dans le semiconducteur ferromagné-
tique (Ga,Mn)As, I’effet de magnétorésistance anisotrope posseéde un comportement
complexe (a faible champ) lié aux anisotropies cubique et uniaxiale [93,62,64]. A fort
champ, les conséquences sur le comportement de la résistance ont été déja exposées
auparavant a travers les mesures d’effet Hall.
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F1G. 1.18 — (a) Le champ magnétique a saturation en fonction de la concentration
de manganese avec un champ magnétique appliqué selon 1’axe z [001] et selon I’axe
y [110] pour les couches as-grown et recuites. (b) Variation de la magnétorésistance
anisotrope dans le plan et perpendiculaire au plan de la couche mince en fonction de
la concentration de manganese. D’apres Wang et al. [169].

Wang et al. [169] ont effectué une étude détaillée sur des simples couches de
(Ga,Mn)As : I’influence de la concentration de manganese et du recuit donnent une
meilleure compréhension du transport. L’étude a mis en évidence deux résultats
auxlesquels on s’intéressera pour les mesures de magnétorésistance tunnel anisotrope
(TAMR) :

1) Une augmentation du champ de saturation hors plan des couches en fonction de
la concentration de manganese et du recuit est mise en évidence [Fig. 1.18 (a)]. Des
faibles variations de ce premier sont relevées pour les concentrations de manganese de
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nos échantillons (de 5% a 7%).
2) Pour des concentrations supérieures a 4%, la variation de la magnétorésistance
anisotrope, dans le plan des couches (AMR //) ou hors plan (AMR ), est inférieure a

4% [Voir Fig. 1.18 (b)], en accord avec les mesures de Baxter et al. [10]. Ici on définit :

Ry /1110 = Ry 110

R /110)
AMR | =100- R /1110 — Ry /oon]
R /110)

ou R,/ sont les valeurs de résistance pour I’aimantation parallele a I'axe
i=([110],[110] et [001]).

1.4 Conclusion

D’un point de vue expérimental, 1’interaction entre les porteurs libres et les
moments localisés décrite dans le cadre du modele de Zener, a aujourd’hui été
démontrée a travers différentes expériences. En particulier 1’influence de la densité
de porteurs sur les propriétés magnétiques, comme par exemple la température de
Curie ou I’aimantation a saturation, a été étudiée en modifiant la densité de porteurs
par application d’une tension de grille ou en réalisant des recuits. Dans ce dernier
cas la modification du nombre de porteurs provient de I’élimination du Mn en site
interstitiel. La vision communément adoptée aujourd’hui est que sous I’action d’une
température de recuit relativement basse (250 °C), les interstitiels de Mn incorporés
lors de la croissance a basse température migrent vers la surface libre. L’élimination
de ces défauts, de type double donneurs et couplés anti-ferromagnétiquement avec
les Mn en substitution, a pour effet d’augmenter la concentration de trous p et le
parametre de spin splitting Bg (suite a I’augmentation du moment a saturation et de la
concentration effective x de Mn en substitution). On comprend donc, tout au moins
qualitativement, que les recuits ont pour effet d’augmenter la température de Curie,
variant qualitativement, dans un modele de champ moyen, en x.p%. C’est la variation
de ces grandeurs caractéristiques, i.e. le nombre de porteurs et le parametre de spin
splitting, que nous mettons a profit a travers les recuits au cours de 1’étude du transport
de trous polarisés en spin (Chapitre 3).

On se heurte aujourd’hui au probleme d’une forte incorporation de densité de por-
teurs pour atteindre une température de Curie supérieure a I’ambiante. Dans le modele
de Zener, celle-ci devrait €tre atteinte pour une concentration de 10 % de Mn en ab-
sence d’auto-compensation (par les manganeses interstitiels) [65].
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L’interaction entre un dopage & en Mn dans une couche de GaAs et un gaz 2D
formé a une interface GaAs/p-(Al,Ga)As, "approvisionnant” en trous cette premiere, a
été proposée comme méthode alternative [103]. Le dopage & posséde 1’avantage d’in-
troduire localement un dopage tres fort en Mn et une concentration de trous élevés,
conditions nécessaire pour obtenir des fortes températures de Curie. Le recuit de ces
structures a permis d’atteindre des températures de Curie de 250 K [102].
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Chapitre 2

Transport dépendant du spin dans des
jonctions et hétérostructures tunnel :
de la bande de conduction a la bande
de valence

37
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Les premieres mesures de magnétorésistance tunnel (TMR) a température am-
biante ont été publi€ées par Moodera et al. [99] en 1995 pour une barriere d’alumine
Al>O3. Une valeur de TMR de 12% a alors été mesurée pour les électrodes de CoFe et
Co. A ce jour, Wang et al. [166] ont reporté la plus forte valeur de TMR qui est de 70%
pour cette barriere. Depuis 2004, certains groupes utilisent 1’oxyde de magnésium
comme barriere isolante afin de remplacer I’alumine. Bien que Bowen et al. n’aient
mesuré que 27% a température ambiante pour des jonctions Fe/MgO/FeCo(100) en
2001 [16], I’amélioration et la mise au point des conditions de croissance a permis
d’atteindre plusieurs centaines de pourcents de magnétorésistance tunnel a tempéra-
ture ambiante. Ainsi, pour les jonctions Fe/MgO/Fe [181], CoFe/MgO/CoFe [118],
CoFeB/MgO/CoFeB [52] des valeurs de respectivement 180%, 220% et 472% ont
été décrites. Dans le cas de la jonction Fe/MgO/Fe, les fortes valeurs de magné-
torésistance tunnel sont expliquées par la nature épitaxiale de la barriere tunnel et
plus généralement de la structure entiere. Les fortes magnétorésistances obtenues
s’expliquent alors par des arguments de symétrie de la fonction d’onde se propageant
dans la structure tunnel. Cette hypothese n’explique cependant pas le résultat obtenu a
I’aide des électrodes de CoFeB de nature amorphe [34].

Dans ce chapitre, nous nous intéressons donc a I’effet tunnel dépendant du spin
dans les solides et plus particulierement dans des jonctions tunnel et hétérostructures.
Nous décrirons tout d’abord I’effet tunnel dépendant du spin entre deux couches ferro-
magnétiques séparées par un isolant pour les électrons de conduction. Les observations
expérimentales ont entrainé 1’élaboration d’un certain nombre de modeles : nous ex-
poserons ici en détail celui de Julliere [61] et celui de Slonczewski [145]. Dans un
deuxieme temps, nous nous intéresserons a la modélisation du transport tunnel au ni-
veau de la bande de valence (cas des trous). Nous appliquerons le formalisme au cas
d’hétérostructures tunnel a base de (Ga,Mn)As qui sont au coeur de cette these. Nous
confronterons les résultats de ce modele avec les résultats expérimentaux de la littéra-
ture.

2.1 Effet tunnel dans la bande de conduction

2.1.1 Effet tunnel dépendant du spin

En 1970, Meservey et Tedrow ont réalisé les premieres mesures d’effet tunnel dé-
pendant du spin sur une structure de type Ferromagnétique/Isolant/Supraconducteur,
plus précisément Ni/Al,O3/Al [161]. En présence d’un fort champ magnétique les pics
de densités d’états du supraconducteur Al sont décalés de 2upH par effet Zeeman pour
les deux directions de spin. Par définition, un métal ferromagnétique possede une den-
sité d’états différente pour chaque direction de spin (suite a I’interaction d’échange
qui leve leur dégénérescence). En alignant alors le niveau de Fermi de la couche fer-
romagnétique de nickel avec les pics du supraconducteur, il est possible d’extraire la



2.1 Effet tunnel dans la bande de conduction 39

A Bande s
—_— - = -E;
Bande d|
Bande dt
nt nj

FIG. 2.1 — Structure de bandes simplifiée du Co, issues des niveaux électroniques 3d
et 4s des atomes et participant au transport dans les métaux de transition. Les bandes d
sont décalées par le couplage d’échange de Heisenberg.

polarisation du métal ferromagnétique. Le supraconducteur joue donc ici le role de
détecteur de spin. En considérant que la densité d’états au niveau de Fermi pour les
€lectrons de spins majoritaires est €gale a ny et celle des spins minoritaires a n|, on
peut définir la polarisation du matériau ferromagnétique selon

B nT—nl

P 2.1)

N ny+n|

Les polarisations positives mesurées expérimentalement pour les métaux de transi-
tion 3d, indiquent que le courant tunnel provient essentiellement des électrons de spins
majoritaires (polarisation positive). Or, pour le cobalt et le nickel, la densité d’états au
niveau de Fermi des spins majoritaires étant inférieure a celle des spins minoritaires
[Fig. 2.1] : une polarisation négative est attendue pour ces deux métaux. En 1970,
M. Stearn a souligné qu’il faudrait également tenir compte de la structure de bande
réelle [148] : comme ce sont les bandes dispersives qui vont dominer 1’effet tunnel,
la majorité du courant tunnel devrait provenir des électrons d (possédant un caractere
d’électron libre a la surface de Fermi). La densité d’états de ces bandes au niveau de
Fermi devient ainsi proportionnelle au vecteur d’onde de Fermi :

kr —k
p_ kr1—kr

= (2.2)
kFT ‘l‘kFl

Le signe de la polarisation est cette fois-ci en accord avec les données expérimentales.
Méme si la nature exacte des électrons participant a I’effet tunnel est toujours en dis-
cussion, M. Stearn a montré que 1’étude de la structure électronique des matériaux
ferromagnétiques devient incontournable pour une bonne compréhension du transport
tunnel.

Apres les premieres mesures de la polarisation de spin, Julliere remplagait en 1975
le détecteur de spin supraconducteur par une deuxieme €lectrode ferromagnétique [61].
Les champs coercitifs des deux électrodes de cobalt et de fer, séparées par une barriere
tunnel de germanium, étant différents, le courant tunnel dépend de I’ orientation relative
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FIG. 2.2 — Schémas de la densité d’états pour les deux électrodes ferromagnétiques
dans les configurations paralleles (a) et anti-paralleles (b). Les fleches symbolisent la
conduction du courant de spin par deux canaux indépendants

des deux électrodes magnétiques. Afin d’expliquer les variations de résistance de 14%
a 4,2K, Julliere a introduit un modele basé sur deux hypotheses : conservation du spin
lors de I’effet tunnel et conduction du courant de spin par deux canaux indépendants.

2.1.2 Modéele de Julliere

Dans la limite des faibles tensions et d’apres la regle d’or de Fermi, la densité de
courant pour un canal de spin devient proportionnelle au produit des densités d’états
des deux électrodes. Les densités de courant pour la configuration ou les aimantations
des deux couches sont paralleles et anti-paralleles s’écrivent alors :

jp ~ 1} (Er)ny(EF) + n} (Ep)n} (Er) (23)
jap ~ n}(Er)n(Er) + i (Ep)n} (Er) 2.4)

Ainsi dans une configuration d’état parallele, a une forte (faible) densité d’états
pour une direction de spin dans la premiere électrode correspond une forte (faible)
densité d’états dans la deuxieme électrode : la densité de courant est forte [Fig. 2.2a].
Dans I’état anti-parallele, a une densité d’états importante pour une direction de spin
va correspondre une densité d’états faible dans 1’autre électrode : la densité de courant
est faible [Fig. 2.2b]. On introduit alors la magnétorésistance tunnel sous la forme :

_ jP_jAp

TMR (2.5)
JAP
qui s’écrit donc en détail
R — "B (ER) +m (Ep)my(Er) =y (Ep)ny(Er) —nj (Ep)ny(Er) )
n{(Er)ny(Er) + i (Er)n)(EF)
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ou encore en fonction des polarisations des €lectrodes
TMR= ——— (2.7)

P et P, sont équivalents aux polarisations de Meservey et Tedrow (Eq. 2.1.1). La
magnétorésistance tunnel apparait ici comme une propriété intrinseque des €électrodes
sans tenir compte de la nature de la barriere. Le module de la valeur de la magnétoré-
sistance tunnel ne dépendra alors que du choix des électrodes .

2.1.3 Modeéele de Slonczewski

En 1989, Slonczewski donne une approche théorique plus rigoureuse du probleme
de I’effet tunnel dépendant du spin [145]. Dans son modele les deux directions de
spin "up" et de spin "down" de I’électrode ferromagnétique, séparées par le champ
d’échange, sont décrites par deux bandes paraboliques. La continuité de la fonction
d’onde ainsi que la dérivée de cette derniere nous permettent de calculer le coefficient
de transmission. En ne prenant en compte que les vecteurs d’onde en incidence normale
(limite des barrieres épaisses), la conductance est définie par

Gp/ap = Go(1+P2sf) (2.8)

ou le signe dépend de I’orientation relative des aimantations des deux couches iden-
tiques. En posant

2
K| ex(i® +kkp) (kt +k)) —oKd
Go=— e 2.9
*~ hd (k2 +k7) (&2 + k) *P 3

et la polarisation de spin effective du couple électrode ferromagnétique-barriere.

kg —kik| ky — k|
i3+ kik| ky +k|

Porr= (2.10)
ou k définit le vecteur d’onde évanescent dans la barricre et k; et k| les vecteurs d’onde
propagatifs pour les deux canaux de spin dans les électrodes ferromagnétiques.

Le pré-facteur tient compte des propriétés entre I'interface et le métal ferroma-
gnétique et limite la variation de la polarisation effective entre P et -P. Ce modele de
Slonczewski a été étendu par Bratkowsky en 1997 [17]. La masse effective des €élec-
trons a I'intérieur de la barriere change la polarisation effective :

2 2
—mikk
Ko — mpkik) @2.11)

P —
NG 4 ok,

L intérét pour les matériaux demi-métalliques, comme la perovskite La;_,S,MnOs3, devient alors
évident. Pour la structure LSMO/STO/LSMO, une tres forte valeur de magnétorésistance de 1800 % a
ainsi pu étre mise en évidence par Bowen et al. [15]. Dans le cadre du modele de Julliere, les auteurs
ont déduit une polarisation de spin de 95 % a 4 K.
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Contrairement a celui de Julliere, ce modele tient compte de I’interface entre le métal
ferromagnétique et la barriere. Bien que le modele de Slonczewski (dans 1’approxima-
tion des électrons libres) soit nettement plus élaboré que celui de Julliere, il ne tient
pas compte de la structure de bandes exacte du matériau ferromagnétique [88].

En général, le choix de la barricre et de 1’électrode ferromagnétique influencera
le comportement du transport polarisé en spin dans ces structures. L’ influence directe
de la barriere sur I’effet de magnétorésistance tunnel a ét€ mise en évidence par
DeTeresa et al. [162] : En comparant les deux barrieres de SrTiOsz et de Al,Os,
séparant les électrodes de LSMO et de Co, un changement de signe de la valeur de
magnétorésistance tunnel a été observé. L’explication de ce changement de signe a été
donnée en termes de liaisons a I’interface entre 1’électrode ferromagnétique de cobalt
et les différentes barrieres.

Bien qu’ils permettent d’aborder assez rapidement la notion d’effet tunnel dépen-
dant du spin, les modeles de Julliere et de Slonczewski restent toutefois assez som-
maires pour aborder le réle de la nature des liaisons a I’interface entre électrode ferro-
magnétique et la barriere. Dans la suite du chapitre, nous nous intéresserons au trans-
port tunnel au niveau de la bande de valence (cas des trous) pour des jonctions tunnel
et hétérostructures III-V et II-VI épitaxiées. Dans ce cas, ce sont des structures dont
les effets pourront €tre comparés au cas des jonctions épitaxiées Fe/MgO/Fe.

2.2 Effet tunnel dans la bande de valence

Comme la structure de bande du semiconducteur ferromagnétique (Ga,Mn)As a
été traitée en théorie k.p, nous nous placons dans ce cadre pour traiter le transport tun-
nel polarisé en spin dans des jonctions et hétérostructures tunnel intégrant (Ga,Mn)As.
Il semble alors évident qu’une telle modélisation apparaisse nettement plus complexe
que dans le cas des électrons de conduction, telle qu’elle a été proposée par Slonc-
zewski (description a deux bandes). En se placant dans un systéme unidimensionnel
par conservation de la composante parallele du vecteur d’onde dans le plan des couches
(k / /) du fait de I'invariance par translation, la continuité de la fonction d’onde et la
conservation du courant nous permettra de calculer la conductance par la formule de
Landauer en utilisant la méthode de transfert de matrices (appliquée aux six bandes).
Dans un premier temps, nous donnerons les outils mathématiques nécessaires avant
de fournir quelques exemples particuliers de calculs concernant (Ga,Mn)As. Nous
confronterons ces résultats avec les résultats expérimentaux de la littérature. Nous ter-
minerons ce chapitre en discutant des limites de notre modele et en le comparant au
modele des liaisons fortes développées par Sankowski et al. [128].
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2.2.1 Modélisation d’une hétérostructure en théorie k.p

Par suite des discontinuités introduites par la barriere de potentiel, deux conditions
aux interfaces doivent étre satisfaites : continuité de la fonction d’onde et continuité
de I’opérateur courant. Avant de démontrer la continuité de ce dernier, nous établirons
tout d’abord son expression qui est I’extension d’un courant tunnel tel que donné par
Wessel et al. [174] aux couches magnétiques [119].

2.2.1.1 Définition et continuité de ’opérateur courant en théorie k.p

En mécanique quantique la fonction d’onde (ou vecteur d’état) y(r,t) évoluant au
cours du temps est gouvernée par I’équation de Schrodinger dépendante du temps :
0¥ (rt
#9F (1)
ot

En multipliant 1’équation (2.12) par le complexe conjuguée de la fonction d’onde
W(r,t), on obtient I’équation suivante :
0¥ (n,1)
ot
De méme 1’équation complexe conjuguée de (2.12) multipliée par -W(r,t) s écrit
sous la forme :

= HY¥(r,1) (2.12)

ih¥Y* (1) =W (r, ) HY (r,1) (2.13)

o¥(n,1)
ot
En faisant alors la somme de chaque membre de I’équation (2.13) et de (2.14), nous
obtenons :

iRV (1) = W (1,1 HP (1, 1) (2.14)

WINED | Ly By — W) B () =0 @15)

En écrivant I’hamiltonien £.p incluant également le terme d’échange et de contrainte
sous la forme 2

_— — 0
Hyp = Zhijkik Zhu < ax ) (—"gj) (2.16)
ij

avec

—

— *
hij = h;,

Le deuxieme terme de I’équation

W*(rvt)ﬁ“l(rat) —‘I’(Fal)ﬁ\*\l’*(m)

s’exprimera alors sous la forme

g () (4w s () (4 s

2 Attention : les indices se réferent ici aux composantes d’espace X, y et z.
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L’équation 2.13 peut ainsi s’écrire sous la forme

it (vp (] b)) e

Par comparaison avec la conservation locale de la charge locale

dp
p+Za ji=0 (2.18)

on identifiera la composante du courant selon I’axe i :

- (bpn ][ ()

Si on définit I’opérateur {; comme

~ e~ 1 0H, ,
=—VNhok = — -P
G hs VTR Ok

=<y |G ly>+ <y |y >
= ji=< V|Gl > <y @) v ]!
= ji=< Gy > <y Gy )
> Ji=2Re[<y" [ G|y >]
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F1G. 2.3 — Schéma utilisé pour la modélisation d’une simple jonction tunnel.

L’ opérateur de courant peut donc s’écrire

1 0H,

Ji=
B ok;

(2.19)

Comme le premier terme dans 1’équation 2.18 est indépendant du temps, on
doit avoir continuité de I’expression < Y*J,y> (z étant la direction de croissance

de I’hétérostructure et %:0 et %:O, traduisant la symétrie par translation) . Or

les fonctions d’onde W et y* étant continues, fzw est continu. Cette condition de
continuité se rajoute a la condition de continuité de la fonction d’onde.

2.2.1.2 Méthode des matrices de transfert

Dans des jonctions de type tunnel [Fig. 2.3], chaque couche est gouvernée par les
parametres suivants : les parametres de Luttinger (hamiltonien £.p), le spin splitting Bg
(hamiltonien d’échange) et les contraintes Q (hamiltonien de contraintes). La modéli-
sation du transport dans un empilement de couches de la jonction tunnel nécessite de
pouvoir ajuster 1’énergie de Fermi et le spin splitting dans les électrodes ferromagné-
tiques ainsi que 1’épaisseur des différentes couches et les offsets de bandes respectifs
(ou hauteur de barriere dans le cas de la jonction tunnel).

Dans cette partie, la méthode des matrices de transfert sera exposée pour une struc-
ture tunnel avec n=6 fonctions d’ondes incidentes i (et donc 6 fonctions réfléchies r).

Les hétérostructures étudiées dans ce manuscrit sont réalisées par épitaxie par jets
moléculaires. Suite au caractere épitaxial, cela entraine la conservation de la compo-
sante parallele du vecteur d’onde k, par invariance par translation dans le plan des
couches. Dans une couche mince (a potentiel constant), la fonction d’enveloppe selon
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la direction z peut s’écrire sous la forme générale [119]

6
Y= Z inQ(kn) exp (iknz) + 1a0(—ky) exp (—iknz),
n=1

ou n est le nombre de bandes. Les valeurs k, sont les valeurs propres de k, dans la
couche considérée et ¢(k,) les vecteurs propres associés qu’il est possible de déduire
de I’équation 1.3. En prenant en compte la continuité des vecteurs propres ¢ ainsi que
celle de J,®, les conditions pour la premiere interface électrode(L)-barriere(B) peuvent
étre écrites sous forme matricielle :

Or1(k) .. Ori(ki2) ir1 op1(k1) ... Op1(ki2) iB,1
¢L76‘(k1) ¢L76ék12) iL',6 _ ¢B,6'(k1) ¢B,6&k12) l'z;",ﬁ
Jora(ki) ... J0r1(ki2) L J0p1(kt) ... J.0p1(ki2) rB.1
JZ¢L,‘6(k1) qu)L,é;(klZ) ’"l:,ﬁ JZ¢B,.6(k1) JZ¢B,6'(k12) 7’1;,6
(2.20)

Cette condition peut s’écrire de maniere simplifiée

ML( Z ) :MB< Z ) (2.21)

Pour la deuxi¢me interface barriere(B)-électrode(R) la condition s’écrit :

MB.QB( Z ) :MR( ;’; ) (2.22)

ou Qp est I’élément de matrice diagonale qui tient compte du passage de I’interface I
vers I’interface I1.

exp(—ikid) ... 0
Op = : : : (2.23)
0 ... exp(—ikpad)

Dans le cas d’une jonction tunnel simple, on peut alors écrire

( 'L ) :ML—I.MB.QI;I.M;.MR( ’r’; ) (2.24)

rL

Si on considere que seules les ondes incidentes et refléchies se trouvent dans la
région I et que seules les ondes transmises se trouvent dans la région III, on écrit

i\ t _( Mu M
(r)_M<O> avec M_(M21 M22> (2.25)
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On peut alors écrire que
1. 1.
taw = [M11) i Faw = Mo [My1] ™
Les coefficients de transmission et de réflexion sont alors donnés par

< Jgp >y

* *
Rn,n’ = Tuu-Tnn Tn,n’ = tn,n"tn,n"

Apres avoir calculé les différents coefficients de transmission, on peut calculer la
conductance totale par unité de surface par la formule de Landauer

2
_€ kyy
G==—Y T//(EF)

n,n’,k//
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2.3 Application au cas de jonctions tunnel intégrant
(Ga,Mn)As

Nous nous intéresserons ici aux deux phénomenes de transports suivants : la ma-
gnétorésistance tunnel (TMR) et la magnétorésistance tunnel anisotrope (TAMR) de
jonction tunnel magnétique incluant (Ga,Mn)As comme électrodes. La magnétorésis-
tance tunnel (TMR), déja abordée précédemment dans le cas de la bande de conduc-
tion, exprime la différence de résistance entre la configuration parallele et antiparallele.
La magnétorésistance tunnel anisotrope traduit quant a elle une variation de résistance
tunnel selon la direction des aimantations des électrodes. Ainsi, le courant qui, dans le
cas classique, ne dépend que de 1’angle entre les deux directions d’aimantations [59],
peut, en présence du couplage spin-orbite, dépendre de 1’angle entre courant et aiman-
tation.

Dans cette partie, nous allons particulierement insister sur les barrieres d’AlAs et
de ZnSe et nous confronterons nos résultats avec les résultats expérimentaux qui ont été
extraits de la littérature récente. Tous les résultats présentés ci-dessous ont été obtenus
sur des hétérostructures a base de (Ga,Mn)As non-recuites.

2.3.1 Effet de magnétorésistance tunnel (TMR)

La premiere mise en évidence expérimentale du tunnel direct polarisé en spin
dans les hétérostructures incluant les électrodes de (Ga,Mn)As a été reportée par
Tanaka et al. en 2001 [157] sur des jonctions tunnel a base d’ AlAs. Une dépendance
exponentielle de la résistance tunnel en fonction de I’épaisseur de la barriere a pu étre
notamment observée traduisant une conductance par effet tunnel.

Considérons des épaisseurs de barriere particulieres d’AlAs de 1,5 nm et de 3 nm
et un offset de bande de -0,67 eV [157]. Nous avons représenté sur la figure 2.4 la
variation de la magnétorésistance en fonction de deux parametres caractéristiques de
I’électrode ferromagnétique : le spin splitting B et I’énergie de Fermi Er. Nous y
avons également fait figurer les courbes donnant Er et Bg en fonction de la concentra-
tion de porteurs pour p=1-102, p=3,5-10?" et p=5-10%" (bien que le spin splitting Bg
varie généralement en fonction de la concentration de porteurs p).

De fagon triviale la magnétorésistance tunnel s’annule sans spin splitting (B5=0).
Le remplissage de la premiere bande, et donc a faible concentration de porteurs
(Attention : en pratique le systeme peut s’avérer paramagnétique !), entraine en théorie
de fortes valeurs de magnétorésistance tunnel, supérieures a 400%. Ceci traduit le
caractere demi-métallique du (Ga,Mn)As a faible concentration de porteurs. A spin
splitting fixé (par exemple 30 meV), la TMR décroit assez rapidement lorsque les
sous-bandes inférieures commencent a étre remplies : la contribution de la seconde
sous-bande donne une contribution bien moindre que la premiere. Une derniere
tendance a relever est 1’augmentation monotone de la magnétorésistance tunnel a
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FI1G. 2.4 — Variation de la magnétorésistance tunnel (en code couleurs) en fonction
de I’énergie de Fermi donnée a partir de I'g et le spin splitting Bg pour une barriere
d’AlAs de 1,5 nm (a) et de 3 nm (b). Les lignes blanches indiquent les quatre sous-
bandes successives au point I.
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FI1G. 2.5 — A gauche : Variation de magnétorésistance tunnel en fonction de 1’épaisseur
de la barriere d’ AlAs selon les deux orientations d’aimantation. A droite : Magnétoré-
sistance modélisée en fonction de I’épaisseur de la barriere d’AlAs selon la direction
[100].

énergie de Fermi EF fixée (mais également a nombre de porteurs fixés) ce qui n’est
certes pas tres étonnant. Toutefois il apparait a la vue de ce diagramme assez difficile
de déduire une relation simple de la TMR en fonction de Bg et de la concentration de
porteurs p.

Concernant les expériences de TMR obtenues avec des barrieres d’ AlAs de Tanaka
et al. [157] et Mattana et al. [95, 96], le spin splitting est attendu assez faible (12
meV) en raison des températures de Curie relativement modestes relevées sur ces
échantillons non recuits (de I’ordre de 50 K). Des densités de porteurs autour de 1020
cm™ sont a comparer avec les valeurs expérimentales dans des couches minces de
(Ga,Mn)As. Les valeurs de TMR calculées alors pour ces parametres sont de 1’ordre

de 40-50 %, assez voisines des valeurs expérimentales.

Dans le méme article cité précédemment, Tanaka et al. ont reporté une décrois-
sance de la magnétorésistance en fonction de I’épaisseur de la barriere (d>1,5 nm), la
valeur maximale de magnétorésistance tunnel étant située autour de 70 % pour d=1.45
nm (Fig. 2.5) [157]. Nous avons modélisé la variation de la magnétorésistance tunnel
obtenue en fonction de I’épaisseur de la barriere pour une valeur de spin splitting de
-12 meV et un niveau de Fermi de -75 meV (Fig. 2.4). Bien qu’elle ne soit pas aussi
rapide que celle donnée par les expérience, on constate bien une décroissance en fonc-
tion de I’épaisseur d. Une explication de cette décroissance de la magnétorésistance
tunnel a été donnée par Tanaka et al. [157] a travers un modele a deux bandes : les
porteurs avec des vecteurs d’onde k// (dans le plan des couches) €levés sont a I’origine
des fortes valeurs de magnétorésistance tunnel. Ainsi, pour des barrieres épaisses ces
dernieres s’atténuent plus vite, comme seuls les porteurs a vecteur d’onde k;, élevé sont
transmis. De nombreux travaux théoriques ont suivi : modele dans 1’approximation de
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FIG. 2.6 — Variation angulaire de la résistance sur une structure tunnel de type
(Ga,Mn)As (100 nm)/GaAs(2 nm)/(Ga,Mn)As(10 nm), a champ magnétique fixé.
D’apres Riister et al. [125].

deux bandes paraboliques (majoritaire et minoritaire) pour les électrons libres [160] et
modele basé sur la théorie k.p de Kohn-Luttinger (comme dans notre cas) [75]. Dans
aucun de ces modeles, une décroissance rapide de la TMR en fonction de 1’épaisseur
de la barriere n’a pu étre expliquée. Une prise en compte des impuretés magnétiques
dans la barriere pourraient expliquer une décroissance plus rapide en fonction de
I’épaisseur de la barriere lors des expériences [86].

2.3.2 Effet de magnétorésistance tunnel anisotrope (TAMR)

Nous focalisons cette étude sur des jonctions tunnel magnétiques, bien que 1’effet
de TAMR a aussi été reporté dans des nanoconstrictions a base de (Ga,Mn)As [44].

2.3.2.1 TAMR dans le plan

Les effets de TAMR ont été tout d’abord introduits et explorés par Gould
et al. [46, 124] sur une structure de type (Ga,Mn)As/AlO/Au afin de décrire les
variations de conductivité tunnel lorsque I’aimantation du (Ga,Mn)As est orientée
successivement selon deux directions cristallines dans le plan. Deux états de résistance
ont été observés suite a un renversement en deux étapes a travers la nucléation et
propagation des parois a 90°. Entre ces deux étapes des variations de résistance
positives et négatives de 3% ont été observées (avec un état de haute résistance selon
[100] et basse résistance [010]). Le comportement des champs coercitifs dans cette
expérience est en bon accord avec les mesures d’effet Hall planaire de Tang et al. [158].

Le méme type d’effet peut €tre obtenu toutefois sur des jonctions tunnel magné-
tiques (Ga,Mn)As/Isolant/(Ga,Mn)As en régime saturée (ou les deux aimantations des
couches minces sont maintenues paralleles par application d’'un champ magnétique).
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FIG. 2.7 — Variation de la magnétorésistance tunnel anisotrope (en code couleurs) dans
le plan des couches en fonction de 1’énergie de Fermi et le spin splitting Bg pour une
barriere d’AlAs de 1,5 nm (a) et de 3 nm (b). Les lignes blanches indiquent les quatre

sous-bandes au point I'.
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Nous avons calculé la TAMR dans le plan en fonction des parametres matériaux de
(Ga,Mn)As selon :
G100 — Gl110)

TAMR,, =
// G0

Sur le diagramme de phase correspondant Fig. 2.7, nous observons que pour les
épaisseurs de barriere d’AlAs de 1,5 et 3 nm, la TAMR reste assez modeste, inférieure
a 10% en valeur absolue. Notons de plus que selon le taux de remplissage des bandes
et I’amplitude du spin splitting, elle peut changer également de signe.

Sur des structures tunnel de type (Ga,Mn)As (100nm)/GaAs(2 nm)/(Ga,Mn)As (10
nm) [125], le groupe de I’université de Wiirzburg a reporté plus récemment des varia-
tions de résistance de 150 000 % en géométrie planaire a des tensions de I’ordre du
meV et a tres basse température (1,7 K) [Fig. 2.6]. On peut noter dans ce cas une
résistance surfacique R.S élevée de I’ordre de 50 Q.cm~2. Ces effets importants dis-
paraissent a plus forte tension et peuvent étre expliqués par I’ouverture d’un gap au
niveau de Fermi a basse température , dit gap d’Efros-Shklovskii. Ce gap dépendant
de la densité d’états au niveau de Fermi, peut €tre modulé par 1’orientation de 1’aiman-
tation comme décrit dans le modele de Tang et Flatté pour une impureté de manganese
isolée [159]. Il est clair que pour décrire un tel phénomene de transition métal isolant au
niveau des €lectrodes, la théorie k.p est completement inadaptée. De tels effets géants
doivent donc étre pris avec une certaine précaution, s’établissant dans un domaine
particulier du diagramme de phase de (Ga,Mn)As (transition métal-isolant) [117] et
en ce sens ne constituent pas un phénomene intrinseque sur l’anisotropie de conduc-
tion tunnel dans ce type d’hétérostructures.

2.3.2.2 TAMR hors plan

Les effets de TAMR intrinseque, en dehors de la transition de phase métal-isolant,
sont attendus plus significatifs en géométrie perpendiculaire lorsque I’aimantation
pivote de I’axe [100] (dans le plan des couches) vers 1’axe [001] (direction du
courant tunnel). Brey et al. [19] ont considéré cette géométrie spécifique pour traiter
théoriquement les effets des TAMR hors plan dans un modele k.p a 6 bandes. En
considérant une barricre de AlGaAs de 1,5 nm, Brey et al. prévoit une variation
de -6% entre la configuration magnétique perpendiculaire et parallele (au plan des
couches) correspondant ici a une TAMR négative.

L’effet de magnétorésistance tunnel anisotrope hors plan a été testé aussi a travers
une interface d’une diode tunnel Esaki p*+-(Ga,Mn)As/n™ par Giraud et al. [45]. Des
valeurs de 40% pour des tensions tres faibles et a basse température ont été mesurées.
Une transition du régime tunnel vers le régime ohmique a pu €tre identifiée en injectant
a partir de I’électrode ferromagnétique. En injectant a partir d’une électrode de GaAs
de type n, il est possible de faire une spectroscopie du mécanisme de TAMR en
sondant les différentes sous-bandes : Ainsi pour la quatrieme (troisieme) sous-bande
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FIG. 2.8 — Variation de la magnétorésistance tunnel anisotrope (en code couleurs) hors
plan des couches en fonction de I’énergie de Fermi et le spin splitting Bg pour une
barriere d’AlAs de 1,5 nm (a) et de 3 nm (b). Les lignes blanches indiquent les quatre
sous-bandes au point I'.
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une contribution positive (négative) a la TAMR est rapportée. Le changement de signe
de la TAMR en passant d’une sous-bande a 1’autre est également observé sur notre
modélisation de la barriere d’ AlAs.

Modélisation

Pour exemple, nous avons calculé la TAMR hors plan en fonction des parametres
matériaux de (Ga,Mn)As selon :

Gloo1] — Gr100]

TAMR, =
* Gl100]

Nous reportons sur la figure 2.8 les résultats obtenus avec notre modele en
anticipant les résultats expérimentaux de cette these pour les épaisseurs de barriere
d’AlAs de 1,5 et 3 nm. Nous mettons d’ores et déja en évidence que selon 1’énergie
de Fermi et le spin splitting, i.e. le remplissage des diverses bandes, la TAMR peut
devenir alternativement positive (Gygo;] > Gyjop)) ou négative (Gjoo1; < Gyigo))s en
accord qualitatif avec les résultats de Giraud et al. [45] obtenus sur des jonctions
Esaki. Nous avons calculé les contributions pour chaque sous-bande et les conclusions
sont les suivantes.

Nous pouvons observer que la premiere bande de trous lourds au point I" donne une
contribution largement négative a la TAMR pour des relatives faibles concentrations de
porteurs. Il est cependant a noter que, tout comme pour la magnétorésistance tunnel,
en présence de tres faibles concentrations de porteurs, le ferromagnétisme dans les
couches minces de (Ga,Mn)As n’est toutefois plus assuré, ce qui rend la vérification
expérimentale impossible a ce jour.

Nous remarquons également que le signe de TAMR change lorsque la deuxieme
bande commence a étre peuplée de facon significative. Selon des arguments établis a
partir du calcul des coefficients de transmission correspondant a chaque bande, la zone
de TAMR négative semble plutdt provenir de la contribution de la premiere bande a
fort taux de remplissage.

La TAMR positive de la troisieme sous-bande provient de la large contribution
de la deuxieme sous-bande. La troisiéme sous-bande quant a elle affiche un compor-
tement plus compliqué de la TAMR, pouvant étre positive ou négative a cause du
couplage avec les bandes de split-off. La quatrieme sous-bande donne une contribution
plutdt négative, mais peut cependant devenire positve a forte énergie.

Nous concluons ici qu’a I’exception d’un transport de trous impliquant uniquement
les deux premieres bandes, les effets de TAMR restent assez modestes et inférieurs a
la TMR.
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Quelques arguments simples

A partir de ces considérations et outre le résultat du calcul donné par la théorie k.p,
nous pouvons donner quelques arguments sommaires pour expliquer les mécanismes
sous-jacents de la TAMR. Selon I’expression de la conductance donnée par la formule
de Landauer, toute variation du courant tunnel doit provenir d’une variation des
coefficients de transmission, pilotée en outre par I’énergie des trous et leur caractere
respectif lourd ou 1éger, 1i€ a I’anisotropie de I’énergie d’échange. La transmission des
trous légers est favorisée en raison de leur masse effective plus faible.

Rappelons que les masses effectives des trous se propageant selon [’axe de
quantification 7 du moment cinétique total J sont différentes de celles se propa-
geant perpendiculairement a cet axe. Dans le cas de I’approximation sphérique du
semiconducteur GaAs les masses effectives seront équivalentes a T 11372 et Y1"1T0y2 res-
pectivement. Les trous qui ont un caractere lourd (léger) selon I’axe de quantification
possédent majoritairement un caractere léger (lourd) perpendiculaire a cet axe. Les
termes non-diagonaux dans I’hamiltonien k.p de Luttinger-Kohn (a k;; # 0) sont

responsables de cette inversion des masses effectives des trous.

Nous avons calculé les coefficients de transmission discrétisés sur chaque surface
de Fermi dans le cas de la barriecre d’AlAs de 3 nm, pour les directions d’aimanta-
tion [001] et [100] [Fig. 2.9]. Nous avons choisi un parametre de spin splitting Bg
de -20 meV et une énergie de Fermi Er de -75 meV. On peut alors donner quelques
hypotheses grossieres en fonction des diverses sous-bandes qui prédominent dans le
transport tunnel pour les fortes épaisseurs ou hauteurs de barriere.

Pour la premiere sous-bande, lorsque le taux de remplissage est important, la sur-
face de Fermi correspondante admet une symétrie quasiment cubique sans différences
notables pour des directions équivalentes de 1’espace réciproque. Lorsque 1’aimanta-
tion se situe dans le plan des couches, les trous admettent un caractere principalement
léger pour les directions normales, i.e. dans la direction du courant tunnel [Fig. 2.9
(b)]. La transmission des trous légers est favorisée en raison de leur masse effective
réduite dans la barricre. La TAMR devient négative pour la premiere sous-bande
[Fig. 2.9 (a) et (e)]. Pour la deuxieme sous-bande, ce critere est inversé, donnant une
contribution positive a la TAMR [Fig. [Fig. 2.9 (b) et (f)]. En partie suite au couplage
avec les bandes de split-off, la troisieme et quatrieme sous-bande affichent un com-
portement plus complexe et il semble difficile d’en déduire le signe de TAMR a partir
des coefficients de transmission sur les surfaces de Fermi [[Fig. 2.9] (c), (d), (g) et (h)].

2.3.2.3 Coexistence entre effet de TMR et de TAMR

Le cas de la barriere ZnSe ((Ga,Mn)As/ZnSe/(Ga,Mn)As) [126] est, a ce jour, outre
les résultats présentés dans cette these (chapitre suivant), le seul cas ou les effets de
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F1G. 2.9 — Coefficients de transmission a travers une barriere d’AlAs de 3 nm, dis-
criminés sur chaque surface de Fermi de (Ga,Mn)As [4 bandes] pour une aimantation
perpendiculaire au plan des couches (M//[001]) [Figures (a),(b),(c) et (d)] et dans le
plan des couches (M//[100]) [Figures (e),(f),(g) et (h)]. Le parametre de spin splitting
Bg est de -20 meV et I’énergie de Fermi Er de -75 meV (p~1-102%cm™3).
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FIG. 2.10 — (a)Variation de la conductance entre la direction [001] et la direction [100]
pour une jonction tunnel (Ga,Mn)As/ZnSe/(Ga,Mn)As [126]. (b) Modélisation de la
variation de résistance relative en fonction de 1’angle entre la direction [001] (6=0°) et
la direction [100] (6=90°) pour cette simple jonction tunnel.

TMR et TAMR ont été mis en évidence sur un méme échantillon sans considérer les
résultats présentés dans cette these et non publiés a ce jour. Alors que la magnétorésis-
tance tunnel obtenue est égale a 100%, la TAMR hors plan est de 10% [Fig. 2.10(a)]
et de 4% dans le plan. Les mesures de résonance ferromagnétique ont démontré que la
magnétorésistance tunnel anisotrope et 1I’anisotropie magnétique proviennent de I’ani-
sotropie de la densité d’états au niveau de Fermi. Dans ces échantillons, malgré une
forte concentration d’ions de manganese dans les électrodes, une température de Curie
(Tc=60 K) peu élevée est le signe d’une incorporation importante d’ions de manganese
en site interstitiel.

Dans ce cas, les auteurs ont estimé 1’épaisseur de barriere a 2,3 nm par un ajuste-
ment graphique de I’équation de Simmons. La déplétion ainsi que I’interdiffusion aux
interfaces ont été proposées afin d’expliquer une épaisseur de barriere plus élevée que
I’épaisseur nominale. Dans ce cadre, nous avons €élaboré le diagramme de phase TAMR
et représenté la courbe de TAMR en angle pour un spin splitting de -25 meV, une éner-
gie de Fermi de -100 meV et une épaisseur de la barriere de 2,3 nm. Les valeurs de
TMR et de TAMR sont respectivement égales a 130% et 9 % [Fig. 2.10(b)], en tres
bon accord avec les expériences. L’influence de I’anisotropie de la surface de Fermi
devient clairement visible dans le cas du transport tunnel direct (a basse température et
tres faible tension).

2.3.3 Les limites du modele

Bien que le formalisme k.p soit relativement bien approprié pour décrire la
conduction tunnel directe (cohérente) des trous dans les hétérostructures, le modele
a 6 bandes développé ci-dessus possede certaines limites par rapport a d’autres
formalismes plus élaborés comme celui des liaisons fortes [128].
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Sankowski et al. [128] ont combiné le formalisme des liaisons fortes de la
structure de bandes des semiconducteurs et 1’expression de Landauer-Biittiker de la
conductance tunnel afin de décrire le transport tunnel de trous dans le méme type de
jonctions tunnel que celles décrites précédemment. Ce formalisme possede d’une part
I’avantage par rapport a la théorie k.p de tenir compte de la structure électronique des
semiconducteurs a une hétérointerface (et non seulement de la fonction enveloppe
dans la théorie k.p). D’autre part, il traite proprement des vecteurs d’onde €loignés du
centre de zone dans le cas d’un semiconducteur fortement dégénéré. Il est alors assez
surprenant de constater que la théorie k.p donne les tendances essentielles pour la
TMR et la TAMR : I’ordre de grandeur et le signe de la TAMR hors plan sont corrects
ainsi que leurs variations en fonction des parametres du matériau, tels que le spin
splitting Bg, 1’énergie de Fermi Er ou la concentration de porteurs p.
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Ce chapitre est consacré a I’étude d’hétérostructures tunnel a barriere de (In,Ga)As
comprise entre deux électrodes magnétiques de (Ga,Mn)As. A I'origine, ce choix
résulte de la volonté d’obtenir de faible hauteur de barriere offrant la possibilité
d’injecter des densités de courant les plus fortes afin d’étudier les mécanismes de
renversement d’aimantation par un courant polarisé en spin (Chapitre 5). Nous nous
intéressons tout d’abord a I’influence de 1’épaisseur de la barriere sur la magnéto-
résistance tunnel (TMR) et la magnétorésistance tunnel anisotrope (TAMR). Dans
une deuxieme partie nous analysons 1’effet du recuit sur des tri-couches a base de
(Ga,Mn)As avec différentes concentrations de manganese : les propriétés magnétiques
et électriques sont particulierement détaillées, en utilisant les résultats du premier
chapitre ou I’influence du recuit sur des couches minces a été détaillée. Dans la
troisicme et derniere partie, la modélisation du transport tunnel en théorie k.p nous
permet de donner des valeurs quantitatives raisonnables aux différents parametres,
énergie de Fermi, concentration de porteurs et spin splitting B, avant et apres recuit.

Toutes les hétérostructures présentées dans ce chapitre ont été élaborées par Aris-

tide Lemaitre au Laboratoire de Photonique et de Nanostructures (LPN) 2 Marcoussis'.

3.1 Heétérostructures non recuites

Dans cette partie nous étudions I'influence de 1’épaisseur de la barriere de
Inp »5Gag 75As :Be sur le transport dépendant en spin dans les hétérostructures. En
distinguant deux épaisseurs de barriere différentes, 4,1 nm et 6,2 nm [Fig.3.1 (a) et
Fig.3.2 (a)], nous analysons tout d’abord les propriétés magnétiques et les caracté-
ristiques structurales des jonctions tunnel avant d’aborder les propriétés de transport
proprement dites.

3.1.1 Propriétés magnétiques

Dans les hétérostructures tunnel, les deux électrodes ferromagnétiques de
Gag 95oMng 048 As ont ét€ €laborées avec des €paisseurs différentes, respectivement 30
nm (couche supérieure) et 300 nm (couche inférieure), afin d’obtenir deux champs
coercitifs distincts. Nous reportons ici un moment a saturation total des deux couches
magnétiques autour de 30 emu.cm > pour les deux échantillons [Fig.3.3 et Fig.3.4].

Concernant la barriere de 6,2 nm, le cycle d’hystérésis effectué a 10 K pour un
champ magnétique aligné selon la direction [100] posséde deux sauts correspondant
au renversement successif des deux couches magnétiques [Fig. 3.3]. Le rapport des
moments magnétiques entre les deux sauts est en bon accord avec celui des épaisseurs
des couches. La figure 3.3 représente également la variation de 1’aimantation en

ILa croissance du (Ga,Mn)As est réalisée a 250°C avec une faible pression d’arsenic, soit un ratio
As/Ga de pression équivalente de I’ordre de 6.
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Gag g5,MNg 048AS

Ino 2568y 75AS: Be
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GaAs GaAas ()

FI1G. 3.1 — Structure (a) et profil de la bande de valence (b) de 1’échantillon étudié
avec barriere Ing »5Gag 75As :Be de 4,1 nm. (c) Cliché de microscopie €lectronique en
transmission haute résolution (réalisé par Gilles Patriarche, Laboratoire de Photonique
et de Nanostructures (LPN)).
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FI1G. 3.2 — Structure (a) et profil de la bande de valence (b) de 1’échantillon étudié
avec barriere Ing »5Gag 75As :Be de 6,2 nm. (¢) Cliché de microscopie €lectronique en
transmission haute résolution (réalisé par Gilles Patriarche, Laboratoire de Photonique
et de Nanostructures (LPN)).
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fonction de la température (entre 4 et 350 K). Les températures de Curie sont
sensiblement les mémes pour les deux couches de (Ga,Mn)As (non recuites) se situant
autour de 75K, en bon accord avec les résultats de Wang et al. [168]. L’absence
d’aimantation rémanente au-dessus de cette température nous indique I’absence de
formation de clusters de MnAs (T¢(MnAs)=330 K). En s’appuyant sur les travaux
de Dietl et al. [32], le comportement de I’aimantation en température, avoisine la
fonction de Brillouin et indique donc la présence d’une concentration assez élevée de
porteurs (nous estimons dans le cas présent la concentration autour de 1-10?° porteurs
par cm?).

Pour la barriere de 4.1 nm, les deux renversements successifs n’ont pas pu
étre identifiés [Fig. 3.4]. Ceci est en accord avec les mesures expérimentales de
Sato et al. [131] prévoyant que, pour des épaisseurs inférieures a 6 nm, aucun état
anti-parallele ne peut étre stabilisé. Les auteurs invoquent 1’existence d’un couplage
ferromagnétique entre les deux couches. Deux températures de Curie différentes (de
70 K et de 90 K) peuvent cependant étre observées dans la courbe M(T) [Fig. 3.4].

3.1.2 Caractéristiques des jonctions tunnel

Rappelons que le niveau accepteur de manganese en site unique se situe a 113
meV au-dessus du haut de la bande de valence du GaAs. A plus forte concentration de
Mn, au-dela de la transition métal-isolant du (Ga,Mn)As, GaAs demeure une barricre
tunnel pour (Ga,Mn)As en raison du décalage positif d’offset de bande introduit par le
Mn. Une marche de potentiel de I’ordre de grandeur de 100 meV a pu étre ainsi mise
en évidence entre (Ga,Mn)As et GaAs élaboré a chaud a travers un modele d’émission
thermo-ionique [111]. Récemment Adell et al. ont mis en évidence un offset de bandes
de 450 meV entre (Ga,Mn)As et une couche de GaAs (de plus de 3 nm) élaboré a froid
par des mesures de photoémission [3]. La présence d’antisites As dans (Ga,Mn)As
joue le role de dopant de type n qui a pour effet de compenser une fraction importante
de trous introduits par le manganese en substitution. Cette compensation peut entrainer
généralement une variation notable de la hauteur de barriere [Fig.3.1b et Fig.3.2b].
Afin de diminuer la hauteur de barriere effective, nous avons remplacé la barriere de
GaAs par une barricre de Ing5Gag 75As :Be. Le dopage p introduit par le béryllium
(3 1,4-10'" cm™3) dans la barriere a pour objet de compenser une certaine proportion
des donneurs profonds d’antisites d’arsenic. Toutefois, comme démontré par Bliss
et al. sur du GaAs élaboré a basse température [14], la concentration totale en anti-
sites d’arsenic ne varie guére”. Nous précisons ici que le niveau de Fermi, déterminé
par les antisites d’arsenic, est situé proche du milieu de la bande interdite du GaAs [84].

Nous avons également étudié un échantillon sans dopage de béryllium de la barriere
d’Ing 25Gag 75As (6 nm). Le produit R.S, les valeurs de TMR ainsi que le comportement de TMR en
fonction de la tension ne montraient pas de différence par rapport a 1’échantillon étudiée dans le cas
présent.
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FIG. 3.3 — Mesures d’aimantation pour la barriere Ing>5Gag 75As :Be de 6,2 nm. A
gauche : cycle d’hystérésis effectué a 10 K selon I’axe cristallographique [100]. A

droite : variation de 1’aimantation en fonction de la température sous un champ ma-
gnétique de 500 Oe.
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FIG. 3.4 — Mesures d’aimantation pour la barriere Ing>5Gag 75As :Be de 4,1 nm. A
gauche :

cycle d’hystérésis effectué a 10 K selon I’axe cristallographique [100]. A

droite : variation de 1’aimantation en fonction de la température sous un champ ma-
gnétique de 500 Oe.
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Fi1G. 3.5 — Courbes de courant en fonction de la tension pour la barriere

Inp »5Gag 75As :Be de 6,2 nm (a) et de 4,1 nm (b). La mesure est réalisée a 3 K et
en absence de champ magnétique.

La qualité structurale des structures est représentée par les images de microscopie
électronique en transmission sur la figure 3.1 (c) et la figure 3.2 (c) (réalisées par
Gilles Patriarche au Laboratoire de Photonique et de Nanostructures). La barriere des
deux hétérostructures épitaxiées est enticrement continue.

Quelles sont les caractéristiques courant-tension ?
Les mesures de courant tunnel sont réalisées en géométrie dite CPP (Courant Perpen-
diculaire au Plan) : les trous sont alors injectés perpendiculairement a la surface de la
jonction. Pour définir les jonctions de forme carrée et de taille microscopique (entre
8 um? et 128 um?), nous utilisons un procédé technologique de lithographie optique
(U.V) en 4 étapes bien maitrisé au laboratoire (Annexe B).

Alors que pour la barriere de (In,Ga)As :Be a 6,2 nm, un comportement fortement
non-linéaire est mis en évidence, nous constatons une variation presque linéaire pour
I’épaisseur de barriere plus faible (4,1 nm) [Fig. 3.5]. Ceci est en bon accord avec les
mesures de transport sur une barricre de GaAs de 4 nm [26] et les mesures de pho-
toémission [3] : En dessous d’une certaine épaisseur de barriere (autour de 3-4 nm),
les trous se propagent a travers la couche non-magnétique. La résistance surfacique
R.S diminue de 1.10~2 Q.cm? (2 3K sous 1mV) pour la barriere de 6,2 nm a 3.107*
Q.cm? (a 3K sous 1mV) pour la barriere de 4,1 nm. Rappelons, pour comparaison, que
le produit R.S correspondant a une barriere d’AlAs de 1,7 nm (1.107!" Q.cm?) (com-
pris entre deux couches de GaAs de 1 nm) reste un ordre de grandeur plus grand que
celui de la barriere de (In,Ga)As :Be de 6,2 nm sans doute en raison d’une hauteur de
barricre singulicrement plus grande. Du fait des effets de charge, des masses effectives
différentes dans le semiconducteur ferromagnétique et la barriere, de la forme et de la
faible hauteur de barriere de potentiel, nous considérons que le modele de Brinkmann
et al. [20] n’est pas adapté pour une obtention précise de la hauteur de barriere.
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3.1.3 La magnétorésistance tunnel (TMR)

La magnétorésistance tunnel est mesurée comme la différence normalisée de
courant tunnel entre les configurations paralleles et antiparalleles :

 Ip—1Iap
Iap

Nous avons mesuré la TMR a basse température (a 3 K) et a basse tension (a 1
mV) pour les deux hétérostructures selon I’axe cristallographique [100] [Fig. 3.6].
Nous constatons que la TMR est nettement plus élevée dans le cas de la barriere
de 6,2 nm. La valeur de 40 % est du méme ordre de grandeur que nos résultats sur
les premieres générations a barriere de AlAs [96], mais reste cependant en-dessous
des résultats de TMR (de 105% a 4,7 K) obtenus sur la barriere de GaAs par Chiba
et al. [25]. La différence des champs coercitifs mesurée en transport en comparai-
son avec les mesures magnétiques s’expliquent par un effet de taille : les champs
magnétiques de fuite correspondant aux plus petites tailles favorisent en effet un
état anti-ferromagnétique (champ dipolaire). Dans le cas de la barriere de 4,1 nm,
la faible valeur de magnétorésistance mesurée de 4% doit sans doute étre relié au
couplage entre les deux électrodes ferromagnétiques par échange indirect (provenant
du recouvrement des fonctions d’onde associées aux trous dans chaque électrode). Un
rapprochement des deux champs coercitifs dans le cas de la barriere de 4,1 nm est
constaté [Fig.3.6] par rapport a la barriere de 6,2 nm.

TMR (3.1)

Dans un modele simplifié, la valeur de la polarisation de spin des trous P peut étre
déduite a partir de la magnétorésistance tunnel. Selon le modele de Julliere adapté a la
bande de conduction (2 sous-bandes) :

2
2P S P= _TMR (3.2)
1-P2 24+TMR
Il faut préciser que P représente ici une polarisation moyenne effective des deux
interfaces supposées identiques. Dans le cas de la barriere de 6,2 nm et de 4,1 nm,
nous obtenons ainsi des valeurs de polarisation de 40% et de 15 %, respectivement.
Nous allons étudier par la suite le comportement de la magnétorésistance tunnel et de

la polarisation en fonction de la température et de la tension.

TMR =

Remarque : Comme plusieurs facteurs (la concentration de porteurs, I’ anisotropie
de forme et ’anisotropie cristalline) interviennent sur la détermination de [’axe de
facile aimantation, nous avons étudié le comportement en angle de la TMR. A partir
des cycles de résistance en fonction du champ magnétiques, nous avons Vvérifié en
premier lieu que [’axe de facile aimantation se situait dans le plan des couches. Les
renversements d’aimantation les plus nets associés a une optimisation des valeurs de
magnétorésistance correspondent aux axes cristallographiques [100].
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Inp »5Gap 75As :Be de 6,2 nm (a gauche) et pour la barriere Ing»5Gag 75As :Be de 4,1
nm (a droite).

3.1.3.1 Dépendance en température de la polarisation de spin

Nous avons représenté sur la figure 3.7 la variation de la polarisation en fonction
de la température pour les deux types de barriere. La polarisation moyenne s’annule
lorsque la température excede la température de Curie la plus faible des 2 couches,
correspondant en I’occurrence a la couche épaisse inférieure. Nous en déduisons que
ceci est la signature d’un transport tunnel direct [95]. On observe que 1’aimantation et
la polarisation tunnel accusent la méme chute en température pour la barriere de 6,2
nm. La polarisation des trous est directement liée a I’aimantation a travers le parametre
d’échange du spin splitting par Dietl et al. [32]. Comme la polarisation ne sature pas
aux plus faibles températures (correspondant a une augmentation du spin splitting),
la concentration des trous est estimée dans le cas présent autour de 10?0 cm—3.
Nous retrouvons un bon accord entre la température de Curie et la concentration des
porteurs a travers les résultats de Malfait et al. [90]. De méme pour I’épaisseur de bar-
riere de 4,1 nm, la TMR s’annule a la température de Curie la plus faible des 2 couches.

Des mesures de résistance et de magnétorésistance tunnel ont été réalisées sur la
barriere de 6,2 nm a tres basse température (50 mK) selon I’axe de difficile aimanta-
tion [110]. Aucune variation de résistance ou de magnétorésistance tunnel entre 4K et
50 mK n’a pu étre décelée, éliminant ainsi I’hypothése d’un effet tunnel assisté par
défauts. Ce dernier doit en effet étre associé a une tres forte activité thermique de la
conductivité ce qui va a I’encontre de nos observations.
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FIG. 3.7 — Variation de la polarisation et de I’aimantation (normalisée a 4K) en fonction
de la température pour les deux barrieres d’épaisseur différente.

3.1.3.2 Dépendance en tension de la polarisation de spin

Le comportement de la TMR en tension est reporté sur la figure 3.8. La valeur
caractéristique V ,, représentant la valeur de tension pour laquelle la magnétorésis-
tance est réduite de moiti€, est de 75 mV pour la barriere de Ing>5Gag75As de 6,2
nm [Fig. 3.8 a]. Elle est nettement inférieure aux valeurs établies dans des structures
métalliques, e.g. 200 mV pour la jonction tunnel Co/Al,O3/NiggFeso [99]. Plusieurs
facteurs peuvent étre a I’origine de cette dépendance particuliere en tension [94] :
les excitations d’ondes de spin et la structure de bande électronique. Nous faisons ici
quelques commentaires.

o Tunnel inélastique : Lors de leur transport tunnel de la premiere a la seconde
électrode a travers la barriere, les trous possedent une énergie plus élevée que le bain
thermique et relaxent dans la seconde électrode. Ce processus de relaxation des trous
chauds peut se réaliser en émettant des magnons a I’interface entre la barriere et I’'une
des deux électrodes [183]. On peut associer a ce type d’effet tunnel inélastique assisté
par magnon une perte de polarisation de spin rendant compte de la décroissance de
TMR observée. Par conséquent, plus la chute de tension appliquée est élevée, plus la
différence entre les deux niveaux de Fermi est grande et plus le réservoir de magnons
disponibles pour le transport inélastique favorise un mécanisme de spin-flip. D’apres
Zhang et al. [183], I’énergie des magnons mise en jeu ici est de ’ordre de kpT¢ et
donc dans notre cas autour quelques meV ; elle est donc nettement plus petite dans
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deux courbes I(V) dans les configurations magnétiques paralleles et antiparalleles, pour
la barriere de 6,2 nm (a) et de 4,1 nm (b).

notre cas que dans le cas des électrodes métalliques, d’ ol une décroissance plus rapide
de TMR en tension pour le semiconducteur ferromagnétique.

Qu’en est-il des excitations de phonons ? Elles correspondent a des températures
au-dessus de la température ambiante, 1’effet des phonons interviennent donc essen-
tiellement dans la dépendance de la tension. Bratkovsky a démontré que 1’émission ou
I’absorption de phonons peuvent étre responsables d’une décroissance moins rapide
de la magnétorésistance [18].

e Structure de bandes : Selon Sankowski et al. [127], dans les hétérostructures a
base de (Ga,Mn)As, la décroissance de la magnétorésistance tunnel en fonction de
la tension peut étre directement liée a la structure de bandes : Alors qu’elle influe
sur le comportement en fonction de la tension, la concentration de trous ne joue
pratiquement pas sur la valeur de tension ou la TMR devient nulle. Cette valeur
exprimerait en méme temps la hauteur de barriere réelle et dépendrait directement de
la concentration de manganese dans 1’électrode ferromagnétique. Pour relier alors ce
résultat théorique a nos expériences, la hauteur de barriere est attendue autour de 300
mV dans le cas de Ing 25Gag 75As (6,2 nm). Vue les résultats récents de photoémission
de Adell et al. [3], cette valeur peut paraitre acceptable.

Actuellement, il s’avere toutefois assez difficile de discriminer chacun de ces effets
contribuant sans doute a une telle décroissance de la TMR en tension.
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FIG. 3.9 — (a) Variation de la magnétorésistance tunnel anisotrope (TAMR) en fonction
de I'angle a 1 mV et a 3 K pour les deux types de barriere. L’angle nul correspond
a un champ magnétique dans le plan des couches; I’angle 90° correspond au champ
magnétique perpendiculaire au plan des couches. (b) Variation de la TAMR en fonction
de I’angle pour différentes tensions pour la barriere de 6,2 nm a 3 K.

3.1.4 La magnétorésistance tunnel anisotrope (TAMR)

Dans ce paragraphe, nous nous consacrons aux propriétés de TAMR hors plan me-
surée sous un champ saturant de 6 kG. On rappelle que la TAMR est définie comme :

R °
TAMR () = ——9=20 (3.3)

ou 0=90" représente la direction perpendiculaire au plan des couches (selon Ia
direction du courant I). Nous constatons qu’en orientant le champ magnétique dans la
direction normale du plan des couches, la résistance diminue pour les deux structures
et atteint un minimum lorsque 1’aimantation est parallele a la direction du courant
tunnel, i.e. dans la direction normale au plan des couches. Les valeurs de TAMR hors
plan sont égales a 11 % pour la barriere de 6,2 nm et a 4% pour la barriere de 4,1
nm. Un deuxicme échantillon de Ing5Gag 75As (6,2 nm) €laboré dans les mémes
conditions, donnant les mémes valeurs de TMR, montrait des valeurs de TAMR de
16 % a basse tension et a basse température [Fig. 3.9]. Nous lions la faible valeur
de TAMR de la barriere de 4 nm a un régime de conduction s’écartant du régime tunnel.

Par contraste avec les premiers résultats obtenus par le groupe de Wiirzburg, nous
précisons ici que les valeurs de TAMR dans le plan sont toujours inférieures a 4% pour
les deux hétérostructures. Nous reviendrons plus explicitement sur le phénomene de
TAMR dans le chapitre suivant de ce manuscrit.
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FIG. 3.10 — (A gauche) Magnétorésistance tunnel pour la barri¢re de Ing 33Gag 67As
de 6 nma3Keta ImV. (A droite) Magnétorésistance tunnel anisotrope en fonction de
I’angle pour la barriere de Ing 33Gag ¢7As de 6 nm a 3K et a ImV.

3.1.5 Effet du dopage dans (In,Ga)As

Q’en est-il de I’effet de la concentration d’In dans la barrieére ? En ce sens, nous
avons étudié 2 échantillons différents. En modifiant la concentration d’indium de 25%
a 33%, il est possible de changer la hauteur de barriere. La bande interdite diminue de
1.1 eV pour Ing 25Gag 75As a une valeur de 0.95 eV pour In0733Gao767As3.

Nous observons que 1’augmentation de la concentration d’indium a 33% dans une
barriere d’épaisseur de 5,8 nm s’accompagne d’une nette diminution de TMR. A 3
K et sous 1 mV la TMR atteint 12% [Fig. 3.10]. Le comportement en tension et en
température est identique a celui de la barriere de Ing »5Gag 75As :Be. Le produit R.S,
égal 20,003 Q.cm2 (23K sous ImV), décroit, quant a lui, d’un ordre de grandeur. Une
diminution est attendue i) de la variation exponentielle du courant tunnel en fonction
de la hauteur de barriere ou ii) d’un transport tunnel inélastique par des défauts dans la
barriere.

La valeur de magnétorésistance tunnel anisotrope devient égale a 2 % a 3K et a 1
mV [Fig. 3.10], du méme ordre de grandeur que celle la barriere de Ing »5Gag 75As :Be
a 4,1 nm. Cette diminution de TMR et de TAMR associée a une diminution de hauteur
de barriere nous indique que le régime tunnel devient moins dominant. Il est difficile de
faire, a ce jour, des commentaires plus précis sur la nature du transport pour la barriere
a33 % d’In.

3Nous rappelons ici que 1’énergie de bande interdite du GaAs est de 1,4 eV et de InAs de 0,33 eV.
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FIG. 3.11 — Variation de la concentration de manganese a I'intérieur des couches
de Ga;_Mn,As : x=4,8 % (Echantillon A), x=6,1 % (Echantillon B), x=7,4 %
(Echantillon C). Les deux électrodes de (Ga,Mn)As sont séparées d’une barriere de
Ing »5Gag 75As de 6 nm.

3.2 Heétérostructures recuites

Il est maintenant admis qu’un recuit améliore nettement la température de Curie et
influe sur les parametres d’une couche mince de (Ga,Mn)As, tels que la concentration
de porteurs p ou le spin splitting Bg. Qu’en est-il du transport tunnel polarisé en
spin ? Nous avons étudié pour cela les effets du recuit sur trois hétérostructures
différentes. Afin de modifier les propriétés de transport et les propriétés magnétiques,
trois concentrations différentes de manganese ont été testées : x=4,8 %, x=6,1 % et
x=7,4 %. Les 3 échantillons étudiés avec une barriere Ing ,5Gag 75As :Be (6 nm) sont
schématisés sur la figure 3.11.

Les recuits ont été réalisés par Laura Thevenard au Laboratoire de Photonique et
de Nanostructures (LPN). Ils sont effectués pendant une heure sous une atmosphere
d’azote a la température de croissance de 250°C. Concernant les mesures d’aimanta-
tion (au SQUID), les recuits sont réalisés sur des échantillons pleine plaque avec la
couche supérieure de (Ga,Mn)As en contact direct avec I’extérieur. Dans le cas des
mesures de transport, I’étude a porté sur des échantillons déja lithographiés (la couche
supérieure de (Ga,Mn)As est enterrée sous 200 nm d’ Au). Il existe donc une différence
de procédure de recuit entre les mesures d’aimantation et les mesures de transport.

3.2.1 Propriétés magnétiques

Rappelons qu’avant recuit, le renversement en deux étapes selon 1’axe de facile
d’aimantation (2 10K), montre que les deux couches de (Ga,Mn)As possedent deux
champs coercitifs différents. Le moment rémanent représente environ 80% du moment
de I’aimantation a saturation pour les trois échantillons avant recuit. Apres recuit, une
nette diminution du champ coercitif de la couche supérieure est mise en évidence
pour les trois structures. L’élimination des défauts, tels que les manganeses en site
interstitiel, jouant le réle de centre d’accrochage, est généralement invoquée pour
expliquer cette variation [122] (Voir chapitre 1).
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Nous détaillerons maintenant les effets du recuit pour les trois échantillons spéci-
fiés :

e Echantillon A(x=4,8%) : sur les cycles d’hystérésis mesurés selon 1’axe [100],
on constate, qu’apres recuit, le champ de retournement de la couche (supérieure)
de 30nm est maintenant inférieur a celui de la couche (inférieure) de 300 nm [Fig.
3.12(a)]. Notons, toutefois, que le moment magnétique total de 1’hétérostructure n’a
pratiquement pas varié apres recuit et que I’aimantation rémanente a augmenté.

e Echantillon B(x=6,1%) : I’axe de facile aimantation de la couche épaisse a tourné
par rapport a I’échantillon A. En effet, en orientant le champ magnétique selon [100]
(selon [110]) I’aimantation de la couche supérieure se retourne en deux sauts (en un
seul saut) [Fig. 3.13(a)]. Le méme moment rémanent est mesuré selon ces deux axes
cristallographiques. Selon Dietl et al. [32], ’axe de facile aimantation dépend du signe
du coefficient d’anisotropie cubique, li€¢ au remplissage des différentes sous-bandes. Il
est alors possible d’observer un changement d’axe de facile aimantation en fonction
de la concentration des porteurs qui dépend, en outre, de la fraction de manganeses
interstitiels, doubles donneurs. Notons par ailleurs que 1’aimantation a saturation de
la couche supérieure a augmenté de 20 % apres recuit. Les valeurs de 1’aimantation
a saturation avant et apres recuit sont en excellent accord de celles de Potashnik et
al. [121], obtenues sur une couche simple de Gap943Mng g597As de 125 nm (Avant
recuit : Mg=27 emu-cm > et apres recuit : Mg=30 emu-cm ).

e Echantillon C(x=7,4%) : I’axe de facile aimantation se situe de nouveau selon
I’axe [100] [Fig. 3.14(a)]. L’aimantation a saturation de la couche supérieure a
augmenté de 35% apres recuit. Notons également cette forte valeur de 41,8 emu-cm >
apres recuit (2 10 K) pour la couche magnétique supérieure, en bon accord avec
les valeurs expérimentales de Kirby et al. [69] (48 emu-cm™ a 13 K pour une
concenration de manganese de 7,3% et une température de Curie de 125 K ).

Pour résumer, avant recuit, on observe que 1I’augmentation du dopage en Mn des
électrodes de (Ga,Mn)As a de fagcon surprenante tendance a diminuer la température
de Curie en raison sans doute d’une incorporation massive des manganeses interstitiels
qui lui est associée. En accord avec les valeurs obtenues sur les couches minces
de (Ga,Mn)As, la température de Curie n’excede pas 100 K avant recuit (Chapitre
1). Apres recuit, on constate sur les courbes M(T) seulement un changement des
propriétés magnétiques de la couche supérieure. Ces résultats sont en accord avec les
mesures de température de Curie des couches de (Ga,Mn)As séparées d’une barriere
de GaAs [27]. Ainsi pour I’échantillon A, deux températures critiques apparaissent,
I’une a 87 K correspondant a la couche inférieure, et I’autre a 127 K correspondant
a la couche supérieure [Fig. 3.12(b)]. Concernant les deux échantillons B et C, en
raison du moment magnétique plus important de la couche supérieure possédant
une température de Curie de 120 K, I’aimantation de la couche inférieure ne peut
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FIG. 3.13 — Mesures d’aimantation pour 1’échantillon B (x=6,1 %). (a) Cycle d’hys-
térésis effectué a 10 K selon I’axe cristallographique [110] avant et apres recuit. (b)
Variation de I’aimantation en fonction de la température sous un champ magnétique de
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FIG. 3.14 — Mesures d’aimantation pour 1’échantillon C (x=7,4 %). (a) Cycle d’hys-
térésis effectué a 10 K selon 1’axe cristallographique [100] avant et apres recuit. (b)
Variation de I’aimantation en fonction de la température sous un champ magnétique de

500 Oe avant et apres recuit.
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pas étre discriminée [Fig. 3.13(b) et Fig. 3.14(b)]. Cependant en se basant sur la
courbe d’aimantation en température avant recuit, il devient possible de discriminer la
température de Curie de la couche inférieure apres recuit (se situant autour de 80 K
pour I’échantillon B et autour de 68 K pour I’échanillon C).

Nous observons donc une augmentation de 1’aimantation a saturation des élec-
trodes supérieures pour les échantillons a plus forte concentration de Mn et en
particulier pour I’échantillon C dopé a 7,4 %. Or les températures de Curie des ces
deux échantillons B et C étant a peu pres identiques (T¢>~120 K), nous pouvons d’ores
et déja affirmer que le nombre de porteurs dans 1’échantillon B est plus important que
celui présent dans I’échantillon C en raison de la correspondance entre la température
de Curie et x et p. Ceci rejoint la conclusion de Yu et al. [179] selon laquelle pour
des couches épaisses de (Ga,Mn)As (> 50 nm), la température de Curie doit saturer :
I’augmentation de la concentration de Mn x au-dela de la limite supérieure de la
concentration de porteurs p, favorise la formation des manganeses interstitiels, de
sorte a garder le produit x.p au maximum [178, 179].

L’invariance des propriétés de la couche magnétique inférieure peut étre reliée
directement aux expériences de Stone et al. [153]. Ces derniers ont en effet montré
que recouvrir la couche de (Ga,Mn)As d’une couche de plus de 5 nm de GaAs,
n’améliorait pas les propriétés ferromagnétiques du (Ga,Mn)As apres recuit. Le
tableau ci-dessous dresse quelques propriétés magnétiques de la couche supérieure
avant et apres recuit.

Mn(%) | Tc(Avant recuit) | Tc(Apres recuit) | Mg(Avant recuit) | Mg(Apres recuit)
4.8 % 87 K 127 K 28,9 emu-cm > | 35,7 emu-cm -
6,1 % 80 K 118 K 253 emu-cm > | 30,3 emu-cm -
7.4 % 68 K 122K 31,1 emu-cm > | 41,8 emu-cm >

TAB. 3.1 — Résumé des températures de Curie et de I’aimantation a saturation de la
couche magnétique supérieure avant et apres recuit.

3.2.2 Spectroscopie Auger

L’accumulation de manganese a la surface et I’augmentation de la température de
Curie sont deux conséquences directes du recuit pour la couche magnétique supérieure.
A partir des mesures de spectroscopie d’électrons Auger (AES) associée a une gravure
ionique, il est possible de mesurer la variation de concentration d’un élément chimique
au sein d’une hétérostructure. Sur 1’échantillon C(x=7,4%), nous constatons ainsi que
le profil de concentration de manganese est inhomogene au sein des deux couches
avant recuit [Fig.3.15]et qu’il chute jusqu’a la surface pour la couche magnétique su-
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FIG. 3.15 — Mesures de spectroscopie d’électrons Auger associée a une gravure ionique
avant recuit (a gauche) et apres recuit (a droite) pour I’échantillon C (x=7,4%).

périeure*. Aprés recuit on peut identifier une ségrégation de manganése en surface.
Notons que le signal du manganese double d’intensité en surface sur une épaisseur
estimée a environ 5 nm. Aucune redistribution évidente des ions de manganese n’a pu
étre constatée aux interfaces apres recuit.

3.2.3 Transport tunnel
3.2.3.1 Influence du recuit sur la magnétorésistance tunnel

L’influence du recuit a été testée sur plusieurs hétérojonctions de chaque échan-
tillon. Pour les trois échantillons a différentes concentrations de manganese, on
observe une augmentation de la magnétorésistance tunnel et une nette diminution
du produit R.S apres recuit. Ainsi, il est possible d’améliorer treés nettement la
TMR de 30% a des valeurs nettement plus élevées (autour de 120% pour tous les
échantillons). Pour I’échantillon A (x=4,8%), montrant les plus fortes valeurs de
TMR, I’élimination des atomes de Mn en site interstitiel de la couche supérieure de 30
nm est probablement plus efficace [76].

Une concentration de trous plus faible est a I’origine d’un produit R.S. plus élevé si
I’on compare I’échantillon C(x=7,4%) a I’échantillon B(x=6,1%). Il faut souligner que
le nombre de porteurs, et donc le produit R.S, suit bien la méme évolution en fonction
de la concentration de manganese, connu dans les simples couches ferromagnétiques
de (Ga,Mn)As (Voir figure 1.16-Chapitre 1). La plus forte concentration de porteurs
est alors obtenue pour une concentration de manganese autour de 6%, ce qui confirme

4Comme la concentration de mangangse ne peut étre appréciée qu’a 30% preés sans étalonnage, nous
représenterons le profil de manganese en unités arbitraires. La profondeur d’échappement des électrons
Auger, estimée a 3 nm, ainsi que I’interdiffusion des éléments chimiques peuvent expliquer que le signal
de manganese ne chute pas complétement dans la couche de (In,Ga)As de 6 nm.
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notre hypotheése de départ : le produit de la fraction d’atomes de manganese en
substitution et de la concentration de porteurs p est maximum.

Comme déja évoqué précédemment, Sankowski et al. [127] ont décrit le comporte-
ment de la TMR a différentes concentrations de porteurs et différentes fractions de Mn
a travers un modele de liaisons fortes. Dans leur modélisation, de plus fortes valeurs de
TMR sont attendues soit pour des concentrations de manganese plus élevées, soit pour
de plus faibles concentrations de porteurs. Afin de relier nos résultats expérimentaux
a cette théorie, I'influence du parametre de spin splitting devrait dominer celle de la
concentration des porteurs pour observer une augmentation de TMR apres recuit. Nous
verrons a la fin de ce chapitre comment il est possible de trouver un bon accord entre
la modélisation de 1’hétérostructure en théorie k.p et nos expériences.

Le comportement des champs coercitifs des trois échantillons peut paraitre
surprenant par rapport aux mesures d’aimantation (au SQUID). Pour I’échantillon
A (x=4,8%), apres recuit, le champ dipolaire anticipe le retournement de la couche
ferromagnétique épaisse de 300 nm, contrairement a I’échantillon pleine plaque. L’axe
de facile aimantation est aligné selon [110] (ou équivalent) apres recuit, alors qu’avant
recuit I’axe de facile aimantation est selon [100] (ou équivalent). Pour les échantillons
B (x=6,1%) et C (x=7,4 %), le champ magnétique est appliqué selon 1’axe [100] avant
et apres recuit.

Finalement il reste une différence d’axes de facile aimantation entre les mesures
d’aimantation au SQUID et les mesures de transport. Cette différence peut s’expliquer
par des effets de taille pour les jonctions lithographiées.

3.2.3.1.1 Dépendance de la magnétorésistance tunnel en température Les
propriétés de TMR apres recuit sont représentées sur la figure 3.19. Nous constatons
que la température effective (autour de 50 K) pour laquelle la TMR s’annule reste
inchangée apres recuit. Cette occurrence provient des propriétés magnétiques de
I’électrode inférieure de (Ga,Mn)As qui ne sont pas modifiées apres recuit et a laquelle
correspond la plus faible Tc.

Les échantillons B et C possedent cependant une particularité par rapport a
I’échantillon A. Une nette variation du champ coercitif en fonction de la température
est mise en évidence sur la couche magnétique de 15 nm. Nous avons représenté la
variation des deux champs coercitifs apres recuit a partir des mesures de TMR en
fonction de la température pour 1’échantillon C [Fig. 3.19 (a) et (c)]. Le croisement des
champs coercitifs des deux couches magnétiques explique la plus forte diminution de
TMR autour de 20 K [Fig. 3.19 (b)]. Les mesures d’aimantation au SQUID confirment
les observations des mesures de transport [Fig. 3.19 (d)]. Un comportement identique
est mise en évidence (avant et apres recuit) pour 1’échantillon B, ayant les mémes
épaisseurs d’électrodes magnétiques. Cette dépendance du champ coercitif en fonction
de la température a déja été constatée par plusieurs équipes [25] et résulte d’une
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FIG. 3.16 — A gauche : magnétorésistance tunnel pour 1’échantillon A (x=4,8 %) a 3K
et a ImV avant recuit selon [100] et apres recuit selon [110]. A droite : variation de la
magnétorésistance tunnel en fonction du produit R.S. a3 Keta ImV.
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FIG. 3.17 — A gauche : magnétorésistance tunnel pour I’échantillon B (x=6,1 %) a 3K
et a ImV avant recuit selon [100] et apres recuit selon [100]. A droite : variation de la
magnétorésistance tunnel en fonction du produit R.S. a3 Keta ImV.
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FIG. 3.18 — A gauche : magnétorésistance tunnel pour I’échantillon C (x=7,4 %) a 3K
et a ImV avant recuit selon [100] et apres recuit selon [100]. A droite : variation de la
magnétorésistance tunnel en fonction du produit R.S. a3 Keta ImV.
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F1G. 3.19 — Influence du recuit sur la variation de la magnétorésistance tunnel en
fonction de la température pour I’échantillon C (x=7,4%). (a) Courbes de TMR a 3K
et a 30K obtenues pour une tension de 1mV. (b) Variation de la TMR normalisée (par
rapport a 4K) en fonction de la température. (c) Variation du champ coercitif (apres
recuit) en fonction de la température, obtenue a partir des cycles de TMR a 1mV. (d)
Cycles d’hystérésis effectués a différentes températures (5K, 10K et 20K) ou le champ
magnétique est appliqué selon I’axe cristallographique [100].

compétition entre I’anisotropie cubique et 1’anisotropie uniaxiale dans le plan des
couches (voir § 1.2.2.3).

En conclusion, I’évolution qualitative de la TMR en température reste inchangée
apres recuit. Toutefois, pour les couches minces de (Ga,Mn)As, nous constatons une
nette diminution du champ coercitif en température. Nous reviendrons sur ce point lors
du renversement d’aimantation par un courant polarisé en spin.

3.2.3.1.2 Dépendance de la magnétorésistance tunnel en tension Pour tous les
3 échantillons nous ne constatons aucun comportement assymétrique de la TMR en
fonction de la tension avant et apres recuit. Nous soulignons que les propriétés magné-
tiques découlent d’un effet de volume, alors que les propriétés €lectriques sont liées
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F1G. 3.20 — Variation de la TMR en fonction de la tension a 4 K, obtenue a partir des
deux courbes I(V) dans les configurations magnétiques paralleles et antiparalleles pour
I’échantillon A (a) et I’échantillon C (b).

directement a I’interface entre la barriere et 1’électrode magnétique. Sur la figure 3.20
nous avons représenté la variation de la TMR en fonction de la tension a 3 K pour les
échantillons A (x=4,8%) et C (x=7,4%). En se référant au modele simple de Julliere
ou la TMR résulte directement du produit de la polarisation des deux couches magné-
tiques, il devient alors impossible de dissocier la polarisation des deux €lectrodes ; un
comportement symétrique de la TMR en fonction de la tension est attendu. Une autre
explication possible réside dans I’invariance du niveau de Fermi dans I’hétérostructure
de sorte que les trous voient la méme hauteur de part et d’autre de la barriere.

Pour les trois échantillons a concentration de manganese différente, la TMR
apres recuit décroit rapidement en fonction de la tension appliquée de sorte que
V12 diminue (~ 40 meV) et qu’a 100 meV les valeurs avant et apres recuit sont
pratiquement identiques. Dans un modele de bandes paraboliques, Montaigne et
al. [98] ont démontré qu’'une diminution de hauteur de barriere tunnel entraine une
valeur de V ; plus faible.

3.2.3.2 Influence du recuit sur la magnétorésistance tunnel anisotrope

Pour les trois échantillons, nous faisons figurer la TAMR sur les figures 3.21,
3.22 et 3.23. Nous avons mesuré tout d’abord la variation angulaire de la résistance
sous un champ de 6 kG et 1 mV. Aucun des trois échantillons ne possede une TAMR
excédant 15 % et une faible diminution de TAMR apres recuit est relevée pour chacune
des jonctions. Comme démontré par Wang et al. [169] sur des simples couches de
(Ga,Mn)As, I’aimantation a saturation hors plan augmente apres recuit de sorte que
des mesures de résistance ont été réalisées a plus fort champ.

Nous remarquons qu’un champ saturant de 6 kG est suffisant pour observer la dimi-
nution de TAMR apres recuit. Au-dessus de cette valeur la TAMR diminue continue-
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ment en fonction du champ magnétique appliqué. Par rapport a la barriere de AlAs qui
possede une magnétorésistance a fort champ de plusieurs centaines de pour-cents [94],
la résistance sature ici nettement plus vite dans les 3 échantillons. La magnétorésis-
tance entre champ nul et un champ a 5 T n’est alors que de quelques dizaines de
pour-cents. Cet effet a fort champ magnétique a été attribué a des effets de localisation,
avec 1’observation d’une magnétorésistance faible pour une forte conductivité métal-
lique [36].

3.3 Modélisation des hétérostructures recuites et non-
recuites

Afin d’acquérir une compréhension plus complete et approfondie du transport mis
en jeu, nous avons modélisé le transport tunnel polarisé en spin dans les hétérostruc-
tures en utilisant les parametres matériau de Ing 25Gag 75As. L offset de bandes dp est
défini comme la différence entre les hauts de bande de valence (point I') de (In,Ga)As
et de (Ga,Mn)As. La hauteur de barriere hp dépend alors directement de la position du
niveau de Fermi selon |hgl=Idp-EFr| (Voir Fig. 2.3). En faisant varier les parametres du
niveau de Fermi et du spin splitting Bg, les valeurs de TMR et de TAMR hors plan ont
été calculées en théorie k.p a I’aide de la méthode de transfert de matrices développée
dans le chapitre 2. Le résultat du calcul numérique est représenté en fonction de ces
deux parametres. Dans un premier temps, nous avons fixé 1’épaisseur de barriere a 6
nm et I’offset de bandes entre (Ga,Mn)As et Ing5Gag 75As a -0,45 eV. D’apres les
résultats récents de photoémission, obtenus sur des jonctions (Ga,Mn)As/GaAs-BT,
ce choix apparait assez adéquat [3]. Il correspond en effet a une hauteur de barriere
effective de 0,35 eV (Ep=-100 meV), i.e. 100 meV inférieure a celle obtenue avec
GaAs. Cet offset de bande peut paraitre néanmoins surprenant. La raison provient du
fait qu’a forte concentration de Mn, le niveau accepteur dans le cas isolé se situant
a 113 meV au-dessus de la bande de GaAs s’élargit pour former une large bande
d’impuretés. Le haut de bande correspondant aux états liants (pour les trous) entre
niveaux fondamentaux accepteurs peut donc se situer assez haut dans le gap de
GaAs. Dans un souci de simplification de la modélisation, nos calculs integrent le
méme parametre de spin splitting et la méme concentration de porteurs pour les deux
électrodes magnétiques supposées identiques.

Décrivons dans un premier temps les deux diagrammes de TMR et de TAMR [Fig.
3.24] : Comme lors de la modélisation de la barriere d’ AlAs, pour des concentrations
de porteurs assez fortes (> 10°° cm~3), la TMR augmente en fonction du spin splitting
Bg. Cependant a une concentration de Mn fixée, la variation du nombre de porteurs
entraine une dépendance de la TMR plus compliquée. Ainsi, pour un parametre de
spin splitting de -30 meV par exemple, excepté pour la premiere sous-bande, la TMR
devient maximum pour une concentration de porteurs avoisinant 1-102°cm~3. En
accord avec Sankowski et al. [128], pour des concentrations de porteurs trop élevées la
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apres recuit pour I’échantillon B (x=6,1 %). (b) Mesures de la variation de résistance
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FI1G. 3.23 — (a)Variation angulaire de la TAMR, sous 6 kG, a 1 mV et a 3K avant et
apres recuit pour 1’échantillon C (x=7,4 %). (b) Mesures de la variation de résistance
selon que le champ magnétique est appliqué parallele ou perpendiculaire au plan des
couches. La mesure est réalisée a 10mV et a 2K.
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magnétorésistance tunnel s’estompe assez rapidement. Comme dans le cas de AlAs, la
valeur de TAMR reste bien inférieure a celle de la TMR, mais peut cependant changer
de signe. Au voisinage des troisiemes et quatriemes sous-bandes, il existe une vaste
région ol la TAMR possede de faibles valeurs. Ainsi pour des faibles valeurs de spin
splitting B et des concentrations de porteurs avoisinant 1-10?° cm™3, la TAMR se
situe entre 0 et 10 %.

Quels sont les différents parametres avant et apres recuit ?

Avant recuit, en raison de la présence de Mn en site interstitiel, le spin splitting et
la concentration de porteurs sont attendus relativement faibles. A partir du moment
magnétique mesuré a saturation, nous avons déterminé une valeur approximative de
spin splitting avoisinant 15 meV > pour les trois échantillons. Nous avons résumé
dans le tableau 3.25 les différents parametres des trois échantillons. Les bons ordres
de grandeurs de TMR (~50%) et de TAMR (~10%) peuvent étre retrouvés sur
nos diagrammes [Fig. 3.24] en considérant une troisiéme sous-bande totalement
remplie (EF~-75 meV) et un parametre de spin splitting B de 1’ordre de 15 meV. La
concentration de porteurs est alors estimée légérement inférieure 2 102 cm ™3, ce qui
correspond approximativement a la valeur expérimentale extraite de Malfait et al. [90]
[Fig. 1.16].

Apres recuit, expérimentalement, nous pouvons associer 1’augmentation de TMR
obtenue (apres recuit) a i) I’augmentation du parametre d’échange Bg tirée de
I’aimantation a saturation [cf Tab. 3.25] et ii) ’augmentation de la concentration de
trous liée a la diminution du produit R.S. ’évolution de TMR (50 % — 150 %)
et de TAMR (12 % — 6 %) par le recuit peut étre retrouvée sur nos diagrammes
en considérant une augmentation i) du parametre Bg de 15 a 25 meV et ii) de la
concentration de porteurs de < 102 cm™3 a 1,7.10%° cm™3 sans que ces derniers
puissent toutefois étre mesurés expérimentalement.

Il est clair que les valeurs de concentration de trous extraites de notre modélisation
pour les structures recuites apparaissent plus faibles par rapport a celles données dans
la littérature en général mesurées expérimentalement a partir des données d’effet Hall
[Fig. 1.16]. A ce stade nous pouvons faire deux commentaires :

AppM

6gup
d’échange est de 54 meV nm? (N,B=-1,2 eV) pour une concentration de manganése de 7,4 % avant recuit
(T¢=55-60 K) [114]. D’apres la référence de Dietl et al. [32], le parametre Ap (traduisant I’augmentation
de densité d’états de spin a travers les interactions entre porteurs), est estimé a 1,2. Pour une aimantation
a saturation de 51,7 emu-cm ™3, les auteurs ont déterminé un spin splitting B de -30 meV. Il faut noter
ici que I’obtention du parametre réel de spin splitting est probablement plus complexe en raison de la
dépendance du couplage d’échange en fonction de la concentration de manganese et des porteurs qui
reste équivoque.

SLe paramétre de spin splitting dans le modele de Zener s’écrit sous la forme Bg= . Le couplage
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FI1G. 3.24 — Variation de la TMR (a) et de la TAMR (b) pour une épaisseur de bar-
riere de 6 nm de Ing»5Gag 75As en fonction des deux parametres de spin splitting et
de I’énergie de Fermi. L’offset de bandes est fixé a -450 meV. Les courbes en blanc
indiquent I’énergie des différentes bandes au point I" en fonction du spin splitting.
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Avant recuit Aprés recuit
Bo(meV) | R.S.(Q.cm?) TMR (%) Bs (meV) | R.S.(Q.cm?) TMR (%)
Echantillon A 17 1x10” 40 21 1x10° 160
Echantillon B 15 5x107 25 18 3x10™ 100
Echantillon C 18 4x107 30 24 3x107 110

FIG. 3.25 — Valeurs du parametre de spin splitting et du produit R.S pour les 3 échan-
tillons, avant et apres recuit.

i) 11 faut en premier lieu souligner comme nous 1’avons envisagé au chapitre 1,
que le profil de concentration de porteurs est en général inhomogene dans 1’épaisseur
et caractérisé par une concentration réduite de trous dans I’épaisseur de la couche (et
notamment a 1’interface avec la barriere) [72].

ii) La concentration effective des trous dans les électrodes de (Ga,Mn)As au
voisinage direct de la barriere tunnel d’(In,Ga)As est en général réduite en raison du
transfert de charges entre (Ga,Mn)As de type p et d’(In,Ga)As de type n en raison de
I’incorporation (en exces) d’antisites d’As.

Cependant, nous pouvons noter une différence notable (de 2 ordres de grandeurs)
entre les produits R.S calculés pour les parametres matériaux et les résistances spéci-
fiques mesurées expérimentalement sur nos jonctions a barriere d’Ing 25Gag 75As. Afin
d’identifier I’origine de telles différences, nous avons calculé la résistance surfacique
attendue en fonction de I’offset de bandes entre (Ga,Mn)As et (In,Ga)As qui demeure
un parametre inconnu expérimentalement [Fig. 3.26]. Nous faisons figurer également
la résistance surfacique R.S pour des barrieres de GaAs. En analysant les courbes
R.S ainsi calculées, nous pouvons en déduire que les bons ordres de grandeur sont
obtenus pour les barricres de GaAs 6 nm [25], en prenant en compte un offset de
bandes d’environ 500 meV entre (Ga,Mn)As et GaAs (ce qui correspond a une
hauteur de barriere d’environ 450 meV). C’est une valeur proche de celle mesurée par
photoémission [3]. Concernant les échantillons de Ing 25Gag 75As, 1’ajustement entre
valeurs expérime expérimentales et valeurs théoriques de R.S (22 1073 Q.cm?) nous
indiquent un offset de bandes plus important de I’ordre de 0,7 eV. Cet offset de bandes
correspondant a une hauteur de barriere d’environ 600 meV, peut paraitre surprenant
dans le sens ot il est attendu 1égerement plus faible (du méme ordre de grandeur) que
dans le cas du GaAs.

Afin de poursuivre dans notre démarche, nous avons tracé les diagrammes 3.27 de
TMR et TAMR en fonction des parametres matériaux du (Ga,Mn)As, Bg et Ef, pour
un offset de bandes dg de 0,7 €V entre (Ga,Mn)As et Ing »5Gag 75As. Nous constatons,
de facon surprenante, que les comportements de la TMR et TAMR demeurent peu
différents de ceux dressés pour dp=0,45 eV.

A titre d’exemple, nous avons relevé la variation de TMR attendue en fonction
du produit R.S a partir des 2 diagrammes précédents (dp=0,45 eV et dp=0,7 eV [Fig.
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FIG. 3.26 — Variation du produit R.S(Q.cm?) en fonction de I’offset de bandes dg pour
GaAs (6 nm) et pour Ing 25Gag 75As (6nm). En figure insérée, variation du produit R.S
en fonction de I’€paisseur de barriere pour GaAs (haut) et pour Ing 25Gag 75As (bas).

3.28 (b)]) en suivant un chemin linéaire sur les diagrammes correspondants entre les
points [1] (avant recuit) et [2] (apres recuit) [Fig. 3.28 (a)]. Nous pouvons comparer
une telle évolution de TMR aux valeurs relevées expérimentalement sur les figures
[Figures 3.16, 3.17 et 3.18 ]. Nous constatons ainsi un bon accord qualitatif entre les
2 figures sans toutefois trancher sur la valeur de I’offset de bandes réel s’établissant
entre (Ga,Mn)As et Ing o5Gag 75As.

Il est clair que I’augmentation possible de 1’offset de bandes dans le cas d’hétéro-
jonction a barriere d’Ing »5Gag 75As nécessite toutefois quelques commentaires :

i) La détermination de I’offset de bande a I’interface entre deux semiconducteurs
dépend en général de leur température de croissance en raison de la nature et de la
densité des liaisons pendantes aux interfaces.

ii) La hauteur de barriere moyenne entre (Ga,Mn)As et (In,Ga)As dépend égale-
ment de la courbure de bande moyenne directement liée a la densité volumique de
défauts ionisés dans la barriere. Or, il est bien connu qu’une croissance a basse tem-
pérature est associ€ée a 1’incorporation de défauts de type antisite d’arsenic dont la
densité et la position en énergie dans le gap peut modifier les profils de bandes réelles
de I’hétérostructure et en particulier la hauteur de barriere réelle [47].

En conclusion, la modélisation du transport dans ce type d’hétérostructure nous
a permis de comprendre qualitativement I'influence des différents parametres de spin
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F1G. 3.27 — Variation de la TMR (a) et de la TAMR (b) pour une épaisseur de bar-
riere de 6 nm de Ing>5Gag 75As en fonction des deux parametres de spin splitting et
de I’énergie de Fermi. L’offset de bandes est fixé a -0,70 eV. Les courbes en blanc
indiquent I’énergie des différentes bandes au point I" en fonction du spin splitting.
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FIG. 3.28 — (a) Variation du produit R.S(Q.cm?) en code couleurs pour une épaisseur
de barriere de 6 nm de Ing »5Gag 75As en fonction des deux parametres de spin splitting
et de I’énergie de Fermi. L’ offset de bandes est fixé a -0,7 eV. (b) TMR en fonction du
produit R.S pour une barriere de Ing 25Gag 75As avec des offsets de bande de 0,45 eV
et 0,7 eV.

splitting et d’énergie de Fermi sur I’amplitude de TMR et de TAMR. Afin d’avoir une
meilleure compréhension des effets mis en jeu au cours des recuits pratiqués, il s’avere
important de pouvoir corréler nos mesures d’aimantation et de transport aux proprié-
tés structurales. Des mesures de microscopie a transmission sont en cours afin de
permettre de caractériser les manganeses en site interstitiels ainsi que les antisites d’ As.

3.4 Conclusion

Au cours de ce chapitre, nous avons étudié le comportement de jonctions tunnel
a barriere d’(In,Ga)As 6 nm sur lesquelles nous avons mis en évidence une aug-
mentation de magnétorésistance tunnel notable (jusqu’a 175 %) apres recuit. Cette
observation s’intégre qualitativement bien dans la modélisation de 1’hétérostructure en
théorie k.p, en prenant en compte une augmentation de la concentration de porteurs
et du spin splitting Bg. Il nous semble dorénavant possible d’augmenter les effets de
TMR obtenus dans la littérature sur les barrieres de GaAs (6nm) (105 % a 4 K) [25]
et de ZnSe (100 % a 2 K) [126] par des recuits effectués a température de croissance.
Cependant nous avons observé expérimentalement que 1’obtention de TMR a plus
forte température est limité par deux facteurs prépondérants : i) 1’homogénisation
de la température de Curie dans la couche magnétique supérieure, autour de 120 K
apres recuit, pour les différentes concentrations de manganese résulte d’une limite
d’incorporation de porteurs et favorise la création de manganeses en site interstitiel.
i1) La limitation de la faible température de Curie de la couche magnétique inférieure
de (Ga,Mn)As qui empéche I’observation des effets de TMR a des températures
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FIG. 3.29 — Variation de la magnétorésistance tunnel en fonction du produit R.S pour
différentes types de barrieres a basse température (a 4 K) et a basse tension (a 1
mV). La méme concentration de manganese a été utilisée dans les deux électrodes de
(Ga,Mn)As. L’échantillon a barriere de AlAs provient de la these de R. Mattana [94].

supérieures a 60 K.

Dans ce chapitre des TMR élevées ont pu étre obtenues correspondant a une
concentration de porteurs p relativement modérée a l’interface électrode/barriere,
estimée 2 2.10%° cm™3 dans le cadre de notre modele de conduction tunnel. Pour
I’obtention d’une température de Curie a I’ambiante, Ku et al. prédisent des concen-
trations de porteurs de 1’ordre de 10*?> cm~>. La maximisation de ces effets de TMR
nécessite alors i) de pouvoir augmenter singulierement le parametre de spin splitting
B en réduisant au maximum la concentration des manganeses interstitiels par recuit,
ii) I'introduction de barrieres plus fines afin de favoriser la transmission des trous
lourds, admettant les plus fortes valeurs de TMR. Cependant nous avons observé
expérimentalement que pour des épaisseurs de barriere d’(In,Ga)As inférieures a 6
nm, le comportement tunnel n’est plus assuré, ce qui a comme conséquence de réduire
assez drastiquement les effets de magnétorésistance. Nous avons résumé les points
expérimentaux de TMR en fonction du produit R.S pour des électrodes contenant 5%
de Mn dans les électrodes [Fig. 3.29].

Concernant les effets de TAMR hors plan, nous avons mis en évidence des ampli-
tudes pouvant atteindre une fraction de 1’unité (plusieurs dizaines de pour-cents), mais
restent inférieurs a la TMR : 20% pour la barriere de AlAs (1,7 nm) et 15% pour la
barriere de Ing 55Gag 75As (6nm). Nous reviendrons plus explicitement sur les effets de
TAMR dans le chapitre suivant, mais ils nous ont permis ici de tester et de valider le
modele développé dans le deuxieme chapitre. Une expérience future intéressante serait
de réduire la concentration de porteurs par méthode d’hydrogénation [163] et de tester
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ainsi des effets de TAMR hors plan négatifs que nous prévoyons par la méthode k.p.
En réalisant alors des recuits, les atomes d’hydrogene devraient étre soustraits de la
matrice donnant alors une inversion prévisible de signe de TAMR.
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Dans ce chapitre, nous allons étudier d’un point de vue expérimental et théorique
les effets de magnétorésistance tunnel anisotrope (TAMR) résonante. De tels effets sont
obtenus sur des doubles barrieres résonantes (Ga,Mn)As/AlAs/GaAs/AlAs/GaAs :Be
de type p constituées d’un puits de GaAs élaboré a chaud dans des conditions opti-
males de croissance. Pour rappel, les effets de TAMR décrits dans cette these sont dé-
finis comme les différences de courant tunnel résonant lorsque 1’aimantation s’oriente
alternativement dans le plan des couches selon 1’axe de croissance. Dans le détail, I’ap-
parition des états résonants du puits suite au confinement des porteurs fait apparaitre
des pics de TAMR lorsque le niveau de Fermi de I’injecteur (Ga,Mn)As s’aligne avec
les niveaux d’énergie du puits. Nous discuterons dans une deuxieme étape les interpré-
tations possibles. Dans une premiere partie, toutefois, nous détaillerons les effets de
TAMR obtenus avec une barriere unique d’AlAs, signature des effets de TAMR non
résonante.

4.1 Simple barriere tunnel d’AlAs

Le transport tunnel a travers une simple barriere d’AlAs a été abordé et modélisé
dans le deuxieéme chapitre de ce manuscrit. Nous abordons ici, plus particulierement,

le phénomene de TAMR obtenue a travers des mesures sur des simples jonctions
tunnel.

4.1.1 Barriere élaborée a froid

Dans le méme esprit que dans le chapitre précédent, nous avons mesuré la TAMR
en régime magnétique saturé sur une simple barricre d’AlAs constituée de deux
€lectrodes de Gag 9sMng o5As. L’€élaboration de jonctions (Ga,Mn)As (300nm)/AlAs
(1,7nm)/(Ga,Mn)As (30nm) a basse température a été réalisée par Bruno Lépine de
I’équipe de physique des surfaces et des interfaces de 1’université de Rennes (R.S =
0,1 Q.cm? a 1mV). Les effets de TMR suivant I’axe de difficile aimantation [110]
atteignent 20 % a 2K et a 2mV [Fig. 4.1a]. En raison de la relative faible température
de Curie des électrodes (de I’ordre de 50 K), la concentration de porteurs est attendue
légerement inférieure a 1.10%° porteurs par cm? et le spin-splitting de I’ordre de 12
meV. Nous rappelons que les propriétés de TMR obtenues sur de tels échantillons ont
été étudiées en détail dans le cadre de la thése de R. Mattana [96].

Sur ces mémes jonctions, nous mesurons des TAMR avoisinant 20% a basse ten-
sion (5 mV) et a basse température (2 K) [Fig. 4.1b]. Nous observons donc une TAMR
légerement plus élevée que celle obtenue pour des barrieres de (In,Ga)As. Ceci est en
bon accord avec notre modélisation. Dans le cas de la barriere AlAs, nous calculons en
effet des TAMR proches de 20 %, c’est-a-dire du méme ordre de grandeur que la TMR
pour une concentration de trous de 1-10?° cm™3 et un spin splitting B 12 meV [Fig.
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FI1G. 4.1 — (a) Mesure de TMR selon I’axe [110] a 2K et a 2 mV pour I’hétérostructure
(Ga,Mn)As(300 nm) /AlAs(1,7 nm)/ (Ga,Mn)As(30 nm), élaborée a basse tempéra-
ture. (b) Variation angulaire de TAMR a 2 K et 2 5 mV pour cette méme structure.

2.4].

Toutefois, afin d’analyser en détail les effets de TAMR résonante, nous avons éga-
lement étudié les propriétés de transport (TAMR) d’une simple barriere AlAs élaborée
a chaud dans des conditions optimales de croissance.

4.1.2 Barriere élaborée a chaud

La structure étudi€ée dans ce paragraphe a été élaborée par épitaxie par jets
moléculaires par Aristide Lemaitre (Laboratoire de Photonique et de Nanostruc-
tures, Marcoussis). Elle est composée, a partir de la surface supérieure, de 30nm
Gagp 937Mng ge3As / Inm GaAs / 3nm AlAs / 50nm GaAs :Be (1-107cm—3)/ gradient
de 50nm GaAs :Be (1-107cm ™3 — 2:10cm™3)/ substrat GaAs :Be (2-10%cm™3).
Nous avons représenté sur la figure 4.2 la structure et le profil de la bande de valence
de cette hétérostructure. A I’exception de (Ga,Mn)As, la croissance de toutes les
couches a été réalisée a une température de 600°C. En raison de 1’épaisseur de barriere
plus grande et de la zone de dépletion, la résistance surfacique est plus élevée que
dans le cas de la barriere d’AlAs élaborée a froid (R.S = 200 Q.cm? a -1V).

Nous avons fait figurer sur la figure 4.3 la caractéristique courant-tension ob-
tenue sur cette structure mettant en évidence un comportement de type diode.
L’application d’une tension négative correspondant a une injection de trous de
I’électrode (Ga,Mn)As vers GaAs :Be, témoigne d’une polarisation en inverse.
La raison est la présence d’une forte zone de déplétion constituée de GaAs :Be
(10"7cm—3)(50nm)/GaAs :Be (1017-10°cm—3)(50 nm) pour des polarisations néga-
tives. Cette zone de dépletion sera utilisée dans les puits quantiques (de la section sui-
vante) afin de sonder proprement les différents niveaux. Nous verrons que cette zone
de déplétion joue également un role fondamental sur les caractéristiques I(V) mesurées
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FI1G. 4.2 — A gauche : schéma de 1’hétérostructure étudiée dans ce chapitre . A droite :
profil de la bande de valence de 1’hétérostructure en absence de tension.

sur les doubles barrieres résonantes. Elle aura en outre comme conséquence d’intro-
duire un bras de levier important entre la tension appliquée sur la double barriere et la
tension totale appliquée.

Notons que, en raison des résistances trop €levées, la courbe de TAMR est tres
bruitée a basse tension [Fig. 4.3]. A 3K, la TAMR est maximum pour une tension de
-700 mV et diminue pour s’annuler pour des valeurs au-dessus de -3 V. Nous avons re-
porté sur la figure 4.3 la variation angulaire de TAMR a -1V. Le signe positif de TAMR
témoigne de nouveau d’une transmission moyenne plus élevée lorsque 1’aimantation
s’aligne parallelement a la direction du courant tunnel (normal au plan des couches).
En injectant des trous a partir de 1’électrode GaAs :Be, un changement de signe de
TAMR est observé a 0,8 eV. Le méme type de comportement a été reporté par Gi-
raud et al. sur une diode Zener-Esaki p™-(Ga,Mn)As/n"-GaAs [45], bien que dans le
cas cité, notre modélisation n’est plus valable puisqu’elle nécessite de considérer un
hamiltonien k.p a 8 bandes afin de tenir compte des 2 bandes de conduction. Le chan-
gement de signe que nous analysons ici de facon qualitative s’explique par le fait que
les différentes sous-bandes sondées successivement en élevant le niveau de Fermi de la
contre-électrode donnent des contributions opposées a la TAMR selon les arguments
développés dans le chapitre 2 [Fig. 2.8 - Changement de signe a Ep~-0,2 eV].

4.2 Double barriére tunnel résonante a barriére
d’AlAs

Nous abordons dans cette section un des résultats marquants de ce chapitre concer-
nant I’effet tunnel dépendant du spin dans des doubles jonctions tunnel. Nous décrirons
tout d’abord 1I’effet tunnel résonant, puis nous étudierons les caractéristiques du cou-
rant en fonction de la tension dans des puits quantiques de GaAs de 3 et de 6 nm. Nous
constaterons que la discretisation des niveaux dans le puits quantique entraine des pics
de TAMR, signature d’'une TAMR ’résonante’.
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F1G. 4.3 — A gauche : variation de la TAMR et du courant en fonction de la tension ap-
pliquée a 3K. Les tensions négatives correspondent a un courant de trous de (Ga,Mn)As
vers GaAs :Be. A droite : variation angulaire de la TAMR pour une tension de -1 V.

4.2.1 Quelques rappels sur ’effet tunnel résonant

Une diode tunnel résonante est constituée d’un puits quantique compris entre deux
électrodes conductrices. Le puits se compose généralement d’une couche mince de
GaAs (ou InAs) confinée entre deux barrieres a grand gap d’AlAs (ou Alj_,Ga,As).
Le confinement spatial de la fonction d’onde dans le puits entraine I’apparition d’états
d’énergie discrete : 1’observation d’un effet tunnel résonant, associée généralement
a une résistance différentielle négative, devient alors possible. Nous rappelons ici
briecvement quelques propriétés de transport tunnel résonant. Lorsque le niveau du
puits se situe nettement au-dessus du niveau de Fermi, la probabilité de transmission
hors résonance est tres faible [Fig. 4.4 (a)]. La résistance de la structure est celle
correspondant a une épaisseur de barriecre double de la simple barriere. Lorsqu’une
tension adéquate est appliquée aux bornes de la diode, correspondant a un alignement
du niveau de Fermi de ’injecteur sur un niveau résonant du puits, la transmission
tunnel est maximale et le courant tunnel augmente tres sensiblement [Fig. 4.4 (b)].
C’est le courant résonant. La transmission est donc maximale lorsque I’énergie
des porteurs correspond a celle d’un niveau de puits quantique, les porteurs sont
directement injectés sur le niveau correspondant. Lorsqu’on augmente la tension, le
courant tunnel diminue car la condition de résonance n’est plus satisfaite (transmission
hors résonance) [Fig. 4.4 (c¢)]. Le mécanisme décrit ainsi fait donc apparaitre une
conductance différentielle négative.

Pour décrire les différents mécanismes de transport tunnel sur des niveaux
du puits quantique, on distingue généralement le cas du tunnel résonant cohérent
(décrit ci-dessus) de celui du tunnel séquentiel (incohérent). Dans le premier cas,
les porteurs transitent par effet tunnel d’une électrode a 1’autre de facon élastique
sans étre diffusés, en conservant notamment la phase de la fonction d’onde durant
le temps du transit. Dans le deuxieme cas, les porteurs sont diffusés élastiquement
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FIG. 4.4 — Schéma de la variation du courant en fonction de la tension a proximité d’un
niveau de résonance dans le puits quantique. Le courant est maximum quand 1’énergie
de Fermi et le niveau sont alignés.

ou inélastiquement (dans le puits notamment) et en conséquence le transport ne peut
plus étre traité de facon cohérente en admettant une fonction d’onde unique a travers
toute la structure. Il en résulte donc un transport tunnel séquentiel selon lequel sont
traités successivement les événements (i) d’injection, (ii) de diffusion (avec ou sans
maintien de la mémoire de spin), (iii) de détection par la contre-électrode. Pour une
lecture et une compréhension plus approfondie des mécanismes de transport dans
des doubles jonctions tunnel, nous pouvons nous référer aux proceedings suivants
Resonant Tunneling in Semiconductors : Physics and Applications [21].

Nous faisons ici une revue sommaire d’expériences marquantes sur les effets
résonants qui nous seront utiles dans la suite.

Puits non magnétiques La premicre mise en évidence expérimentale d’effet
tunnel résonant dans la bande de conduction d’un puits quantique de type n a été
reporté en 1974 par Chang et al. [22]. Les premieres expériences d’effet tunnel
résonant dans des structures de type p qui nous intéressent particulierement ici ont été
reportées par Mendez et al. en 1985 sur des puits quantiques de AlAs(5 nm)/GaAs(5
nm)/AlAs(5 nm) [97]. Pour illustrer le cas spécifique du tunnel résonant au niveau de
la bande de valence et d’en analyser les effets intimes, les auteurs ont notamment mis
en évidence des différences notables entre les expériences et la modélisation traitant
indépendemment le caractere lourd/léger des trous (cas d’un hamiltonien de masse
effective de Luttinger-Kohn diagonal). Afin de tenir compte du couplage entre les
bandes de trous lourds et trous 1égers, Wessel et Altarelli ont calculé les coefficients



4.2 Double barriére tunnel résonante a barriere d’AlAs 99

de transmission a partir de la technique des matrices de transfert dans une description
a 4 bandes [174]. L’augmentation du mélange de la nature lourde/légere des trous
pour des vecteurs d’onde k, plus €levés impose qu’une importante partie du courant
provient de la composante 1égere acquise par les trous lourds pour des k,, non nuls. Ce
mélange entre trous lourds et trous légers augmente avec la concentration de porteurs
dans I’électrode conductrice [23].

Puits magnétiques Peu de résultats ont été publiés a ce jour dans la littérature
traitant de doubles barrieres tunnel intégrant une électrode ferromagnétique. Nous
distinguons cependant ici trois types d’hétérostructures différentes.

- Deux électrodes ferromagnétiques : L'une des premieres expériences a été
reportée par Mattana et al. [96]. Les structures sont constituées d’un puits de GaAs
inséré entre deux électrodes de (Ga,Mn)As. Comme le haut de la bande de valence du
puits quantique de GaAs se situe entre 0,1 et 0,45 eV en dessous de 1’énergie de Fermi
de I’électrode ferromagnétique de (Ga,Mn)As (dans une image de trous), I’observation
conjointe du tunnel résonnant et de TMR devient tres compliquée. L’utilisation d’un
puits quantique de (In,Ga)As a permis de mettre en évidence un comportement
oscillatoire de faibles valeurs de TMR en fonction des épaisseurs de barriere, signature
d’un tunnel résonnant [113]. Il est clair que 1’élaboration a basse température entraine
des difficultés supplémentaires : 1) un transport tunnel inélastique suite a la diffusion
du manganese dans la barriere ou des rugosités aux interfaces ou 2) I’injection du
courant tunnel sur des défauts, localisés dans le puits et non sur les niveaux discrets
du puits quantique.

D’un point de vue théorique, Petukhov et al. [119] prévoient cependant par un cal-
cul k.p une magnétorésistance tunnel tres importante dans ce type d’hétérostructures
sans toutefois tenir compte de la possibilité d’un effet tunnel assisté par des défauts
comme décrit ci-dessus.

- Une seule électrode ferromagnétique : Sur des hétérostructures élaborées a haute
température, H. Ohno et al. ont identifié les niveaux résonants d’un puits quantique
de GaAs utilisant une seule électrode ferromagnétique de (Ga,Mn)As [Fig. 4.5] [106].
En-dessous de la température de Curie une levée de dégénérescence d’un niveau
résonant a été mise en évidence et attribuée au spin splitting dans la bande de valence.
Toutefois, aucune évidence expérimentale d’effet de TAMR n’a été reportée. C’est
I’objet de nos expériences, décrites plus loin.

- Puits quantique magnétique : En injectant a travers un puits magnétique de
(Ga,Mn)As (a partir d’une électrode de GaAs :Be), une augmentation de TMR sur
certains niveaux résonants a pu €tre mis en évidence par Ohya et al. [112]. De méme
sur des hétérostructures II-VI, une différence de conductance a ét€ mise en évidence
a travers des niveaux polaris€s en spin d’un puits quantique paramagnétique de
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FIG. 4.5 — Courant I (a) et conductance différentielle dI/dV (b) en fonction de la tension
V a différentes températures pour la structure (Ga,Mn)As/AlAs/GaAs/AlAs/GaAs :Be.
La tension positive correspond a une injection de trous de la part du semiconducteur
ferromagnétique (Ga,Mn)As.

(Zn,Mn)Se [143].

Nous nous focaliserons donc sur le deuxieme type de mesures et nous étu-
dierons dans un premier temps les caractéristiques 1(V) dans des doubles jonctions
tunnel élaborés a haute température qui présentent 1I’avantage d’étre exempt de défauts.

4.2.2 Résonance et conductance différentielle

Les deux structures étudiées sont constituées d’un puits d’épaisseur de 3 ou 6 nm.
Elles sont respectivement composées depuis la surface de 30nm Gag 937Mng gs3As /
Snm GaAs / Snm AlAs / 3 ou 6 nm GaAs /5Snm AlAs /5Snm GaAs / 50nm GaAs :Be
(1-10Y7 cm=3)y/ gradient de 50nm GaAs :Be (1-10"7 cm=3 — 2-10'° cm—3/ substrat
GaAs :Be (2:10"° cm™3). Nous avons représenté sur la figure 4.6 le schéma de
I’hétérostructure ainsi que son profil simplifié de bande de valence.

Injection de trous a partir de GaAs :Be

Suite au faible dopage (de I’ordre de 10'7 trous par cm?) dans la couche d’accu-
mulation de I’électrode non-magnétique, un gaz bidimensionnel se forme a I’interface
jouant le role d’une fine sonde en énergie. Il est alors possible pour les 2 puits
quantiques de sonder proprement les différents niveaux ainsi que leur caractere lourd
ou léger [Fig. 4.7 (a) et (b)].

Le comportement de la conductance dI/dV-V a été obtenu a partir de la dérivée
numérique du courant I(V). Le confinement plus important du puits quantique de 3 nm
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F1G. 4.6 — A gauche : schéma de 1’hétérostructure étudiée dans ce chapitre . A droite :
profil de la bande de valence de I’hétérostructure a tension nulle.

a pour conséquence d’augmenter 1’énergie des niveaux. En effet dans 1I’approximation
d’un puits "infini", I’énergie des états quantifiés varie en 1/d?, ol d est 1’épaisseur
du puits. Nous pouvons donc indexer ceux-ci a partir de la courbe de dispersion
transverse (dans le plan) des états de trous dans le puits quantique dont la signature
peut étre obtenue a I’aide de la théorie k.p en utilisant la méthode de transfert décrite
dans le chapitre 2 [Fig. 4.7 (¢) et (d)]". Pour le puits quantique de 3 nm, il ne nous a
pas été possible d’indexer les 2 niveaux HH3 et LH2, proches en énergie et dont la
résonance est trés peu visible sur la courbe expérimentale de la figure 4.7 (a).

Injection de trous a partir de (Ga,Mn)As

En injectant a partir de I’électrode ferromagnétique de (Ga,Mn)As, les pics de
résonance s’élargissent en raison de la plus forte concentration de porteurs (rem-
plissage de trous plus important au niveau de I’émetteur) [Fig. 4.8 (a) et (b)]. Cette
situation complique bien évidemment I’indexation des niveaux. Aussi faut-il s’appuyer
davantage sur la modélisation. Nous avons calculé la conductance différentielle de
la double jonction selon la formule de Landauer en sommant, a tension donnée,
les coefficients de transmission dans 1’espace des k et en considérant une épaisseur
de sonde élargie en énergie de 30 meV. [Fig. 4.8 (c) et (d)]. Nous observons que
les conductances calculées ainsi se rapprochent du comportement des conductances

'Dans le cas de double barriere, la matrice liant les amplitudes de fonction d’onde incidente et
réfléchie de part et d’autre de la structure s’écrivent ici comme (en remplagant 1I’équation 2.24) :

iL ~1 11 —1 -1 11 IR
( by ) = M; ' Mg,.Qp) My My .0y M\ Mg, .05} M) .MR( Y ) (4.1)

ol Op1,0p> et Qw sont les matrices de propagation diagonales dans les barrieres d’ AlAs et dans le
puits quantique. Pour indexer les niveaux dans le puits quantique, nous avons appliqué une tension au
bord de la jonction, et non une tension de grille, comme c’est souvent le cas dans la littérature. On peut
remarquer ici que notre méthode de calcul du coefficient de transmission dans cette double structure
differe de celle de Wessel et Altarelli par I’offset de bande imposé par GaAs (dans le puits et dans
I’électrode non-magnétique) par rapport a I’électrode ferromagnétique.
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FIG. 4.7 — Mesures de la caractéristique I(V) et dI/dV (V) a 3 K pour un puits quantique
de GaAs de 3 nm (a) et de 6 nm (b). Modélisation de la courbe de dispersion des
niveaux de résonance dans le puits quantique de 3 nm (c) et de 6 nm (d).
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F1G. 4.8 — Courbe du courant I et de dI/dV en fonction de la tension appliquée pour le
puits quantique de 3 nm (a) et de 6 nm (c). Modélisation de la conductance pour une
épaisseur de sonde de 30 meV a partir d’une énergie de Fermi de -75 meV et un spin
splitting de -20 meV pour le puits quantique de 3 nm (b) et de 6 nm (d).

mesurées expérimentalement 2.

A partir des courbes I(V) expérimentales pour les 2 puits de 3 et 6 nm, nous
avons tracé, sur la figure 4.9, les tensions expérimentales auxquelles apparaissent
les résonances en fonction de 1’énergie des niveaux calculée théoriquement. Nous
observons que les tensions 'résonantes’ mesurées sont bien supérieures a deux fois
I’énergie de confinement, en accord avec les mesures de Ohno et al. [106]. Cette oc-
currence provient de la présence d’une zone de déplétion a I’interface GaAs :Be(10!7
cm3)/GaAs :Be(10'7 —10"cm™3) (au niveau de I’électrode inférieure) évoquée
précédemment. Cette zone de déplétion a pour objet d’introduire, en série avec la
double barriere, une résistance (dépendant de la tension et notamment de son signe)
non dépendant du spin. Celle-ci renormalise la tension aux bornes de la structure

’Dans le cas présent la conductance maximum équivaut 2 un courant maximum, comme dans la
dI/dV de I’expérience la conductance résulte de la somme de la dérivée entre deux points expérimentaux
successifs.
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FIG. 4.9 — Les pics de conductance différentielle (mesurés) en fonction de 1’énergie du
niveau résonant (calculée) pour les puits quantiques de 3 nm (a) et de 6 nm (b). Les
mesures sont effectuées a 3 K.

entiere vis-a-vis de celle appliquée aux bornes de la double jonction seule. En
conséquence, nous observons, sur la figure 4.9, pour le puits de 3 et de 6 nm, que le
rapport des tensions entre la structure totale (zone de déplétion comprise) et la double
barriére est de 1—20 dans le cas ou (Ga,Mn)As est I’émetteur et de % dans le cas ou
GaAs :Be est I’émetteur.

Nous pouvons observer, de facon assez surprenante, une relation linéaire entre
les pics de tensions mesurés et les énergies résonantes correspondantes sur toute la
plage de tension explorée. Cette observation expérimentale semble s’écarter un peu
des prévisions théoriques [56] donnant une correspondance non-linéaire.

Notons également que I’extrapolation des pics de tensions mesurés a énergie de
résonance nulle ne coincide pas avec une tension nulle mais croise 1’abscisse a des
énergies de résonance négatives de I’ordre de - 100 meV. Cette valeur correspond a
I’offset de bandes supplémentaire introduit par le puits de GaAs, c’est-a-dire corres-
pond a la hauteur de barriere effective du GaAs, élaboré a chaud (ou a la position du
fond du puits par rapport au niveau de Fermi) [111].

On peut donner quelques détails supplémentaires sur les conductances différen-
tielles mesurées sur les 2 puits successifs :

Pour le puits quantique de 3 nm, suite a des écarts en énergie plus élevés entre
niveaux discrets, la conductance différentielle subit une forte chute entre les niveaux
LHI1 et HH2 [Fig. 4.8(a)].

Le rapprochement des niveaux dans le cas du puits quantique de 6 nm a pour
tendance de lisser la conductance différentielle [Fig. 4.8]. Nous constatons, par
exemple, que le troisieme pic de conductance se compose des deux niveaux HH3 et
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LH2 de sorte qu’il s’avere inexact d’indexer les niveaux au point ou la conductance
est minimale.

4.2.3 Mesures de TAMR résonante
4.2.3.1 Expériences

Nous abordons désormais les mesures expérimentales de TAMR résonante sur
les doubles barrieres de type II incluant une seule électrode ferromagnétique (supé-
rieure) de (Ga,Mn)As. Ces expériences vont réveler une différence significative de
courant tunnel résonant selon que 1’aimantation de 1’électrode injectrice de (Ga,Mn)As
s’oriente dans le plan des couches ou selon I’axe de croissance, i.e. selon la direction
du courant tunnel. Sur les figures 4.10 (a) et (c), nous avons fait figurer les courbes
expérimentales des conductances différentielles obtenues sur les puits de 3 et 6 nm (a
basse température 4 K et a champ saturant faible de 0,6 T) en fonction de la tension
avec M //[100]. Nous avons également tracé dans les deux cas, la courbe expérimentale
de TAMR définie comme

TAMR(%) — 100 -0~ 100l

Iioo1)

ou les indices [001] et [100] représentent les directions d’aimantation différentes selon
le courant tunnel ([001]) et dans le plan des couches ([100]).

Nous observons, dans chaque cas, une variation non monotone de la TAMR
admettant successivement des ’pics’ et des ’creux’, signature d’une TAMR résonante.
Cependant il est difficile dans un premier temps, sans modélisation, de corréler une
telle modulation de TAMR a la présence d’états résonants du puits. Nous remarquons,
toutefois, qu'une diminution de la conductance différentielle est généralement accom-
pagnée d’une diminution de TAMR. Nous avons également étudié le comportement de
TAMR en fonction de la température en ce qui concerne le puits quantique de 3 nm et
de 6 nm [Fig. 4.11] pour un champ magnétique saturant de 0,6 T. Nous constatons que
I’amplitude de TAMR s’atténue progressivement en fonction de la température avant
de s’annuler au voisinage de 60 K. Cette température correspond a la température
de Curie de 1’électrode supérieure de (Ga,Mn)As au-dela de laquelle elle perd son
caractere ferromagnétique. Nous pouvons donc conclure que les effets de TAMR mis
en jeu dans ce type d’expériences tirent leur origine du caractere ferromagnétique
de I’électrode injectrice de (Ga,Mn)As et en particulier de la présence du terme
d’échange.

Faisons ici une remarque importante : la TAMR mesurée expérimentalement et
donnée sur les figures 4.10 (a) et (c) ne représente pas la TAMR intrinseque des doubles
barrieres. La raison est, comme nous I’évoquions précédemment, la présence de la forte
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zone d’accumulation au niveau de I’électrode inférieure non magnétique, qui introduit
une forte résistance non dépendant du spin en série Rzp avec la double barriere. En
conséquence, la TAMR intrinseque doit étre renormalisée, de facon triviale par un
modele simple de résistance en série (résistance du puits quantique Ry et de la zone
de dépletion Rzp), par le demi-bras de levier de tension correspondant. La TAMR
expérimentale peut alors s’exprimer en fonction de la TAMR intrinseque selon :

ARw Rw

TAMR,:p = ——— =TAMRjyy - ————— 4.2
exp RW + RZD int RW + RZD ( )
Le rapport RW]i—WRZD peut étre évalué a partir de la figure 4.9 donnant la position des

pics de résonance en fonction de I’énergie de quantification. Le demi-bras de levier
étant égale a un facteur 5, de sorte que la TAMR intrinséque renormalisée atteint une
amplitude maximale de 1’ordre de 40 a 50 % sur la résonance.

Nous avons également mesurée la TAMR pour des tensions négatives correspon-
dant a une injection de trous de 1’électrode inférieure non magnétique vers 1’électrode
supérieure de (Ga,Mn)As sans toutefois obtenir des effets notables. Cette circonstance
provient du fait qu’a forte tension d’injection, les trous sont injectés dans les bandes
hautes (split-off) du (Ga,Mn)As dont le caractere ferromagnétique est sans doute
beaucoup moins marquée que les 4 premieres sous-bandes.

4.2.3.2 Origine et modélisation

Nous avons vu précédemment que 1’origine de la TAMR provient de 1’assymétrie
des coefficients de transmission mesurés dans les 2 différentes géométries, aimanta-
tion dans le plan et aimantation hors plan. Dans le cas du tunnel résonant d’autres
effets peuvent s’ajouter et compliquer les interprétations. On peut citer notamment
deux effets possibles :

i) effets de quantification des niveaux de Landau sur des états quantifiés du puits
quantique [55, 108, 137].

i1) effets de déflexion du vecteur d’onde dans la direction du plan des couches
transverse a 1I’aimantation due a la force de Lorentz [21, 56].

Toutefois, les expériences étant réalisées a des champs magnétiques saturant
relativement modestes (0,6 T), nous pouvons écarter ces 2 hypotheses qui admettent
des effets significatifs pour des champs supérieurs a 5 T. Un autre argument important,
comme nous 1’avons déja évoqué, est la disparition des effets pour des températures
proches de la température de Curie du (Ga,Mn)As qui indique un effet intrinseque 1ié
au terme d’échange du (Ga,Mn)As.

Nous avons donc calculé en théorie k.p la TAMR résonante attendue des dif-
férences relatives des coefficients de transmission sommés sur 1’ensemble de la
surface de Fermi et reporté I’évolution de la TAMR en tension ainsi modélisée sur les
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figures 4.10 (b) et (d). L’accord entre courbes expérimentales et courbes théoriques
est relativement bon, en ce qui concerne 1I’amplitude relative des pics ainsi que leur
position en énergie (surtout dans le cas du puits de 6nm). Cependant il faut préciser
ici que, dans les expériences, les résonances sur les trous lourds semblent moins
marquées, notamment pour HH2 dans le cas du puits de 3 nm, et pour HH2 et HH3
dans le cas du puits de 6 nm.

Nous allons donner ici quelques arguments treés préliminaires des mécanismes
physiques sous-jacents a la TAMR résonante pouvant servir aux perspectives a venir.
A cet effet nous nous focalisons désormais sur les résultats obtenus sur le puits
quantique de 6 nm.

Nous reportons sur les figures 4.12 et 4.13 les coefficients de transmission discré-
tisés sur chaque surface de Fermi pour les deux directions d’aimantation différentes
(respectivement selon [100] et [001]) dans le cas hors résonant (V=0,675 eV) et sur la
résonance LH2 (V=0,81 eV). Nous avons considéré, ici, une énergie caractéristique
de - 60meV correspondant a une énergie moyenne se situant entre -75meV (énergie de
Fermi réelle) et -45meV (correspondant a une épaisseur de sonde réelle de 30meV).
Le parametre de spin splitting est ici égal a -20meV. Notons alors qu’une énergie
différente donnerait les mémes conclusions qualitatives a une énergie de résonance
(tension) légerement différente.

En comparant alors les valeurs de TAMR inhérentes a chaque sous-bande, norma-
lisées par rapport a leur contribution sur la conduction totale, nous constatons que la
somme des deux premieres sous-bandes donnent une large contribution positive de
I’ordre de 50% (£10%) dans tous les cas de figure (hors résonance et sur la résonance).

La troisieme sous-bande, quant a elle, affiche une forte TAMR négative hors réso-
nance, de I’ordre de -27 % [Fig. 4.12], et une TAMR faible de +12% sur la résonance
[Fig. 4.13]. Ainsi on peut noter, dans cet exemple, une forte différence des coefficients
de transmission sommée sur la troisieme sous-bande dans le cas hors résonant qui
n’apparait pas sur la résonance. En effet on s’apercgoit que dans ce dernier cas les am-
plitudes des transmissions identifiées sur la troisieme surface de Fermi ne dépendent
que tres peu de I’orientation de 1’aimantation. La TAMR totale résulte dans ce cas en
grande partie des deux premieres sous-bandes.

De plus, en accord avec les arguments précédents, nous relevons, sur la résonance,
une nette augmentation (d’un facteur 30) de la conductance concernant la troisieme
sous-bande en configuration d’aimantation perpendiculaire qui peut étre a 1’origine
de I’amplification de TAMR obtenue. Toutefois, la description élaborée ci-dessus
nécessite, dans le futur, une analyse plus fine et plus complete.

Remarque : Nous pouvons constater de fagon assez surprenante que 1’orientation
de I’aimantation dans le plan des couches s’accompagne tres généralement d’une assy-
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F1G. 4.12 — Coefficients de transmission sur les surfaces de Fermi de GaMnAs

(avec Bg=-20 meV et Er=-0.060 eV) avec une aimantation dans le plan des couches
(M//1100]) [Figures (a),(c) et (e)] et perpendiculaire au plan des couches (M//[001])
[Figures (b),(d) et (f)]. La tension imposée est de 0,68 eV, correspondant a une énergie

hors résonance. L’échelle des vecteurs d’onde (k,.ky) esten nm™".
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(avec BGg=-20 meV et Er=-0.060 eV) avec une aimantation dans le plan des couches
(M//1100]) [Figures (a),(c) et (e)] et perpendiculaire au plan des couches (M//[001])
[Figures (b),(d) et (f)]. La tension imposée est de 0,81 eV, correspondant a I’énergie du

niveau résonant de LH2. L’échelle des vecteurs d’onde (ky,k,) est en nm™".
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métrie notable des coefficients de transmission dans la direction planaire des vecteurs
d’onde normale a 1’aimantation (direction y dans notre cas). Cette circonstance pro-
vient de I’effet du couplage spin-orbite lors du transfert de porteurs d’une interface a
I’autre [113]. .

En effet le couplage spin-orbite s’écrivant de facon générale Hg o =-([V V(7)) A
?]-?, il apparait a I’interface entre 2 matériaux différents ou ?V(?) ~7Z# 0, un

p . — =1 o oA = —
terme supplémentaire de la forme Hg o =-A[ ZA p]- S =A[SA Z]-p.

Il advient donc que I’existence d’une composante de I’impulsion dans la direction
[?/\ Z'] entraine ’apparition d’un terme supplémentaire dans 1’hamiltonien (et
implicitement inclus dans les conditions de continuité des fonctions d’ondes et du
vecteur courant), terme impair en p,. Ce dernier est a 1’origine de I’assymétrie des
coefficients de transmission (&= py).
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Chapitre 5

Transfert de spin dans des jonctions
tunnel GaMnAs/InGaAs/GaMnAs
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114 Transfert de spin dans des jonctions tunnel GaMnAs/InGaAs/GaMnAs

Nous avons vu précédemment qu’il était possible d’injecter une polarisation
de spin a partir de (Ga,Mn)As en régime tunnel direct. Dans le cas de 1’étude
d’effets TMR d’hétérostructures tunnel III-V intégrant le matériau ferromagnétique
(Ga,Mn)As, un des avantages concrets est la possibilité d’utiliser des matériaux
intercalaires a gap (ou a offset de bande) différent et donc de moduler facilement
la hauteur de barriere [AlAs, (Al,Ga)As, GaAs, (In,Ga)As]. Nous avons, a ce titre,
montré préc€édemment que Ing>5Gag 75As jouait €également le role de barriere tunnel
pour (Ga,Mn)As au niveau de sa bande de valence et démontré I’existence d’un offset
de bandes de plusieurs centaines de meV entre les 2 types de matériaux. Dans le cadre
de la théorie k.p, a partir de la conductance tunnel selon la formule de Landauer, nous
pouvons comprendre, tout au moins qualitativement, 1’influence des configurations
magnétiques (arrangement parallele et antiparallele) sur les courants de spin donnant
lieu aux effets de TMR.

Il est, des lors, assez naturel de s’intéresser aux mécanismes "inverses", i.e. a
I’influence du courant polarisé en spin sur ’aimantation. Les expériences, dans ce
domaine de recherche qui suscite actuellement un tres fort engagement, ont déja
démontré que, sous certaines conditions, il est possible de renverser 1’aimantation
d’une fine couche ferromagnétique sous 1’action d’un courant polarisé en spin. Ces
expériences ont été principalement menées sur des tricouches métalliques composés de
métaux de transition et présentant un effet de magnétorésistance géante (CPP-GMR).
Ces travaux font d’ailleurs 1’objet de recherche au sein de notre laboratoire [48, 49].
La particularité de notre systeme a base de (Ga,Mn)As est, d’une part, de présenter
des caractéristiques matériaux tres différentes des matériaux de transition, comme la
température de Curie, le moment a saturation, 1’anisotropie ou encore la nature des
porteurs (trous). Le deuxieme aspect novateur est de posséder une hétérostructure
semiconductrice parfaitement epitaxiée en régime de transport tunnel, également
sujette a 1’observation d’un couple de transfert de spin.

Apres une courte introduction sur le principe du transfert de spin nous passerons
en revue quelques résultats expérimentaux illustrant cet effet, principalement extraits
d’expériences sur des nanopiliers métalliques en régime de transport diffusif. Nous
évoquerons enfin les quelques résultats, pour la plupart obtenus pendant ce travail
de these, dans le régime de transport tunnel. Nous exposerons ensuite nos résultats
expérimentaux sur les jonctions a base de (Ga,Mn)As et discuterons notamment des
différences observées par rapport aux métaux de transition tel que le Co.
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5.1 Etat deart

5.1.1 Concept du transfert de spin

En 1996, J. Slonczewski et L.Berger ont prédit qu’il est possible d’exciter
des ondes de spin et de renverser une couche magnétique sous l’influence d’un
courant polaris€é en spin dans des structures métalliques [11, 144]. Les électrons
sont injectés perpendiculairement au plan des couches, en géométrie CPP (Current
Perpendicular to Plane). La premiere couche ferromagnétique, a aimantation fixée
M, est épaisse et sert de polariseur de spin. La deuxiéme couche ferrromagnétique
est fine et a aimantation libre M, (Fig. 5.1). Les deux aimantations étant supposées
non colinéaires, la polarisation de spin injectée a travers la couche non-magnétique
possede une composante transverse par rapport au moment magnétique de la
deuxiéme couche ferromagnétique. A cause de I’interaction d’échange, les électrons
s’alignent selon la direction de M,. Par conservation du moment magnétique, la
composante transverse du courant polarisé en spin est transférée et absorbée par la
deuxieme couche ferromagnétique. Ce transfert de moment angulaire de spin est
équivalent a un couple s’exercant sur I’aimantation de la couche ferromagnétique libre.

< :
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FI1G. 5.1 — Schéma d’une tri-couche métallique dans laquelle les deux couches fer-
romagnétiques F1 et F2 sont séparées par une couche non-magnétique. Le courant
polarisé injecté dans la deuxieme couche ferromagnétique F2 transfére son moment
magnétique transverse a cette derniere [29].

En tenant compte du couple de transfert de spin, la dynamique de I’aimantation
—
de la couche libre m; (vecteur unitaire selon M) sous un champ magnétique H !, est
décrite par I’équation de Landau-Lifschitz-Gilbert (LLG) :

dm;
dt
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Tl résulte de la somme du champ magnétique appliqué, du champ d’anisotropie et du champ dipo-
laire
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ou le premier terme décrit la précession de I’aimantation autour du champ effectif
H et le deuxieme terme 1’amortissement de 1’aimantation vers la direction du champ
magnétique a travers le facteur d’amortissement de Gilbert o.. Le dernier terme
traduit le couple de transfert de spin s’exercant sur la couche ferromagnétique libre
d’épaisseur t. Il s’exprime en fonction de la polarisation du courant P; a I’interface
entre la couche non-magnétique et la couche libre, de 1I’aimantation a saturation Mg,
du facteur de Landé g et des constantes physiques up (magnéton de Bohr) et e (charge
de I’électron). Slonczewski déduit de 1’équation 5.1 que les densités de courant
critique j pour observer le renversement d’aimantation par un courant polarisé en spin
sont de ’ordre de 10’ A.cm™~?2 dans les vannes de spin.

En général trois longueurs caractéristiques interviennent dans la description du
transport a travers une multicouche métallique : les deux premieres sont le libre
parcours moyen A et la longueur de diffusion de spin 1,7, qui correspond a la longueur
d’échelle de la perte la composante longitudinale du courant polarisé en spin. Cette
derniere est en général grand devant le libre parcours moyen et caractérise la longueur
d’échelle des variations du courant polarisé en spin. La troisieme longueur est la
longueur de décohérence (ou longueur d’absorption) lgecon, décrivant la longueur
d’échelle correspondant a la perte de la partie transverse du courant de spin par
précession autour du champ d’échange. On peut distinguer deux limites. La premiere
purement balistique ( lgecon < A) [151, 152] et la seconde de type diffusive (Igecon
> A) [183]. Dans le cas des interfaces type métal ferromagnétique/non-magnétique,
I’amplitude du champ d’échange ainsi que I’intégration sur tous les vecteurs d’onde k
de la surface de Fermi, font que la perte de la partie transverse du courant de spin se
fait sur un a deux plans atomiques (limite 1., < A). Les temps caractéristiques de la
dynamique de 1’aimantation (2210~ s) font en sorte que 1’on peut traiter séparément
I’influence de la partie transverse sur I’aimantation et I’influence de 1’aimantation sur
la partie longitudinale (temps caractéristique de 1’ordre de 10712 s).

5.1.2 Les piliers de type CPP-GMR

Dans le cas des piliers métalliques en régime CPP-GMR (Current Perpendicular
to Plane Giant Magnetoresistance), une couche métallique non magnétique, comme le
cuivre, sépare les deux couches magnétiques. L’effet de magnétorésistance géante tire
son origine de I’ orientation relative des deux aimantations, anti-parallele ou parallele,
s’expliquant par un modele de courant a deux canaux, de spins up et down, et de
conductivité différente.

Dans notre exemple de I'interface Co/Cu, le canal de spin up est majoritaire au
niveau de Fermi pour la couche de Co, contrairement au cas d’équilibre des deux
canaux de spin du métal non-magnétique loin de I’interface. De chaque coté de
I’interface, il existe une zone, dite zone d’accumulation de spin et s’étendant sur une
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FIG. 5.2 — (a) Régime irréversible : cycle hystérétique entre les deux états de résistance
de la tri-couche métallique et courbe de résistance en fonction du champ magnétique.
(b) Régime réversible : a fort champ magnétique des pics de précession réversibles
apparaissent. D’apres Katine et al. [67].

longueur caractéristique de diffusion de spin sur laquelle cette assymétrie décroit. Les
profils d’accumulation et de polarisation de spin dans les bicouches sont notamment
décrits par le modele de Valet-Fert [165].

Le principe de renversement d’aimantation sera illustré dans ce paragraphe a I’aide
de la structure métallique Co/Cu/Co. Pour une lecture et une compréhension plus
approfondies du renversement d’aimantation par un courant polarisé en spin ainsi que
de sa dynamique, on peut se référer a la revue récente de Stiles et Miltat [150]. Nous
discutons ci-dessous le cas des nanopiliers et décrivons brievement le renversement
irréversible de 1’aimantation en présence de faible champ magnétique ainsi que des
variations réversibles en présence d’un fort champ magnétique.

Régime irréversible : Les premieres expériences de renversement d’aimantation
par un courant polarisé en spin sur des nanopiliers ont été effectuées en 2000 par
Katine et al. a I’université de Cornell aux Etats-Unis [67]. En mesurant la courbe de
résistance ‘fi—‘l/ en fonction du courant sur Co/Cu/Co, un comportement hystérétique
entre la configuration parallele et anti-parallele a pu €tre mis en évidence [Fig. 5.2 (a)].
Un courant tel que les électrons passent de la couche magnétique fixe vers la couche
magnétique libre induisent un état parallele, alors qu’un courant de signe opposée
entraine un état anti-parallele. Des densités de courant de 1’ordre de 10’A.cm™2 ont
été reportées. Ces résultats ont été confirmées peu apres par plusieurs autres groupes,

dont Grollier et al. (a champ magnétique nul) [48,49] et Sun et al. [154].
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Régime réversible : Pour des champs magnétiques plus forts, des transitions pro-
gressives et réversibles ont été mises en évidence sur des nanopiliers [Fig.5.2b], mais
également sur des contacts ponctuels [164]. Dans les deux cas le champ magnétique
était perpendiculaire au plan des couches. En mesurant la résistance différentielle en
fonction d’un courant DC, un pic réversible traduisant la précession entretenue de
I’aimantation de la couche fine peut alors €tre observé. Les configurations de 1’état
parallele et de 1’état anti-parallele sont alors instables. Ces variations réversibles en
courant ont pu étre attribuées a la précession de I’aimantation qui s’accompagne des
oscillations de tension aux bornes de 1’échantillon dans la gamme des GHz [70, 123],
confirmées par des mesures temporelles [74].

La dépendance du renversement d’aimantation en fonction du champ magnétique
a été illustrée sur des nanopiliers Co/Cu/Co a travers un diagramme des zones de
stabilité [Fig.5.3] [49]. Ce calcul rend bien compte qualitativement des résultats
expérimentaux. Nous précisons que dans le cas présent, le champ magnétique est
appliqué dans le plan des couches. La transition entre régime réversible et irréversible
est évaluée de ’ordre de a2 H,, et donc autour de 1’Oersted pour le cas du cobalt.

. P—AP
start

Steady
Precession

F1G. 5.3 — Diagramme du courant critique en fonction du champ magnétique appliqué.
Dans la zone irréversible (A), un cycle d’hystérésis est observable. Dans la zone réver-
sible (B), des états d’excitation de spin sont mesurées. Les deux zones sont séparées
par une zone de transition (C) de I’ordre de 1’Oersted [49].
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5.1.3 Les piliers de type magnétorésistance tunnel

L’influence du courant polarisé en spin sur la configuration magnétique a été obser-
vée plus récemment sur des jonctions tunnel magnétiques : elles possedent un intérét
particulier pour les applications des nouveaux types de mémoires non-volatiles, telle
que la STT-MRAM (Spin Transfer Torque). Les premiers résultats de renversement
d’aimantation par un courant polarisé en spin dans le régime tunnel ont été obtenus
en 2004 par Huai et al. [58] sur des barrieres d’Al,O3 avec des électrodes CoFe. Les
auteurs ont reporté des densités de courant de 8.10® A.cm™? sur des jonctions  faible
résistance surfacique (de I’ordre du Q.um?) et magnétorésistance tunnel. Les résultats
récents sur les barrieres de MgO s’averent nettement plus prometteurs que sur les
barricres d’alumine, en terme de magnétorésistance tunnel et courants critiques. Des
densités de courant de 8.10° A.cm™2 pour des TMR de 73% ont été observées par
Hayakawa et al. [53] sur CoFeB/MgO/CoFeB. Une augmentation de TMR a 160%
apres recuit a été accompagnée de densités de courant critique plus fortes suite a la
cristallisation du CoFeB amorphe (et par conséquent d’une augmentation du moment
a saturation). Dans le régime réversible, les pics au GHz ont été détectés a la fois sur
la barriere de AlO par Fuchs et al. [42] et la barriere de MgO par Nazarov et al. [101].

En ce qui concerne le semiconducteur ferromagnétique de (Ga,Mn)As, le premier
résultat concret obtenu sur le renversement d’aimantation par transfert de spin a été
reporté en 2004 par le groupe de H. Ohno de 'université de Tohoku a Sendai. Des
renversements irréversibles ont été mis en évidence a 30 K sur des jonctions tunnel
Ga()_‘953Mn(),047AS(80 nm) / GaAs(6 nm) /Ga07953Mn0,047As(15 nm) [26]. Les densités
de courant critiques reportées de 1.10°A.cm~2 sont deux ordres de grandeur inférieurs
a celles des structures métalliques. Nous précisons qu’ici les états de configuration
magnétique P(parallele) et AP(anti-parallele) ont été préparées séparément : aucun
cycle d’hstérésis complet a été décrit en une seule mesure. Sur une barriere de GaAs
plus fine (4 nm), les auteurs ont mesuré des densités de courant critiques de jc=5.10*
A.cm 2 240K ? [24].

5.2 Les structures tunnel a base de (Ga,Mn)As

Nous exposerons dans cette partie nos résultats expérimentaux de renverse-
ment d’aimantation par un courant polarisé en spin obtenus pour I’hétérostructure
Gag 939Mng g1 As (80 nm)/ Ing 5Gag 75As (6 nm)/ Gag 930Mng 61 As (15 nm) [Struc-
ture B du chapitre 3]. L'utilisation de faible hauteur de barriere, associée a une faible
résistance surfacique, est favorable a I’injection de fortes densités de courants tout en

’La durée des pulses de courant entre 10 et 1000 us ne semble pas influencer la valeur des densités
critiques de sorte que la densité critique mesurée est pratiquement équivalente a la densité de courant
intrinseque.
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FIG. 5.4 — (a) Courbe de magnétorésistance tunnel a 3 K et a I mV. (b) Décroissance
de la magnétorésistance tunnel en fonction de la tension appliquée (échelle du bas) et
de la densité de courant (échelle du haut). Pour de fortes densités de courant (2107
A.cm™?), la magnétorésistance tunnel s annule.

minimisant un certain échauffement thermique. Les jonctions étudiées ici ont été pro-
cessées par O. Boulle en lithographie €électronique en collaboration avec le Laboratoire
de Photonique et de Nanostructures (2 Marcoussis). Les résultats présentés dans la sec-
tion suivante ont été obtenus sur des piliers circulaires d’un diametre de 700 nm. Le
produit R.S de 1,1-107° Q.cm? et une TMR de 155% 2 3 K eta 1 mV [Fig. 5.4 (a)] sont
légerement différents des résultats obtenus sur des jonctions élaborées en lithographie
optique (Chapitre 3). Nous I’attribuons a des températures de recuit différentes lors du
processus de lithographie électronique et optique.

5.2.1 Renversement d’aimantation par transfert de spin

Contrairement au cas des piliers métalliques dans lesquels la TMR demeure aux
tensions d’application du courant critique, la perte rapide de TMR en tension nécessite
ici un protocole expérimental un peu particulier. En effet, la magnétorésistance tunnel
décroit fortement en fonction de la tension de sorte que pour des fortes densités de
courant, la magnétorésistance tunnel est nulle [Fig. 5.4]. Ce protocole nécessite ici
de 1) appliquer des incréments de tensions successifs jusqu’a obtenir le renversement
d’aimantation et ii) de mesurer la résistance a faible tension (20 meV) afin de détecter
I’arrangement magnétique parallele/anti-parallele. En raison de la disparition de TMR
a forte tension, il est évident que ce protocole ne permet pas d’étudier le régime
réversible.

Renversement d’aimantation a 3 K

Sur la figure 5.5 nous représentons les courbes de résistance en fonction du champ
magnétique R(H) a 20 mV et de résistance en fonction du courant R(I) a + 13 Oe,
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FI1G. 5.5 — A gauche : courbe de résistance en fonction du champ appliqué a 3 K et
20 mV. A droite : mesure de la résistance en fonction de la densité de courant dans les
mémes conditions que la figure de gauche, illustrant le renversement d’aimantation par
un courant polarisé en spin sous un champ magnétique de +13 Oe.

les aimantations des deux couches magnétiques étant préalablement saturés dans un
champ magnétique positif. Les mesures sont réalisées a 3K. A faible courant positif,
i.e. les trous passent de la couche magnétique fixe a la couche magnétique fine, nous
observons un saut vers un état intermédiaire proche de la configuration magnétique
parallele. Ensuite, a plus fort courant positif, un deuxieme état intermédiaire proche
de la configuration magnétique anti-parallele est atteint. A fort courant négatif nous
stabilisons de nouveau le premier état intermédiaire. Nous relions la différence entre
les états d’aimantation stabilisés dans les expériences R(H) ou R(I), soit a des états
vortex, pouvant se présenter dans des jonctions de I’ordre du um? [83], soit & un
retournement partiel de I’aimantation de la couche assez épaisse (15 nm dans le cas
présent) par rapport aux couches métalliques (de I’ordre de 2 a 3 nm).

Les densités de courant qui favorisent le passage de 1’état P vers AP (courant
positif) et de AP vers P (courant négatif) sont pratiquement de méme amplitude :
jc+=1,25-10°A.cm™2 et jc_=-1,37-10°A.cm 2. Ces résultats sont en bon accord avec
les valeurs de jCizl,Z-losA.cm_2 de Chiba et al. [26].

Renversement d’aimantation a 30 K

Sur la figure 5.6 nous représentons les courbes de résistance en fonction du champ
magnétique R(H) a 20 mV et de résistance en fonction du courant R(I) a + 13 Oe,
les aimantations des deux couches magnétiques étant préalablement saturés dans un
champ magnétique positif. Les mesures sont réalisées a 30 K. Les densités de courant
mesurées sont de jc=0,939-10°A.cm™2 et jc_=0,986-10°A.cm 2 et donc légérement
inférieures aux valeurs mesurées a 3K.
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FI1G. 5.6 — A gauche : courbe de résistance en fonction du champ appliqué a 30 K et
20 mV. A droite : mesure de la résistance en fonction de la densité de courant dans les
mémes conditions que la figure de gauche, illustrant le renversement d’aimantation par
un courant polarisé en spin sous un champ magnétique de +13 Oe.

Est-ce que les transitions hystérétiques peuvent étre attribuées a un autre effet que
le renversement par transfert de spin ?

- Etant donné le comportement assymétrique en courant des transitions hystéré-
tiques, le renversement d’aimantation ne peut pas €tre exclusivement attribué a 1’effet
Joule (effet pair en courant).

- Nous excluons également le champ d’Oersted comme origine du renversement
d’aimantation, le courant entraine alors 1’apparition d’'un champ magnétique circu-
laire. En partant de la méme configuration magnétique parallele, un courant positif
et négatif induirait la méme configuration magnétique anti-parallele, ce qui n’est
pas le cas ici. Nous soulignons que la saturation des aimantations des deux couches
magnétiques dans les deux directions de champ, avant de revenir a faible champ
magnétique (de 6000 Oe a 13 Oe ou de - 6000 Oe a -13 Oe), entralne exactement
le méme cycle d’hystérésis. Ce dernier est indépendant du sens de courant par
lequel le cycle d’hystérésis commence. Nous avons représenté ces mesures pour une
température de 30 K [Fig. 5.7].

Nous pouvons également nous assurer que le processus de transfert de spin agit
bien sur la couche libre de (Ga,Mn)As. En effet, I’application d’'un champ magnétique
positif (dans la direction initiale de saturation des aimantations) a 30 K, apres
stabilisation de 1’état AP par le courant polarisé en spin, a pour effet de reconfigurer
I’état du sytéme en configuration parallele pour un champ coercitif de 27 Oe [Fig.
5.6]. Cette valeur correspond au champ coercitif de la couche fine a 30 K ajouté du
champ dipolaire induite par la couche épaisse de (Ga,Mn)As sur cette derniere. Le
conclusion de cette procédure expérimentale est que le transfert de spin s’est opéré sur
la couche fine avant I’application du champ magnétique.
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FI1G. 5.7 — Cycle d’hsytérésis a 30 K en saturant tout d’abord a 6000 Oe avant de
revenir a 13 Oe et en partant avec un courant positif (a) ou un courant négatif (b).
Cycle d’hsytérésis a 30 K en saturant a -6000 Oe avant de revenir a -13 Oe et en
partant avec un courant positif (c) ou un courant négatif (d).
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F1G. 5.8 — Champ coercitif des deux couches magnétiques en fonction de la tempéra-
ture (a) (2 partir des cycles de TMR a 1 mV) et en fonction de la tension (b) (2 partir
des cycles de TMR a 3 K). Le champ coercitif est corrigé par le champ dipolaire de 13
Oe mesuré a partir du cycle mineur a 30 K.

Quel est Iinfluence des fortes densités de courant a 3 K et a 30 K ?

Nous pouvons constater sur la figure 5.8 que le champ coercitif (auquel on associe
ici le champ d’anisotropie) décroit fortement en tension[Fig. 5.8 (b)]. De la méme ma-
nicre, une augmentation de la température entraine une diminution du champ coercitif
[Fig. 5.8 (a)]. A partir des variations du champ coercitif en fonction de la température
et de la tension on peut alors aisément estimer la température effective de la couche
fine, de 1’ordre de 30 K, au moment du renversement.

En premiere approximation, on peut considérer qu’un apport de chaleur (par le
fort courant) dQ se traduit par une élévation de température dT du systeme. Les deux
variations sont liées a travers le parametre de capacité calorifique C du systéme, non
constant en fonction de la température. Dans le cas du semiconducteur simple de
GaAs, le rapport des chaleurs spécifique ¢, (et donc la capacité calorifique par unité
de masse) entre 3 et 30 K est de 107> [12]. L’élévation de la température 30 K peut
alors €tre complétement négligée par rapport a celle a 3 K.

5.2.2 Signe et ordre de grandeur du courant critique

Le méme signe de renversement d’aimantation est observé dans le
cas des piliers métalliques Co/Cu/Co et de nos piliers semiconducteurs
(Ga,Mn)As/(In,Ga)As/(Ga,Mn)As. L’explication de cette observation réside dans
deux changements de signe consécutifs [Fig. 5.9] a savoir :
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FIG. 5.9 — Le méme signe de renversement d’aimantation est observé dans le cas des
piliers semiconductrices a base de (Ga,Mn)As que dans le cas des piliers métalliques
a base de Co suite a deux changements de signe consécutifs. Le premier provient du
couplage entre le porteur et le moment local et le deuxieme du type de conduction de
bande.

- Le premier est relié a la polarisation négative de la bande de valence du
(Ga,Mn)As, opposée a 1’aimantation locale des atomes de manganese, de telle sorte
que la sous-bande avec des spins paralleles a I’aimantation des ions de manganese est
moins remplie (contrairement au cobalt).

- Le deuxieme changement de signe provient du fait que, dans le cas des trous, la
bande la moins remplie en électrons contribue plus a la conduction alors que pour un
métal 3d comme le Co, la conduction est assurée par la bande la plus remplie ou le
coefficient d’assymétrie de spin volumique B(=%) est positif.

En d’autres termes et pour donner peut-€tre une généralisation un peu plus
globale, on stabilise un état P lorsque les porteurs, couplés ferromagnétiquement a
I’aimantation locale et a coefficient d’assymétrie de spin volumique P positif (cas
du Co/Cu), vont de la couche épaisse vers la couche fine [Fig. 5.10]. Le méme état
est stabilisé si les porteurs, couplés antiferromagnétiquement (cas du (Ga,Mn)As) ou
possédant un B négatif et couplés ferromagnétiquement (cas du Fe/Cr [5,6]), vont de la
couche fine vers la couche épaisse [Fig. 5.10]. Le signe du renversement d’aimantation
dans le cas présent est alors une preuve indirecte du couplage anti-ferromagnétique
entre les porteurs itinérants et les ions de manganese localisés dans (Ga,Mn)As.
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Etat P Etat AP

Porteurs (e,h) Porteurs (e,h)
. FM2 | E . FM2 ¢m

AF F AF

FI1G. 5.10 — A gauche : stabilisation de la configuration magnétique parallele pour les
porteurs couplés ferromagnétiquement (et a B>0) qui vont de la couche magnétique
épaisse vers la couche magnétique fine. Stabilisation de la méme configuration ma-
gnétique pour les porteurs couplés antiferromagnétiquement (cas du (Ga,Mn)As) ou
couplés ferromagnétiquement et a <0 qui vont de la couche magnétique fine vers
la couche magnétique épaisse. A droite : Stabilisation de 1’état AP pour la direction
opposée des porteurs.

La densité du courant critique est deux ordres de grandeur inférieure a celle re-
portée dans les piliers métalliques (jc=~10" A.cm~?). L’amplitude du courant critique
s’exprime dans les piliers métalliques sous la forme [48,49] :

M
AP _ () EHHS o Mg+ Hol (5.2)

Je T _(+)hPP(AP)

Pour la couche fine de (Ga,Mn)As, les parametres utilisés dans I’expression ci-dessus
sont t égal & 15 nm, une aimantation a saturation M de 0,035T (~ 28 emu-cm3)°
et un champ d’anisotropie négligeable par rapport 8 M aux densités de courant ou
les renversements se produisent. Dans le cas de Co/Cu/Co les parametres utilisés sont
de t=2.5 nm, M=1,78 T et H,,=0,02T. Le facteur de Gilbert est estimé pratiquement
un ordre de grandeur plus grand pour (Ga,Mn)As. D’apres Sinova et al. [142], en
combinant des mesures de résonance ferromagnétique au coefficient d’amortissement
théorique de Gilbert, la valeur de ce dernier est estimé a 0,07 pour des couches non-
recuites (a 30 K).

Le rapport de atM[2nM + H,,] devient ainsi cinquante fois plus grand dans
la structure métallique. Une polarisation plus grande du (Ga,Mn)As (par rapport a
40% du cobalt) et une meilleure efficacité du couple de transfert de spin en présence
d’un moment orbital pourrait expliquer le rapport 100 de densité de courant entre
la structure métallique et la structure semiconductrice. En effet, la conservation du
moment cinétique qui est a la base de I'interprétation du transfert de spin, implique
dans le cas du (Ga,Mn)As un transfert du moment cinétique total et donc une efficacité
plus grande dans le cas d’un trou lourd J :L+S:%.

3La variation de I’aimantation a saturation entre 4 et 30 K est inférieure 2 10 % [Fi g.3.13]. La valeur
de My de 28 emu-cm > nous semble tout 2 fait adaptée pour ce calcul.
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5.2.3 Comportement du courant critique en fonction du champ
magnétique

A partir d’un cycle mineur réalisé a 30 K [Fig.5.6] et a basse tension (20 mV),
nous avons déterminé la présence d’un champ dipolaire de la couche magnétique
épaisse agissant sur la couche magnétique libre. La valeur de ce dernier s’éleve
a 13 Oe de sorte que nous définissons un champ effectif H.rr=H,,,-13 Oe. Vue
la discussion précédente, nous estimons que le champ dipolaire lors du renverse-
ment d’aimantation est le méme pour les températures de 3 et 30 K. Nous décrirons
ci-dessous le comportement de la résistance pour différents champs effectifs appliqués.
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FI1G. 5.11 — (a) Pour un champ magnétique effectif de -6 Oe, le passage de 1’état P vers
I’état AP est observé pour des courants positifs et des courants négatifs. (b) Pour un
champ magnétique effectif de 6 Oe, 1’état P est stabilisé. Les mesures sont réalisées a
3 K.

Cas |Hpr|1>Hcl et Horp<0, Stabilisation de I’état AP : Supposons par exemple
que le champ appliqué effectif soit de -4 Oe. Si le courant réduit le champ coercitif a
une valeur inférieure a 4 Oe, le courant bascule de 1’état d’aimantation P vers 1’état
d’aimantation AP pour des courants positifs et négatifs [Fig. 5.11 (a)]. L’état AP est
stabilisé par activation thermique et est observé plus généralement pour des champs
magnétiques appliqués H,,, inférieures a 13 Oe . Nous rappelons ici que le champ
coercitif varie rapidement en fonction de la température [Fig. 5.8].

Cas |Hcl>|H,rfl, Comportement hystérétique : Le renversement d’aimantation
décrit dans la partie précédente est observé dans une fenétre étroite 2 a 3 Oe autour du
champ effectif nul.

Cas |H.rr|>|Hcl et Horr>0, Stabilisation de I'état P : Supposons par exemple
que le champ appliqué effectif soit de 6 Oe. Si le courant réduit le champ coercitif a
une valeur inférieure a 6 Oe, I’état d’aimantation reste dans 1’état P sans possibilité
de transiter vers 1’état AP [Fig. 5.11 (b)]. Le fait que le champ appliqué soit supérieur



128 Transfert de spin dans des jonctions tunnel GaMnAs/InGaAs/GaMnAs

au champ coercitif et 1’absence de magnétorésistance tunnel pourraient indiquer
I’existence d’un régime réversible de type précessionnel, bien connu pour les systemes
métalliques.

En conséquence le comportement hystérétique ne peut etre observé que dans une
fenétre de champ tres étroite. Sur la figure 5.12 un résumé de nos points expérimen-
taux (a 3 K) a été réalisé en distinguant les zones thermique, irréversible et réversible. Il
semble évident que la variation du champ coercitif, observé en général pour des faibles
épaisseurs de couches magnétiques de (Ga,Mn)As , pose un probleme dans I’observa-
tion du renversement magnétique par un courant polarisé en spin dans une plus large
gamme de champ magnétique.

Champ magnetique (Oe)
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FIG. 5.12 — Courant critique en fonction du champ magnétique appliqué H,,, et du
champ magnétique effectif H, s r=H,;,-13 Oe a une température de 3 K. Nous pouvons
distinguer 3 zones sur ce diagramme : zone thermique (état AP est stabilis€), zone
hystérétique et zone réversible (suite a I’absence de magnétorésistance, un état P est
mesuré).
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5.3 Conclusion

La réduction aux tailles submicroniques des jonctions tunnel (avec deux électrodes
ferromagnétiques) a permis d’injecter des fortes densités de courant et de limiter
en partie les effets Joule. Un retournement d’aimantation par injection d’un courant
polarisé en spin pour une densité de courant de 103 A.cm~2 a pu étre mis en évidence
en mesurant la TMR a basse tension. La forte réduction du courant critique, comparé
au cas des systemes métalliques, est essentiellement attribuée au faible moment a
saturation du (Ga,Mn)As. Suite a la décroissance rapide de la TMR en tension, le
régime réversible, étudié dans les systemes métalliques, n’a malheureusement pas pu
étre étudié. Un des enjeux du futur sera I’obtention des effets de TMR a plus forte
tension et de tester ainsi ce régime-la.

A T’heure actuelle le renversement d’aimantation est tres peu étudié dans des
matériaux completement épitaxiés. Ces expériences de renversement d’aimantation
par injection d’un courant polarisé en spin dans des jonctions tunnel a base de
(Ga,Mn)As (ferromagnétisme induit par les porteurs et conduction par des trous)
soulévent un certain nombre de questions.

A titre d’exemple on peut se demander si le champ d’échange plus faible et la
sélectivité en k plus importante en régime tunnel ne vont pas augmenter la longueur
d’absorption et comment celle-ci se positionne par rapport au libre parcours moyen ?
Des expériences de mesure du courant critique en fonction de 1’épaisseur de la couche
fine de (Ga,Mn)As devraient permettre d’apporter des éléments de réponse a cette
question.

D’autre part quels sont par exemple les mécanismes physiques pouvant expli-
quer une perte de TMR et le maintien d’un transfert de spin ? Parmi les différents
mécanismes de relaxation de spin évoqués dans le chapitre précédent, on peut
citer des processus tunnel inélastiques par collisions électrons-magnons bien qu’a
forte tension, on s’écarte d’un régime tunnel classique. Les interactions d’échange
électrons-magnons, responsables de la chute de TMR, conservent toutefois le spin
total du systeme (composé des porteurs et des moments localisés) ce qui permet de
conserver entre autre, la composante transverse du spin et donc I’effet de transfert
de spin. Récemment Fuchs et al. [43] ont pu démontrer que, sur des jonctions
CoFe/MgO/CoFe, I’amplitude du couple de transfert de spin ne diminuait que de 10%
pour une chute de magnétorésistance supérieure a 40%.
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Au cours de cette these nous avons étudié le transport tunnel dans des hétérostruc-
tures semiconductrices a base du semiconducteur ferromagnétique de (Ga,Mn)As. Les
phénomenes dépendants du spin, magnétorésistance tunnel (TMR) et magnétorésis-
tance tunnel anisotrope (TAMR), ont été mesurés et modélisés en théorie k.p dans des
jonctions a simple et double barriere.

Dans un premier temps, nous avons étudié le transport tunnel direct avec une
simple barriere d’(In,Ga)As, comprise entre deux électrodes de (Ga,Mn)As. A travers
des effets de recuit, étudiés dans la littérature essentiellement sur des couches minces
de (Ga,Mn)As, une augmentation de température de Curie de la couche magnétique
supérieure a pu €tre mise en évidence. Ces effets de recuits sur les tricouches sont
accompagnés d’une augmentation de magnétorésistance tunnel et d’'une diminution
du produit de résistance surfacique. La confrontation de ces expériences avec la
modélisation du transport dépendant du spin en théorie k.p a 6 bandes permet de
comprendre les mécanismes physiques mis en jeu (augmentation de la concentration
de porteurs p et du parametre de spin splitting Bi). Un bon accord qualitatif a pu étre
mis en évidence. Pour aller plus loin, la détermination précise de la concentration et
de I’homogénéité des porteurs dans des hétérostructures a base de (Ga,Mn)As serait
nécessaire.

Le fort couplage spin-orbite dans (Ga,Mn)As implique une dépendance de la
conductance en fonction de 1’angle entre le courant et 1’aimantation, désigné sous le
terme de magnétorésistance tunnel anisotrope (TAMR). L'influence des différentes
sous-bandes de (Ga,Mn)As sur la TAMR a été abordé et un bon accord entre
modélisation et expériences a pu étre trouvé. Nous avons démontré ici I’existence
de cet effet sur des simples jonctions tunnel, a barriere d’(In,Ga)As et d’AlAs, avec
des ordres de grandeur de la dizaine de pour-cents, et donc inférieurs aux effets de
TMR. Cet effet possede I’avantage qu’une seule électrode ferromagnétique peut tre
utilisée de sorte qu’il est possible de tester la polarisation du matériau ferromagnétique
en s’affranchissant des problemes d’élaboration a basse température. Le passage
de la simple a la double barriere tunnel a permis d’identifier le phénomene de la
résistance différentielle négative. En injectant alors les porteurs a partir de 1’électrode
ferromagnétique de (Ga,Mn)As avec une large sonde en €nergie (concentration de
porteurs de 1’ordre de 1-10%0 cm’3), nous avons observé des variations de conductance
et de TAMR avec des maxima sur les niveaux. Ces effets ont pu étre modélisés en
théorie k.p et il nous parait aujourd’hui tout a fait possible que ces effets peuvent
atteindre plusieurs dizaines de pour-cents en évitant la zone de déplétion traditionnelle
dans ce type d’hétérostructures.

Nous avons pu mettre a profit notre maitrise du transport tunnel polarisé en spin
dans ces hétérostrucutres pour tester les mécanismes de transfert de spin. Nous avons
pu ainsi démontrer la possibilit¢ de manipuler 1’aimantation d’une fine couche de
(Ga,Mn)As par injection d’un courant polarisé en spin avec un courant critique de
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deux ordres de grandeur plus faible (jc=10°A.cm™2) que dans le cas des piliers
métalliques. Une grande partie de la diminution est attribuée a la faible aimantation
du GaMnAs (30 emu-cm ™). Il n’en reste pas moins que ces expériences restent
préliminaires et souleévent un certain nombre de questions intéressantes (longueur
d’absorption de la composante transverse, mécanismes de relaxation et variation de
la composante longitudinale a forte tension, régime précessionnel....). Des expé-
riences complémentaires devront €tre menées pour affiner notre compréhension des
mécanismes de transfert de spin avec des matériaux semiconducteurs magnétiques
dilués de type p. A plus long terme ces matériaux ouvrent aussi la voie a 1’étude
du renversement d’aimantation par un courant polarisé en spin dans des structures
confinées. De récentes expériences semblent en effet indiquer qu’il est possible de
réaliser un puits quantique magnétique de (Ga,Mn)As [112].

Finalement, bien que la température de Curie de (Ga,Mn)As (de ’ordre de 170K
aujourd’hui [167]) limite sérieusement son potentiel d’application, il reste néanmoins
un matériau extraordinaire pour 1’étude d’effets dépendant du spin. Le fort couplage
spin-orbite et I’échange p-d en font un matériau atypique dans le domaine du magné-
tisme qui lui confere a la fois sa complexité et sa richesse.
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A.0.1 Absence de couplage spin-orbite

Dans cette premiere partie, nous exposons brievement les principes de la méthode
k.p pour calculer la structure de bande d’un semiconducteur en absence de couplage
spin-orbite. L’équation de Schrodinger dans un semiconducteur soumis a un potentiel
périodique V(r) s’écrit généralement sous la forme de

hZ
{——V%V(r)] ¥(r)=E¥(r) (A.1)
2m

D’apres le théoreme de Bloch, les solutions de 1’équation de Schrédinger pour un
potentiel périodique, connues encore sous le nom de fonctions de Bloch, sont de la

forme .
W, 1 (r) = e uy 1 (r) (A.2)

ou n est I’indice de la bande et k le vecteur d’onde appartenant a la premiere zone de
Brillouin. u, ;(r) posséde la périodicité du réseau cristallin. En appliquant 1’hamilto-
nien de Schrodinger aux fonctions de Bloch, on obtient alors

h? h— h?k?

{——Vz + - k. p+ . + V(r)} Un k(1) = Ep gty (1) (A.3)

N

é
otl p=-ih'V est I’opérateur d’impulsion agissant sur le porteur.

En k=(0,0,0) I’équation se réssout ainsi a

hZ
{—%Vz + V(r)} un,0(r) = Enouno(r) (A.4)

ol u, o(r) aparaissent comme des fonctions propres de nature atomique.

[’hamiltonien total peut alors se réécrire sous la forme de
[Hy—0 + W (k)] ttn 1 (r) = Ep gt () (A.S)

L’ensemble des fonctions u, o forme une base compléete. Les deux autres termes en k
et k> seront traités en théorie de perturbation de sorte que pour un vecteur d’onde k
non nul, les fonctions et énergies propres pourront étre calculées de fagon perturbative.

Dans le cas présent, les fonctions propres u, o proviennent d’une hybridation sp
des différents atomes du semiconducteur. On précise que les orbitales p posseéde un
caractere directionnel : la probabilité de présence de 1’électron autour du noyau n’est
pas la méme selon les trois directions de I’espace. On désignera les fonctions X, Y et Z
pour la bande de valence possédant les mé€mes propriétés de symétrie que les orbitales
Px>Py €t p; etla fonction S celles de I’ orbitale s. Pour les semiconducteurs a gap direct,
la bande de conduction est plutot du type S et la bande de valence une combinaison
linéaire des trois fonctions d’ondes X, Y et Z.
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A.0.2 Présence de couplage de spin orbite

Définition des fonctions de base
L’introduction du spin dans le semiconducteur a deux conséquences importantes :

1) 'introduction dans 1’hamiltonien total du couplage spin-orbite selon
Hso. =M\.L.S

ou A représente le couplage spin-orbite et L et S les opérateurs de moments cinétique
et orbital.'. Pour le composé de GaAs, 1’énergie du couplage spin-orbite A équivaut &
340 meV. _

2) Les fonctions propres atomiques, en k =0, sont les fonctions propres respectives
du moment cinétique total 7 =L+ de I'hamiltonien total. Elles s’écrivent respecti-
vement :

oL xqiyg

V2
ERE ,-\L@[(XHY) 1 =22 1]
| %,_%> _ %[(X—iY) 127 1]
330 = (X =i1)]
11 1 .
330 = FXHD) 1421
b= i%[—(X—iY) 142 1]

Suite a I’interaction spin-orbite, la dégénérescence de ces 6 bandes est partielle-
ment levée au centre de zone ?:O. Les bandes les plus hautes en énergie au point
I" sont 4 fois dégénérée (J:%) : 2 bandes dites de trous lourds caractérisées par des
masses effectives importantes (en 775())) et 2 bandes de trous légers caractérisées

par des masses effectives réduites (en k £0). Ces 4 bandes sont séparées en énergie,
d’une valeur égale au couplage spin-orbite A(=340 meV dans le cas du GaAs) des 2
bandes de split-off (J:%).

'l est connu que le I’énergie du couplage spin-orbite A varie comme Z*, Z étant le nombre atomique,
de sorte que pour les atomes "lourds", on s’attend a ce que le couplage spin-orbite soit important
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Définition de ’hamiltonien &.p

Qu’en est-il lorsque le vecteur d’onde des porteurs s’écartent du centre de zone
(?7&0). L’hamiltonien k.p couple non seulement les 6 fonctions d’onde de base de la
bande de valence mais également les 2 fonctions d’onde de la bande de conduction.
Afin d’obtenir une structure de la bande de valence la plus exacte possible, la méthode
de rénormalisation de Lowdin est en général utilisée. Cette derniere traite, en effet, de
facon exacte le couplage entre les 6 bandes de valence et les bandes de conduction en
énergie de facon perturbative :

Hi Hy
EE;

H;=Hjj+ Y,
k#I7,I'g

ou i et j sont deux indices décrivant les 6 bandes de valence (1 a 6) et k un indice
décrivant les bandes €loignées en énergie. En projettant alors Hy , sur la base définie
ci-dessus, on obtient I’hamiltonien hermitique de Luttinger-Kohn 6 x 6 :

_ ; , -
P+0 L M 0 L —iv2M
* . . /3
L P—-Q 0 M —iV20 z\/;L
. 2 M* 0 P—-Q -L i\/gL* —iv20
P Dme 0 M -L* P+Q —ivV2M* L
*ffL* iv20 '\/EL ivV2M  P+A 0
* * i
M f L' 20 SL 0 P+A

(A.6)

avec les notations

P=yik> Q=vy(kl+kl—-2k%) L= —i\%%(kx — iky )k,

M =3[y (ki — kﬁ) — 2yskyky] A= 2";{)2A0

Les parametres ¥;,Y» et y3 sont souvent désignés comme parametres de Luttinger.
En 1956, ce dernier a introduit une autre écriture de 1’hamiltonien k.p sur la base res-
treinte de la bande I'g et donc de dimension 4 x 4 :

h2

Hp = — 2me (71 + YZ)k 14_272( ) +2(73 — V2) lkaky (JiJy + JyJx) + p-c]

ou p.c. représentera les permutations circulaires.



i Y2 | B A (V)
GaAs 6,85 | 2,1 | 2,9 0,34
AlAs 3,25 10,64 | 1,21 | 0,275
InAs 204 | 83 | 9,1 0,38
In0125Ga0_/75As 10,24 3,65 4,45 0,35

TAB. A.1 — Résumé des parametres de Luttinger utilisés dans ce manuscrit. D’apres
Dietl et al. [32].

A.0.3 Couche simple de (Ga,Mn)As

Les impuretés magnétiques de manganese modifient la structure de bande du
semiconducteur de GaAs. En tenant compte de 1’énergie d’échange et des effets de
contraintes, la structure de bandes de (Ga,Mn)As a été modélisée par Dietl et al. [32]
a I’aide de la théorie k.p.

Hamiltonien d’échange H,_ :

Ce terme décrit I’interaction d’échange anti-ferromagnétique p-d entre les trous iti-
nérants et les ions de manganese localisés dans 1’approximation du champ moléculaire
(et du cristal virtuel). L’hamiltonien d’échange s’écrit sous la forme

Hyop = —xNoB5. S = 6B 1

ou 6 B représente 1I’énergie d’échange moyenne entre les trous lourds (au point I')
alignés antiparallelement et parallelement 4 I’aimantation locale, s” le spin des trous
et 7 la direction unitaire de I’aimantation locale. Cet hamiltonien s’écrit pour les
matériaux cubiques sous la forme :

3w, iv3w_ 0 0 Vow_ 0

—iv3w, w, 2iw_ 0 2iV2w, —\2w_

H . —B 0 —2iwy —w, iV3w_ 2wy —2iV2w,

p—d — PG 0 0 —ivV3ws  —3w, 0 —V6w.,.

Voewy  —=2ivV2w, 2w_ 0 —Ww, iw_
i 0 —V2wy  2iV2w, —Voew_ —iw, w, |
Avec 5 .
M M, _ MyTuMly
Bg = bgug WViT M WxT T

En absence de contraintes, le parametre de spin splitting leve la dégénérescence de
la bande I'g en k=(0,0,0) pour former 4 bandes d’énergie différentes +B;,+3B¢.
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Hamiltonien de contraintes Hpg :

En général, lorsqu’un cristal est soumis a une contrainte de faible amplitude, la
déformation peut étre considérée de type élastique et peut €tre décrite selon la loi de
Hooke. Dans le cas d’une contrainte biaxiale, I’hamiltonien de contraintes (de Bir-
Pikus) s’écrit dans la base des fonctions d’onde définies préalablement selon

Qe 0 0 0 0 0
0 O 0 0 V20 O
o 0 Q 0 0 V20
Hes=b1 0 0 -0. 0 0 (A7)
0 —iv2Qe 0 0 0 0
L0 0 ivV2Q: 0 0 0

ou b est le potentiel de déformation de cisaillement tétragonale. Dans le cas du GaAs,
bestégalal,7.
Qe =& — (Exx T €yy)/2

En se référant a Mattana et al. [95], on peut calculer facilement que, pour une couche
de (Ga,Mn)As épitaxiée sur un substrat de GaAs, Q¢ est égal a 0,006. On précisera
ici que le potentiel de déformation hydrostatique de la bande de valence (termes
diagonaux identiques) n’a pas été pris en compte.

Finalement 1’hamiltonien total de la couche est donné par

Hiot = Hyp+Hp—q+ Hps
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Les jonctions étudiées au cours de cette these ont été réalisées par lithogra-
phie optique. Nous exposons ici bricvement les différentes étapes de la procédure de
lithographie-gravure ayant permis d’obtenir des tailles de jonctions entre 6 et 128 um?.

Etape 1 : Définition des piliers

Dans I’ objectif de définir les jonctions, la surface de I’échantillon est enduite d’une
photorésine positive (SPR 700). Afin d’assurer une épaisseur homogene de la résine,
on active une tournette pendant 30 secondes a une vitesse de rotation de 5000 tours
par minute. Un recuit de 1’échantillon pendant 30 minutes dans une étuve a 110°C
sert a durcir la résine et a évaporer les éventuels solvants sur la surface. L’échantillon
est ensuite placé sous un masque optique en quartz sur lequel figure des motifs en
chrome qui permettent de définir les emplacements des futures jonctions. L’échantillon
est alors insolé a 1’aide d’un masqueur dont la lampe émet un rayonnement dans I’'UV
(A=365 nm) [Fig. B.1 (a)]. Apres un nouveau recuit de 4 min sur plaque chauffante
a 90°C, I’échantillon est trempé pendant 80 secondes dans un bain de développeur
MF319 pour dissoudre la résine dans les zones insolées [Fig. B.1 (b)].

L’ étape suivante concerne la gravure seéche des piliers par plasma RF d’argon : elle
permet de graver la partie non protégée par la résine sur une profondeur d’environ 150
nm [Fig. B.1 (¢)]. Enfin, afin d’enlever toute trace de résine, I’échantillon est trempé
pendant plusieurs heures dans un bain d’acétone [Fig. B.1 (d)].

l ! ' ' Dissolution de la résine insolée par MF319
ayonnement UV

Masque optique

Couche de
Couche de résine : 1 um résine non
insolée
Couche de (Ga,Mn)As : 30 nm
Couche de (Ga,Mn)As : 30 nm 4(—1—)—
COIE P BTG R A=tTaTr Couche de (In,Ga)As : 6 nm
Couche de (Ga,Mn)As : 100 nm Couche de (Ga,Mn)As : 100 nm
Substrat de GaAs de quelques pm Substrat de GaAs de quelques pm
al b

Gravure de I'échantillon avec un faisceau d’Argon

Jonction tunnel aprés dissolution de la résine par de
Couche de l'acétone
résine
Substrat de GaAs de quelques pm Substrat de GaAs de quelques pm
c d

FI1G. B.1 — Etape 1 du processus de lithographie optique
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‘ l l Rayonnement
w

Masque optique Dissolution de la résine insolée par MF319
Résine Résine Résine
Isolant déposé sur une épaisseur de 250 nm: Si;N, Isolant déposé sur une épaisseur de 250 nm: Si;N,,
Jonction tunnel Jonction tunnel
Substrat de GaAs de quelques pm Substrat de GaAs de quelques pm
a b

Isolant Gravé par Gravure lonique

Réactive
Jonction tunnel apres dissolution de la résine
par de l'acétone
Résine Résine
Jonction tunnel Jonction tunnel
Substrat de GaAs de quelques pm Substrat de GaAs de quelques um

F1G. B.2 — Etape 3 du processus de lithographie optique

Etape 2 : Isolation des piliers

Pour assurer une bonne isolation des jonctions et des électrodes séparées les unes
des autres d’environ 20 ym, on dépose par pulvérisation cathodique une couche de
nitrure de silicium Si3Ny4 de I’ordre de 250 nm sur I’ensemble de 1’échantillon.

Etape 3 : Ouverture de I’isolant sur les piliers

Il s’agit dans la prochaine étape d’enlever I’isolant recouvrant les jonctions.
Comme dans la premiere €tape, tout I’échantillon est enduit avec de la résine SPR700.
Pour éviter les court-circuits, il s’agit lors de cette étape de veiller a aligner les motifs
de maniere tres précise [Fig. B.2 (a)]. L’échantillon est alors insolé sous lumiere
UV puis révélé avec du développeur MF319 : la résine est alors dissoute au niveau
des jonctions [Fig. B.2 (b)]. Pour enlever la couche de SizN4 sur la jonction on
utilise une gravure ionique réactive (R.I.LE.= Reactive Ion Etching). L’ échantillon est
alors soumis a un plasma de SF6 attaquant progressivement le Si3N4 dans les zones
non protégées. Cette étape s’opere par suivi laser afin de s’assurer que tout I’isolant
a été enlevé [Fig. B.2 (c)]. Toute la résine est ensuite retirée par I’acétone [Fig. B.2 (d)].

Etape 4 : Pistes de contact

La derniere étape consiste a prendre des contacts ohmiques sur les piliers en uti-
lisant la technique de lift-off. Apres avoir déposé une couche de résine S1813 sur
I’échantillon, la surface est endurcie dans un bain de chlorobenzene pendant 10 mi-
nutes. Il nous est ainsi possible de réaliser une forme de casquette autour des piliers
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Résine non développée du fait du

l l l l Rayonnement > .
Masque optique uv durcissement par le chlorobenzeéne

Résine
| Jonction tunnel | Jonction tunnel
Substrat de GaAs de quelques um Substrat de GaAs de quelques pm

Dépot d’'une couche de Titane et d’'Or
Etape de Lift-off : suppression des

couches de Titane et d'Or en
enlevant la résine

Jonction tunnel Jonction tunnel

Substrat de GaAs de quelques pm Substrat de GaAs de quelques um

F1G. B.3 — Etape 4 du processus de lithographie optique

[Fig. B.3 (b)]. Apres insolation [Fig. B.3 (a)], la résine est attaquée plus fortement en
profondeur qu’en surface apres 1’effet de durcissement. Une bicouche de Ti de 50 nm
et d’Au de 200 nm est ensuite déposée sur I’échantillon ; la fine couche de titane sert
a assurer une bonne adhésion de I’or sur la couche [Fig. B.3 (c)]. L’échantillon est
trempé finalement dans I’acétone sous ultrasons pour retirer toute la résine et ne laisser
ainsi que les couches métalliques visibles au dessus des piliers [Fig. B.3 (d)].
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