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Introduction

Lors de la derniere décennie, des phénomenes nouveaux et inattendus ont été
découverts dans le domaine du magnétisme des couches minces. Dans les années 80,
des progres importants ont été faits dans le domaine des films minces magnétiques
liés au besoin de moyens d’enregistrements de données performants pour les
secteurs de I’électronique. A la fin des années 80, la fabrication de structures
artificielles a I’échelle atomique a conduit a I'effet de magnéto-résistance géante
(GMR) (Baibich, 1988). Cela a provoqué un regain d’enthousiasme dans le domaine
de la recherche fondamentale : les nouvelles techniques de dépots sous ultra-vide
permettent de créer des sytemes magnétiques présentant des propriétés physiques
inédites. Parmi les autres nouveaux domaines d’études on trouve aussi: les
anisotropies de surface (couches ultraminces de Fe, Ni, Co...), les couplages
magnétiques (couplage d’échange oscillant entre couches minces magnétiques), les
ordres magnétiques complexes (super-réseaux de terres rares), le magnétisme
d’interface (magnétisme de monocouches atomiques).

La fabrication de systemes magnétiques modeles était accessible
(multicouches [Fe/Cr]n a couplage oscillant, sandwiches [Au/Co/Au] ou
[Pt/Co/Pt] pour I'étude des anisotropies de surface, ordre ferromagnétique et
hélicoidal dans des superréseaux de terres rares [Y/Dy/Y] ou [Er/Dy/Er]). Il fallait
cependant pouvoir mesurer les propriétés de ces systemes. Les méthodes
expérimentales «classiques » de mesures magneétiques étaient essentiellement
globales (VSM, SQUID, AGFM) et ne donnaient pas d’information sur le
comportement local du magnétisme. Certaines techniques ont été adaptées pour
mesurer des propriétés magnétiques de films trées minces (résonance
ferromagnétique pour I’étude des anisotropies et RMN de surface par exemple). Un
certain nombre d’outils permettant d’imager le magnétisme de films minces ont été
améliorés voire inventés : imagerie magnéto-optique (résolution submicronique),
microscopie a force de Lorentz (Chapman, 1984), Microscopie a Force Magnétique
(MFM), microscope électronique a balayage avec analyse de polarisation SEMPA
(Scheinfein, 1990)... Par ailleurs, un certain nombre d’outils permettent de mesurer
un magnétisme sélectif en espece chimique (Dichroisme circulaire magnétique
XDCM, effet Mdssbauer sur le fer).

De nouvelles techniques d’étude des films minces magnétiques émergent
encore actuellement : génération de second harmonique en optique pour I’étude des
interfaces, diffraction aux petits angles en rayons X, réflectivité X magnétique,
magnetic scanning tunnelling microscopy (MSTM) (Wiesendanger, 1990),
microscopie optique en champ proche (SNOM).

Les neutrons ont toujours été un outil de choix pour les études de structures
magneétiques. lls ont naturellement trouvé leur application dans I’étude des films
minces. Dans la panoplie d’outils d’études de films minces magnétiques cités
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précédemment, la réflectivité de neutrons polarisés avec analyse de polarisation est
la seule technique actuelle directe permettant de déterminer des profils du vecteur
aimantation résolus en profondeur dans des couches minces magnétiques. Une des
premiéres suggestion de I'utilisation des neutrons pour I’étude des couches minces
magnétiques émane de (Felcher, 1987). Depuis cette période un certain nombre de
spectrometres de neutrons polarisés ont été construits a travers le monde : a I'Intense
Pulsed Neutron Source (IPNS) Argonne National Laboratory, au laboratoire ISIS, au
Laboratoire Léon Brillouin a Saclay, au HMI & Berlin, a I'Institut Laue Langevin
(ILL)... Ce type de spectrometre fait maintenant partie de la panoplie indispensable
de tout laboratoire de neutronique.

Une évolution récente dans le domaine des couches minces est I'intérét
croissant porté au comportement magnétique de petits objets de taille nanométrique
(Hehn, 1997 ; Miramond, 1997 ; Fruchart, 1998) . Dans ces cas, les techniques de
mesure deviennent plus délicates que dans le cas de films minces continus : les
guantités de matiere en jeu deviennent infimes ; on souhaite mesurer les propriétés
magnétiques trés localement. Certaines des techniques de mesure citées
précédemment peuvent encore s’appliquer a I’étude de ces nanostructures, en
particulier les techniques d’imagerie. Cependant les techniques d’imagerie ne
donnent que des informations qualitatives sur I’'aimantation (up ou down).

La diffusion de neutrons n’a pas encore été appliquée a I'étude de telles
structures faute de techniques de calcul appropriées mais la diffusion non
spéculaire de neutrons possede un potentiel lui permettant de déterminer (dans
I’espace réciproque) des structures magnétiques de maniere quantitative. On peut
envisager des mesures de magnétométrie 3D sur des nanostructures magnétiques
périodiques qui donnent des informations magnétiques avec a la fois une résolution
magnétique latérale (de 10 nm a 10 um) dans le plan du substrat et en profondeur
dans I’épaisseur du film mince.

* % %

Ce travail de thése développe la technique de réflectivité de neutrons
polarisés avec analyse de polarisation appliquée a I’étude de films minces
magnétiques.

Dans le premier chapitre nous présenterons un formalisme permettant de
décrire la réflectivité de neutrons polarisés (PNR) sur un systeme magnétique en
couches minces. Ce formalisme est un traitement dynamique de la diffusion qui tient
compte des effets du champ extérieur appliqué.

Nous discuterons les différentes utilisations de la PNR et en particulier nous
présenterons les possibilités ouvertes en magnétométrie des couches minces.

Des effets liés a I’énergie Zeeman ont récemment été observés en réflectivité de
neutrons polarisés . Nous montrerons que le formalisme développé dans ce chapitre
permet de les décrire quantitativement.
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Dans le deuxieme chapitre, nous faisons le parallele entre la réflectivité de

neutrons et les techniques de magnéto-optique. En particulier nous présenterons un
formalisme matriciel similaire a celui des neutrons et qui permet de calculer la
réponse d’un systeme de couches magnétiques quelconque.
Pour faire le pendant avec les possibilités offertes par la PNR présentées au chapitre
1, nous discuterons une technique permettant de déterminer la direction de
laimantation dans un film mince. Nous explorerons ensuite le potentiel des
méthodes magnéto-optiques pour la détermination de profils d’aimantation en profondeur
dans des couches minces et nous proposerons des systemes dans lesquels ce type de
mesures pourrait étre validé.

Dans le troisieme chapitre nous montrons des exemples de mesures de PNR
sur des films minces soumis a des contraintes mécaniques. Nous montrons que
I'utilisation de la réflectivité de neutrons polarisés avec analyse de polarisation
permet de déterminer des profils d’aimantation relativement précis sur des systemes
de couches simples. Cela contraste avec les études plus classiques sur des systemes
de multicouches périodiques. Nous montrons des exemples de mesures sur des
systemes de couches simples de nickel et de tricouches soumises a des contraintes
mécaniques.

Pour conclure, dans le quatrieme chapitre nous nous intéressons a la
réflectivité non spéculaire en réflectivité de neutrons. Les sytemes étudiés sont des
systemes modeles a «rugosité controlée » : des réseaux lithographiés dans des
sytemes de couches minces dont nous présentons brievement les techniques de
fabrication.

Un formalisme basé sur un calcul dynamique associé a une formulation matricielle
est développé. Nous vérifierons expérimentalement que ces algorithmes de calcul
s’appliquent dans le cas de réseaux trés profonds. L’utilisation de réseaux gravés en
optique neutronique et en particulier leur application potentielle comme analyseur
en énergie est discutée.
Nous développerons ensuite un formalisme pour calculer la diffusion non spéculaire
dans le cas de structures magnétiques. Ce formalisme permet de traiter deux types de
problemes nouveaux:
la détermination de structures magnétiques périodiques dans le plan, ayant pour
origine soit une autoorganisation en lignes des domaines magnétiques ou bien la
création artificielle de motifs magnétiques par lithographie.
la diffusion non spéculaire magnétiqgue due a I'existence de domaines
magnétiques.
Nous montrerons qu’on peut ainsi envisager d’étendre I'utilisation de la réflectivité
de neutrons polarisés pour obtenir des mesures sur des systémes de couches
magnétiques résolues non seulement en profondeur mais aussi latéralement dans le
plan de la couche : cela ouvre le champ encore inexploré d’une nouvelle technique
de magnétométrie en trois dimensions.
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Chapitre 1

La réflectivité de neutrons polarisés avec
analyse de polarisation.
Cas unidimensionnel.
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Chapitre I. La réflectivité de neutrons polarisés avec analyse de polarisation.

|. La réflectivité de neutrons polarisés avec analyse
de polarisation.

Dans ce chapitre nous discuterons les différentes utilisations de la réflectivité de
neutrons polarisés et en particulier nous développerons les possibilités ouvertes en
magnétométrie des couches minces.

Nous présenterons un formalisme permettant de décrire la réflectivité de neutrons
polarisés (RNP) sur un systeme magnétique en couches minces. Ce formalisme est un
traitement dynamique de la diffusion qui tient compte des effets du champ extérieur
appliqué.

Nous décrirons ensuite le réflectometre a neutrons polarisés avec analyse de
polarisation PADA du Laboratoire Léon Brillouin ainsi que le traitement des données
lié a I'utilisation de neutrons polarisés et a I’analyse de polarisation.

Un nouveau type de mesure de réflectivité de neutrons sera présenté. Cette technique
de mesure permet de s’affranchir de mesurer la réflectivité pour chaque condition
extérieure de champ magnétique ou de température. Elle permet en particulier de
réaliser des mesures de magnétométrie résolues en profondeur en des temps
raisonnables.

Nous conclurons sur les nouveaux effets observés en réflectivité de neutrons polarisés
et liés a 1'énergie Zeeman. Nous montrerons que le formalisme développé dans ce
chapitre permet de décrire ces effets.

A. Interaction neutron-matiere.

Dans cette partie, nous allons décrire le neutron et ses principales interactions avec la
matiere. Nous discuterons par ailleurs la description quantique dun neutron se
propageant dans une zone de champ magnétique.

1. Le neutron.

Le neutron est une particule non chargée de spin 2. Sa durée de vie est de I'ordre de la
demi-heure. Un neutron est indifféremment caractérisé par son énergie E, sa longueur
d’onde A ou son vecteur d’onde ko. Les relations entre ces trois grandeurs sont données

par:
K
T 2m

2
et ky=— 1.2
0 A ( )
Il est possible de produire des neutrons dans des réacteurs a flux continu (en utilisant
une source d’uranium enrichie en 25U) ou bien en bombardant des cibles de métaux
lourds avec des protons de haute énergie. Pour les études de matiere condensée, les

énergies utiles des neutrons s’étalent de 100 peV a 100 meV. En effet dans ces gammes

E
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d’énergies, les longueurs d’onde associées aux neutrons varient de 0.1 nm a 3 nm. Ce
spectre de longueur d’onde permet des études extrémement variées en physique des
solides et des liquides: diffraction (magnétique et non magnétique), diffusion
inélastique (phonons, magnons), étude des polymeres et de la “ matiére molle ”,
matériaux désordonnés, dynamique de molécules biologiques...

Description quantique du neutron.

Soit ¢/la fonction d’onde associée au neutron. Elle obéit a I’équation de Schrodinger :

2

h J
. AY(r,t)+V(r,H)Y(r,t) = ihEt//(r,t) (L.4)

Dans le cas d"un potentiel d'interaction V ne dépendant pas du temps, on peut séparer
les variables en posant :

W(r,t)=P(r)e™ (L6)

I'énergie du neutron étant donnée par E = 7w . (1.8)
L’équation stationnaire se met sous la forme:
_ h2
2m

Ag(r) +V(r)¢(r) = E4(r) (L.10)

Le neutron étant une particule de spin %2, sa fonction d’onde se décompose sur la base
des états de spin (|+) et |-)) et sécrit :

Y, t) =g () +)+@(r,0)-) (L12)

Lorsqu’il existe un champ magnétique, on désignera par “up ” (resp. “ down ”) un
neutron dans l’état propre [+) (resp. |-)), c’est-a-dire un neutron dont le moment
magnétique est aligné parallelement (resp. antiparallelement) au champ magnétique
appliqué.

N.B. : dans la suite, on omettra souvent l'indice r de dépendance spatiale de la fonction
d’onde.

2. Potentiels d’interaction neutron-matiere.

a)  Interaction neutron-noyau.

La diffusion d’un neutron sur un noyau a pour origine l'interaction forte entre les deux

PN

particules. Cette interaction est a courte portée, typiquement 101> m, ce qui est

10
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négligeable devant la longueur d’onde des neutrons. On la modélise par un puits de
potentiel infini ponctuel dit pseudo-potentiel de Fermi!, isotrope dans 1'espace :

2

V(r)=2m

b, a(r) (1.14)

ou by est appelée longueur de diffusion (généralement exprimée en fermi).
La valeur de la longueur de diffusion b dépend du noyau et du spin nucléaire du
noyau :

1
b, =b, +byLo

ol I est un spin nucléaire.

La contribution de I'interaction avec le spin nucléaire peut étre négligée en raison de la
tres faible polarisation nucléaire a des températures supérieures a quelques dixiémes de
kelvin2. Cette interaction intervient essentiellement dans la diffusion incohérente (voir
ci-apres).

N.B. : les longueurs de diffusion peuvent étre négatives.

b)  Interaction neutron-milieu magnétique.

Le neutron porte un moment magnétique p=g, 4,0 ou g,=-191, p, est le

magnéton de Bohr nucléaire et o est 'opérateur de Paulid. L’interaction d’un neutron
avec un champ magnétique B(r) se met sous la forme :

V(r) = -u[B(r) = -¢, H, 0.B(r) (116)

Le champ peut étre dti a un champ magnétique extérieur appliqué Bo(r) ou bien aux
électrons non appariés d’un milieu magnétique. Dans ce cas, le champ créé par les
électrons d"un atome contient une partie orbitale et une partie de spin :

o

ou M, =—-gH;S est le moment magnétique de l'électron, ve sa vitesse, g le facteur de

Landé et y5 le magnéton de Bohr.

1 On utilise le terme pseudo-potentiel de Fermi car lors de la résolution de 1’équation de Schrédinger, on
ne peut pas appliquer directement I’approximation de Born pour déterminer la longueur de diffusion en
approximant la fonction d’onde dans le noyau car le potentiel a une valeur d’environ 40 MeV et une
portée de quelques fermis et le premier terme du développement de Born n’est pas négligeable devant
I'onde plane. Pour remédier a ce probleme, Fermi a proposé d’introduire un potentiel fictif
V(r)=10"° xV(107%r) qui change la fonction d’onde en une fonction d’onde fictive mais laisse la longueur

de diffusion inchangée.

2 Cependant il est possible d'utiliser cette interaction afin de moduler la longueur de diffusion. Cette
technique de variation continue de contraste est actuellement utilisée dans notre groupe par (Glattli,
1994) pour des expériences de diffusion de neutrons aux petits angles.

3 On rappelle I'expression des matrices de Pauli :

0 -ig a 00

0 10
%=H of %~ oH %H -1
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Chapitre I. La réflectivité de neutrons polarisés avec analyse de polarisation.

La diffraction de neutrons ne permet pas de séparer les contributions orbitales et de
spin*.

c)  Probleme de I'absorption.

L’absorption des neutrons par la matiere est en général tres faible. Il existe pourtant un
certain nombre de matériaux pour lesquels 1’absorption est non négligeable et doit étre
prise en compte dans les calculs. On peut tenir compte de 1’absorption en introduisant
une partie imaginaire dans la longueur de diffusion :

b=b"-ib"” (1.20)
La section efficace d’absorption est donnée par :
4n
g, = Tb” (1.22)

Il faut remarquer que la forme (I.22) n’est pas valable lorsqu’on est proche d'une
résonance d’absorption, ce qui est le cas des éléments les plus absorbants (Gd et Sm en
particulier). Dans ce cas, la section efficace d’absorption n’est plus proportionnelle a la
longueur d’onde.

d)  Diffusion incohérente.

Dans le cas d'un systeme de spins nucléaires désordonnés ou d’un matériau contenant
des isotopes du méme matériau, une correction dite de diffusion incohérente apparait.
Le coefficient de diffusion incohérente est défini par :

b; =(b*) - (b)* (1.24)

ou les moyennes sont prises sur les longueurs de diffusions b de tous les noyaux qui
présentent soit une distribution isotopique soit une distribution de spin nucléaire I.

En réflectivité ces corrections sont en général faibles sauf dans le cas particulier de
I'hydrogene ot la diffusion incohérente est dominante.

Si on souhaite ou s’il est nécessaire d’en tenir compte, on inclut la diffusion incohérente
dans la partie imaginaire de la longueur de diffusion (voir (1.20)).

3. Propagation d’'un neutron dans un champ magnétique uniforme.

Dans ce paragraphe nous allons présenter les différentes descriptions quantiques d'un
neutron évoluant dans un champ magnétique Bo. Nous distinguerons différentes
situations expérimentales et nous discuterons les descriptions quantiques adaptées.
Nous montrerons en particulier que suivant la préparation de l'état quantique, la
“ précession ” du neutron peut étre statique ou dynamique.

4 Des techniques de rayons X permettent de séparer cette partie orbitale de la partie de spin. On peut citer
en particulier le dichroisme circulaire magnétique de rayons X.
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Chapitre I. La réflectivité de neutrons polarisés avec analyse de polarisation.

a)  Neutron immobile dans un champ By.

Considérons un neutron au repos dans un champ magnétique By aligné suivant (Oz).
L’hamiltonien d’interaction du neutron avec le champ magnétique s’écrit :

H=g¢,1,0.B, =«,S, (1.26)

ou &, =—)B,.6

Cet hamiltonien est indépendant du temps et donc la résolution de 1’équation de
Schrodinger se ramene a celle de la résolution de 1'équation aux valeurs propres. Les
vecteurs propres de H sont les vecteurs propres de S, [+) et |[-). Les deux énergies

propres E et E; associées aux deux états propres sont données par :
E; =g,M,By=hw, /2 et E;=-g,U,B,=-hw, /2 (1.28)

Supposons qu’a l'instant t = 0, le neutron est dans l'état de polarisation (a, ). La
fonction d’onde est donnée par :

@t =0))=al+)+B-) (1.30)

L’hamiltonien ne dépendant pas du temps, 1’évolution de la fonction d’onde est donnée
par:

(1)) = ae ™" +)+ pe™= | -) (1.32)

La présence du champ magnétique By introduit un déphasage proportionnel au temps
entre les coefficients affectés aux kets |+) et [-). Il y a précession du spin du neutron
autour de la direction du champ Bo.

b)  Neutron immobile dans I'espace mais soumis d un champ magnétique qui
augmente.

Considérons un neutron immobile dans un champ By tres faible (fixant une direction de
quantification).

Augmentons le champ de la valeur By a la valeur B; mais en gardant la direction du
champ constante. Il n'y a pas de changement dans la forme de la fonction d’onde, il y a
simplement augmentation du splitting Zeeman (E; — E; et E;j - E[). La précession
devient simplement plus rapide et dans le champ B, la forme de la fonction d’onde est
donnée par :

W) = ae™ )+ p ) (134)

Le cas ot1 I'on change la direction du champ magnétique est plus complexe. Dans le cas
ot le changement de direction du champ est suffisamment lent (processus adiabatique), la
polarisation du neutron suit la direction du champ et on est ramené au cas précédent.

5 Cette situation est décrite dans tous les ouvrages de mécanique quantique, e.g. (Cohen, 1973).
¢ on rappelle 7y, =2g,u,
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Dans le cas ou le changement de direction est trop rapide, on induit une précession du
spin dont les variations sont non triviales.

c)  Neutron en mouvement dans un champ qui augmente de By a Bj.

Considérons maintenant le cas d"un neutron se propageant avec un vecteur d’onde ko
dans une zone de champ magnétique homogene. Nous allons supposer que le champ
magnétique augmente dans tout I'espace d’une valeur By a une valeur B;.

Au départ, le neutron est quantifié dans un tres faible champ magnétique By aligné
suivant (Oz) et supposé tres faible. Il ne possede que son énergie cinétique

E, =h’k; /2m (on suppose que l'énergie Zeeman E. est négligeable). A t = 0, on
augmente le champ de la valeur By a une valeur B.

Les énergies propres E; et E; dans le champ B sont données par :

k2
= ° * g;1M1B1 (136)

Elt :EoignlunBl 21’1’1 -

Pour t < 0, la fonction d’onde est de la forme :

W), =e™ 2" (a,|+)+ B-) (1.38)

N.B.: On suppose que le champ By est suffisamment faible pour qu’on puisse négliger les effets de
précession.

Pour t > 0, la forme générale de la fonction d’onde peut s’écrire sous la forme :
|l//(t)> — (aleik{.r @—iE;t/h|+> +Igleik;.r @—iE{t/h|_>) (1.40)

Cependant, a I'instant ¢ = 0, on a appliqué uniformément le champ magnétique B: dans
tout I’espace. La condition de continuité des composantes de spin de la fonction d’onde
quel que soit le point r de l'espace a l'instant t = 0 impose la forme suivante de la
fonction d’onde (avec kit = ki = ko) :

|4/(t)> - eiko.r(ae—iE+t/h|+> +ﬁe—iE't/h|_>) (1.42)

La vitesse de précession est proportionnelle a la différence entre les énergies propres
E] et E{. On estramené au cas précédent. Le déplacement du neutron avec le vecteur

d’onde ko est simplement représenté par une exponentielle qui peut se mettre en
facteur des termes de précession.

Equivalent classique.

Il est possible de faire le parallele entre ce probleme et un probleme de mécanique
classique. Considérons une boule roulant sur un plan horizontal (correspondant a la
zone de champ homogene Bo). L’augmentation du champ extérieur correspond a une
force extérieure soulevant/abaissant le plan horizontal dans son ensemble: on
fournit/prend une énergie potentielle au systéme mais il n'y a pas modification de
I'énergie cinétique de la particule. Il y a un gain net ou une perte nette d’énergie pour la
particule : I'énergie totale du systeme n’est pas conservée.
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Chapitre I. La réflectivité de neutrons polarisés avec analyse de polarisation.

d)  Neutron entrant dans une zone de champ magnétique B;: “ marche de
champ magnétique ”.

Nous allons traiter le probléme d"un neutron passant d'une zone de champ magnétique
Bo a une zone de champ B;.

Champ Bo Champ B
Onde 1
incidente > t Onde
— .
Onde T transmise
réfléchie

Considérons le cas simple de neutrons incidents polarisés “ up ”.

Dans le milieu “ 0 7, la fonction d’onde est de la forme :
W) =€ ore™|+) (L44)

L’énergie du neutron est Ey ; elle correspond a son énergie cinétique car on suppose que
le champ By est tres faible.
k2

ay et ko sont définis par : E; =#ha;, et E, = om
Dans le milieu “ 1" :
() = eetls) (1.46)
On ne connait a priori pas les valeurs de w et k.
Dans ce milieu (1), I'’équation aux valeurs propres donne :

Rk
2m

+*g,M,B, =E; (1.48)

On obtient les deux valeurs propres :

21.2
0

2m

" =E g, 4B, = *8.H,B, (1.50)
On place I'interface entre les deux zones de champ magnétique en r = 0.

L’amplitude de 1'onde incidente est fixée a 1. Soit r I'amplitude de 1’onde réfléchie et ¢
I'amplitude de l'onde transmise au niveau de l'interface “ virtuelle ” entre les deux
zones de champ.

La continuité de la fonction d’onde (en r = 0) impose :

Yty =y, de VR HreT Y |4) = e 4) (L.52)

4
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Cette relation doit étre vérifiée quel que soit t et donc on obtient ay = w, I'énergie totale
du systéme est conservée.
La conservation de 1’énergie donne :

2
2 =K =2 0., (154)

Le terme d’énergie Zeeman modifie donc le vecteur d’onde k1 de propagation de I'onde, mais le
terme d’évolution temporelle exp(i a t) est inchangé.

La forme de la fonction d’onde est donnée par :
‘w(t)> — e—iEOt/h (aeik{'.r +> + &ik{.r | _>) (156)

La précession du spin est décrite par les différences entre les vecteurs d’ondes k; et k; .

Le terme de dépendance temporelle se met en facteur des termes de dépendance
spatiale.

La continuité de la fonction d’onde et de grad a l'interface (v = 0) donne les conditions :

1+r=t

(I.58)
ko(l_ ry= klt
On retrouve les formules de Fresnel classiques :
_kk
Kk, + k, (I.60)
t= 24
T kotk,
On peut développer ces expressions en fonctionde g =E_JE, -
Dans le cas ol1 & est petit (énergie Zeeman négligeable devant 1’énergie cinétique) on obtient :
=1
r=sa (1.62)

t=1+7a

Tout ce qui a été dit ci-avant s’applique encore dans le cas o1 la marche de champ est
plus douce (on peut alors la décomposer en une série de petites marches de champ).
Cette situation correspondrait a une variation adiabatique du champ.

Equivalent “ classique ”.

Ce cas d’'une marche de potentiel magnétique correspond a un échange d’énergie
cinétique et potentiel :

Considérons a nouveau une boule se déplacant sur un plan horizontal et rencontrant
soit une descente, soit une montée (voir Figure 1).

Ec1=Ew- Ep
(>
Eco
I
O —
Ec1=Ew+ Ep

6 (O—




Chapitre I. La réflectivité de neutrons polarisés avec analyse de polarisation.

Figure 1 : boule d’énergie cinétique Eo rencontrant soit une montée soit une descente. Dans le premier cas, une
partie de son énergie cinétique est convertie en énergie potentielle, la boule ralentit ; dans le deuxiéme cas, une partie
de son énergie potentielle est convertie en énergie cinétique, la boule accélere.

Lorsque la boule rencontre la marche de potentiel (en montée ou en descente), elle
accélere ou décélere et donc échange son énergie cinétique pour de 1'énergie potentielle
mais 1'énergie totale du systeme est conservée.

e)  Enpratique, quelles sont les situations rencontrées ?

Le cas de la marche de champ est la situation pratique effectivement rencontrée.

N

La forme de la fonction d’onde a utiliser dans un formalisme de description de la
réflectivité de neutrons est donc :

‘w(t» — g iEdt/h (aeika.r|+>+ﬁeik5.r|_>)
1) Précession dynamique/précession statique.

Nous avons vu qu’en fonction de la préparation de 'état du neutron, il est nécessaire
d’utiliser deux descriptions différentes de la fonction d’onde du neutron.

Précession dynamique.

On désigne par le terme de “ précession dynamique ”, la précession d'un neutron
immobile dans un champ By (aligné suivant (Oz)) ou bien d"un neutron se propageant
dans un champ magnétique homogene dans tout l'espace. Dans ce cas, la forme
générale de sa fonction d’onde est (voir ci-avant) :

|¢I(t)> - eikor(ae—iE+t/h|+>+ﬂe—iE't/h|_>) (L64)

2
avec |af® +‘,8‘ =1.
Les valeurs moyennes de Sy, Sy et S; sont données par :

(WS |¢)=lapicod " + o)t

(|8 |¢)=laflsn(ew" + o) (L66)
([s.|w)=laf -|a"
oll w, =w" +w = —)B, représente une énergie égale au splitting Zeeman.

On constate évidemment que la composante S: est constante dans le temps (il y a
précession autour du champ By aligné suivant (Oz)). Les autres composantes oscillent
sinusoidalement avec le temps avec une pulsation ) et leur valeur moyenne décrit un
cercle de rayon constant.
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En chaque point de I'espace, il y a précession temporelle des composantes de spin. Le

déplacement du neutron introduit simplement un facteur de phase global dans la
précession entre deux points de I'espace, donné par ¢ ou 4r est la distance entre les

deux points.
Précession statique.

Nous désignons par “ précession statique ” la précession d’un neutron en mouvement
dans un champ magnétique By (zone de champ que le neutron a atteint en passant
d"une zone de champ nul a la zone de champ Bo).

Nous rappelons que la fonction d’onde se met sous la forme (voir ci-avant) :

“//(t)> — o it/ (aeikg.r|+>+ﬂeik5.r|_>) (L68)

Dans cette description, a chaque instant ¢, il y a précession spatiale des composantes de
spin en fonction de la position. L’évolution temporelle n’introduit qu'un facteur de
phase global a la fonction d’onde quel que soit le point de I’espace. En un point donné
r, il n’y a pas de précession en fonction du temps (voir Figure 2).

L

S G-

Figure 2 : Précession d'un neutron en mouvement. Les traits représentent les projections (Sx, Sy) en fonction de la
position de la particule (la particule se déplace suivant I'axe horizontal (Ox)).

De la méme maniere que ci-avant, on peut calculer les valeurs moyennes de Sy, Sy et S: :
(]S.|¢)=laplcodk; ks )
([s,|¢)=laflsn(ic ~k;)r (170)
]s.|¢)=lal’ -|A"

On rappelle la définition de a =E_/E; .

De maniere rigoureuse, ky — kg = ko(\/1+ a-+Jl-a )

Dans le cas ou I'énergie Zeeman est une perturbation par rapport a 1'énergie cinétique,
c’est-a-dire a << 1, on peut développer l'expression ci-dessus au premier ordre :

kg —kq :ko(l"' %Ca_ko( _%a):ako (1.72)
Et donc on obtient :

S, O cos(akor)

S, O sin(a'k0 r) (1.74)

Le terme de phase a.ko.r peut se mettre sous la forme :
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gk r=" E.  _2E Jr wf =B, = 24 (1.76)
= Y= > = - = .
0 h YBmo? h o, O ! " h

On trouve que la précession induite aprés un temps At est égale a la précession dans
I’espace pendant le parcours du neutron de la distance 4r = v9 At pendant ce temps At.

Si on ne s’autorise pas d’approximation :
K —k; =k,(v1+a -+1-a) (L78)

L’écart entre 1’expression exacte et le développement au premier ordre est tres faible
méme pour des valeurs de « relativement grandes: 1’écart est inférieur a 1% pour
a<0.4!

Au premier ordre en a, dans le référentiel de la particule, la précession du spin décrit
un cercle. Cependant, de maniere exacte, il y a un petit écart par rapport a ce cercle.
Dans le cas ou 'on travaille avec des neutrons thermiques, 1'énergie cinétique est de
I'ordre de quelques meV tandis que l’énergie Zeeman est de l'ordre du peV. Les
Tableau 1 et Tableau 2 ci-dessous donnent 1'ordre de grandeur de quelques énergies.
En pratique on a bien toujours a << 1.

A (nm) Ecinétique (peV)
0.5 5000
3 90
10 10

Tableau 1 : énergie cinétique des neutrons pour quelques longueurs d’onde (E = h*[2mA® ). La longueur d’onde 0.5

nm correspond environ d la longueur d’onde du spectrometre PADA. 3 nm est la limite supérieure de longueur
d’onde des spectromeétres a temps de vol.

B (T) E (ueV)
1 0.06
3 0.18
10 0.60

Tableau 2 : énergies Zeeman des neutrons E = gn.yun.B pour quelques valeurs de champs magnétiques.

B. Les techniques de réflectivité.

La réflexion d’ondes sur des surfaces pour étudier leurs propriétés est une technique
tres répandue (ellipsométrie, réflectivité X, réflectivité d’atomes d’hélium Hey,
réflectivité de neutrons). Le principe général consiste a réfléchir une onde sur une
surface et a étudier sa réflexion en fonction de sa polarisation et de son incidence. Ces
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techniques permettent de déterminer des propriétés caractéristiques des surfaces
(indices optiques, absorption, composition chimique, épaisseur de couches minces,
aimantation, rugosité...).

On peut en général définir un indice optique de la surface pour chaque type de
rayonnement, par analogie avec la réflexion d’ondes lumineuses. Dans le cas du
rayonnement X et des neutrons, l'interaction de diffusion avec la matiere est tres faible,
de telle sorte que l'indice optique est trés proche de 1 (I-n ~ 104). Cette propriété
impose de travailler a des angles d’incidences rasants si 1’'on souhaite pouvoir observer
des intensités réfléchies non négligeables.

Nous considérons un faisceau de particules incident sur une surface plane (voir Figure
3). Soit 8. l'angle d’incidence sur la surface, soit 8. l'angle de réflexion. Nous
définissons le vecteur de diffusion par q = krer - kinc. La projection du vecteur de
diffusion sur 'axe (Oz) est donnée par :

4n
q =" sing,

(.80)

échantillon

Figure 3 : géométrie de réflexion spéculaire : k; est le vecteur d’onde du faisceau incident, k, est le vecteur d’onde de
I'onde réfléchie, q est le vecteur de diffusion. Dans le cas d’une réflexion spéculaire, q est dirigé suivant (Oz).

1. Indice optique en neutrons.

Les indices optiques des neutrons sont assez différents des indices dans le cas des
rayons X et nous allons déterminer leur expression a partir de 1’équation de
Schrodinger. Nous supposons que le potentiel d’interaction dans le milieu est
indépendant des coordonnées planaires x et y. En 1’absence de champs magnétiques,
I’équation de Schrodinger s’écrit :
n d*y
——+(E-V)w =0 1.82
Cette équation peut se mettre sous la forme d’une équation de propagation de
Helmbholtz similaire au cas de la propagation d’ondes électromagnétiques :
d2
dr—‘f’ + KW =0 (1.84)

avec
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2
K = h—T(E ~V) (1.86)
On définit I'indice optique comme :
k2
n* = E (1.88)

Le potentiel d’interaction moyen V: dans le milieu est donné par l'intégration du
pseudo-potentiel de Fermi sur le volume de I’échantillon :

2

1 27dh
v=- Jv'V(r)dr =2 pp (1.90)

ou p est la densité atomique par unité de volume et b est la longueur de diffusion
nucléaire.
L’expression de l'indice optique devient donc :

v o x
P=1-—=1- 1.92
nt=1-=1-"ph 192)

L’indice optique est en général inférieur a 1 a l'exception des matériaux dont la
longueur de diffusion est négative (e.g. Ti et Mn). De plus la quantité 1-n est de ’ordre
de 10> et donc il est possible de développer n au premier ordre. L’expression de n est
alors donnée par :

AZ
=1-— 1.94
n=1-—pb (194)

Le vecteur d’onde de propagation dans un milieu d’indice 7 est donc donné par :
k¥ =k; —4mpb (1.96)

oul ko est le vecteur d’onde de propagation dans le vide.

2. Réflexion totale, angle critique.

A l'interface entre deux milieux, les lois de Descartes s’appliquent :

cos8 =ncos@, (1.98)

N

Comme nous avons montré que l'indice est inférieur a 1 (sauf dans quelques cas
particuliers), pour des angles 8< 8, il y a réflexion totale de I’'onde incidente. L’angle

critique 8. est donné par la condition §, =0 i.e.:
cosf =n (I.100)

Comme cet angle critique est tres faible, il est possible dutiliser un développement de
Taylor, et 'expression de 8. est donnée par :

g =2, (1.102)
Vi

Le vecteur d’onde critique g. correspondant est donné par :
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47msin @
q. =—nsjn = =4,/ mpb (1.104)

3. Détermination des longueurs de diffusion et de l'indice optique.

Dans le cas de matériaux purs, la connaissance de b, et de p caractérise completement le
matériau. Dans le cas de solides du type A:By par exemple, il suffit de considérer une
cellule unité. Le volume de la cellule unité permet de calculer une densité p de cellules

unités par unité de volume. La longueur de diffusion moyenne bs» de la cellule unité est

. , b +yb R e
simplement donnée par b, =4, ~. La valeur ph, peut étre utilisée pour calculer

l'indice du matériau.

Matériau by (fm) £ (1028 m3) ob (103 m2) J(10%) ge (nm-1) Remarques
H -3.73 hydrogene
D (H) 6.67 deutérium
C 6.64 11.3 75 19.1 0.19 graphite
C 6.64 17.6 117 29.8 0.24 diamond
(@) 5.80
Si 415 5.00 20.8 5.28 0.10
Ti -3.44 5.66 -19.5 -5.0 -
Fe 9.45 8.50 80.3 20.45 0.20
Co 3.63 8.97 32.6 8.29 0.13
Ni 10.3 9.14 94.1 24.0 0.22
Cu 7.72 8.45 65.2 16.6 0.18
Ag 592 5.85 34.6 8.82 0.13
Au 7.63 5.90 45 11.5 0.15
H,O -1.68 3.35 -5.63 -1.43 -
DO 19.1 3.34 63.8 16.2 0.18
SiO; 15.8 251 39.7 10.1 0.14
GaAs 13.9 221 30.7 7.82 0.12
ALO; 243 2.34 56.9 14.5 0.17 saphir
pyrex 42 10.7 0.14
CsHs 23.2 0.61 14.2 3.6 0.084 polystyrene
CsDs 106.5 0.61 65 16.5 0.18

Tableau 3 : Longueurs de diffusion, densités atomiques, indices optiques (a 0.4 nm) et vecteurs d’ondes critiques de
quelques matériaux usuels. Des données plus exhaustives peuvent étre trouvées a “www.neutron.anl.gov’.

Le cas des liquides et des polymeres est plus complexe car il n’est pas possible de
définir une “ cellule unité ”. La meilleure méthode est de calibrer 1'indice pour chaque
type de polymeére ou liquide. Le Tableau 3 donne les valeurs des longueurs de
diffusion, de densité atomique, d’indice optique (0= 1 - n) et le vecteur d’onde critique
a 0.4 nm de quelques matériaux usuels.

4.  Réflexion sur un milieu homogeéne.

Considérons la propagation d'un neutron d'un milieu homogéne a a un milieu
homogene a+1, I'interface entre les deux milieux étant a la position z, (voir Figure 4).
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Z A

/ air

couche a

Zq
\ couche a+1

Figure 4 :trajet d’un neutron incident sur deux milieux a et a+1. L'interface entre les deux mileux est a la position
Zoe

La solution de 1’équation (I.82) dans chaque milieu est donnée par :

w,(z)=A, exp(isz) +B, exp(— isz)

1/ (Z) = Aa+1 eXp(Z’kZ,le) + Ba+1 eXp(— ikz,a+1z) (1.106)

ou A et B sont les amplitudes des ondes incidentes et réfléchies (se propageant
respectivement vers les z positifs et négatifs).

Le vecteur d’onde de propagation k, dans le milieu a est relié au vecteur d’onde
incident ko par (voir (1.96)):

k2, =k, —4npb, (1.108)
La continuité de la fonction d’onde et de sa dérivée au niveau de l'interface z, permet
d’écrire :

Wol24) = Woi(24)

Wolzy) = W (24)

Dans le cas de la réflexion sur un dioptre, les milieux a et a+1 sont l'air et le substrat.
Dans le substrat, le facteur B,,, est nul car aucun faisceau ne vient de z = —oo.

(1.110)

Les fonctions d’onde dans le vide et le substrat sont de la forme :

W,(z) = A, exp(ikz/oz) +B, exp(— ikz/oz) = 1exp(ikzloz) + rexp(— ikzloz)

‘//S(Z) = A, exp(ikzrsz) =t (I.112)

ou I'amplitude de 1'onde incidente est égale 1, 'amplitude de I'onde réfléchie est r et
I’amplitude transmise est ¢.
Les conditions de continuité (I.110) au niveau de l'interface z =0 donnent :

1+r=t
k,o(1=1) =k, t

,S

(1.114)

D’ot1 'on déduit I'expression des amplitudes des ondes réfléchies et transmises :

kz,O - kz,s 2kz,0

ot t=—0 (1.116)

Vr=—-——"—""""
kz,O + kz,s kz,O + kz,s

Les intensités réfléchies sont données par :

R=|r> et T=t (1.118)
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Ces expressions correspondent aux formules de Fresnel classiques.
L’expression de l'intensité réfléchie est donnée par :

|7, Sl
90 +a.| g, + a2 —q2

ou le vecteur d’onde critique q. est égal a /167pb, . Quand g, <gq,, g, est imaginaire

pur et on trouve une intensité réfléchie égale a 1. Lorsque g,est trés grand, on peut

montrer que l'intensité décroiten 1/, .

La Figure 5 illustre le cas de la réflexion sur un substrat de silicium. On observe un
plateau de réflectivité totale jusqu'a un vecteur d’onde critique g.. Ce plateau est suivi
d’une décroissance rapide qui au dela de 34. est proportionnelle a 1/74.

1

\
|
0.1 :
|
o) |
= 001 ;
k3] |
) |
% 0.001 |
o~ |
|
0.0001 1 |

| .
|

0.00001 ‘ ‘ ‘ ‘
0 (¢ 02 0.4 0.6 0.8

q, (nm™

Figure 5 : réflectivité d’un faisceau de neutrons de longueur d’onde 0.4 nm sur une surface de silicium.

5. Réflexion sur un systéme multicouche.

Considérons le cas plus général d'une interface (située a la position z = d) entre deux
milieux a et a+1. Les conditions de continuité (I.110) appliquées a des fonctions
d’ondes de la forme (I1.106) permettent de relier les coefficients A et B des ondes se
propageant vers les z positifs et négatifs :

1+ I(Z‘H1 )ei(kzm—kza)d /2 (1 kza+1/k )e—i(kzla+l+kzva)d /2
i(Ky g1k, o)d K, ,)d (I 120)
Hl kZCHl/kZa o e /2 (1+kza+1/k ) Keanlea /2
On définit la matrice M, de telle sorte qu’elle relie les amplitudes A et B d'un milieu a
et d'un milieu a+1 :

mU+1 D an D

- M, mige (1.122)

Dans le cas d'un systeme multicouche, indigons le substrat par “0” et les couches
successives par @, le vide étant le milieu N+1 (voir Figure 6).
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vide A B

N+17 “N+1

JMN

substrat A, B,

Figure 6 : systeme multicouches. A;, Bi sont les amplitudes des ondes se déplagant vers les z positifs et négatifs. M;
sont les matrices de transfert d’un milieu a I'autre.

Les amplitudes des ondes dans le vide et le substrat sont reliées par :

vl M, H0F 1124
BBNHH_ N oEbOH (L. )

Les coefficients A et B de l'équation précédente sont les amplitudes physiquement
intéressantes (car mesurables). An+1 est 'amplitude de I'onde incidente, que 'on fixe a
1; Bn+1 est 'amplitude de 1’onde réfléchie 7 ; By est I'amplitude de 1'onde transmise ¢ ; et
Apest nul car il n"a pas d’onde venant de z = — . On obtient ainsi 1’équation matricielle
suivante qui permet d’obtenir les coefficients des ondes réféchie et transmise sur un
milieu multicouche :

@1@: !jM,. @O@ (1.126)

La Figure 7 illustre le cas simple de la réflexion sur une couche mince de Cu de 30 nm
d’épaisseur déposée sur un substrat de silicium. Par rapport au cas du dioptre, il y a
apparition d’oscillations caractéristiques de 'épaisseur de la couche mince, appelées
franges de Kiessig (voir Figure 7). Ces oscillations ont pour origine les interférences des
ondes réfléchies au niveau de chaque interface (surface de la couche mince et interface
couche mince substrat). Ces interférences deviennent successivement constructives et
destructives en fonction de I’angle d’incidence.
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Figure 7 : réflectivité d'un faisceau de neutrons de longueur d’onde 4 nm sur une couche mince de cuivre de 30 nm
d’épaisseur déposée sur un substrat de silicium.

PN

La période des franges de Kiessig est directement reliée a 1’épaisseur de la couche
mince par :

Ag=— (1.128)
ot d est I’épaisseur de la couche mince.

Dans le cas de systemes multicouches, les variations de la réflectivité deviennent
complexes. Dans le cas d'un systéme bicouche Cu(50nm)Au(9nm) déposé sur un
substrat de silicium (voir Figure 8), on retrouve les oscillations caractéristiques des
épaisseurs des couches. Les oscillations de courte “ longueur d’onde ” correpondent a
I'épaisseur totale de 59 nm du systéme. Sur ces oscillations, se superpose une
modulation de plus grande longueur d’onde caractéristique de 1'épaisseur de la fine
couche d’or de 9 nm.

1
0.1
21/59nm
0.01 /
E \’\ / / 21/9nm
g 0.001 VAW I
T VV\/\
@
0.0001 V V‘\/‘<
0.00001 ‘/\'/\'/\VA
0.000001 | | : |
0 0.5 1 15 2 2.5
gz (nm-1)

Figure 8 : réflectivité d’un systeme silicium/Cu(50nm/Au(9nm). On observe des oscillations rapides correspondant
a I'épaisseur totale du systeme sur lesquelles se superpose une modulation de plus grande * longueur d’onde ” ayant
pour origine la fine épaisseur de la couche d’or de protection (9 nm).
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Dans cette partie, nous n’avons discuté que les problémes de réflectivité sur des
systémes non magnétiques. La partie suivante va traiter en détail le cas de la réflectivité
de neutrons polarisés avec analyse de polarisation.

C. Réflectivité d’un systeme de couches minces magnétiques.

Dans cette partie nous présentons la technique de réflectivité de neutrons polarisés
avec analyse de polarisation. Un formalisme matriciel détaillé permettant de calculer la
réflectivité d'un systéeme multicouche magnétique est développé. Nous présentons
ensuite différents cas simples (dioptre et couche simple magnétique dans différentes
configurations de champ et d’aimantation) puis nous illustrons la sensibilité de la
technique dans la détermination de profils magnétiques résolus en profondeur. Les
problemes liés a I'inversion des courbes de réflectivité et a la rugosité des échantillons
sont ensuite discutés.

1. Informations accessibles en réflectivité de neutrons polarisés avec
analyse de polarisation.

La technique de réflectivité de neutrons polarisés avec analyse de polarisation permet
d’obtenir de nombreuses informations magnétiques sur des systemes de couches
minces.

a)  Ordre magnétique dans les multicouches.

L’observation des pics de diffraction de Bragg sur les multicouches en réflectivité de
neutrons polarisés permet de déterminer rapidement et directement ['ordre
magnétique entre couches magnétiques: ferromagnétique, antiferromagnétique,
hélicoidal... Cela correspond a environ 90% des études magnétiques déja réalisées par
réflectivité de neutrons (Majkrzak 1986 ; Beach 1993 ; Dumesnil 1996).

b)  Moments magnétiques tres faibles.

La sensibilité de la technique de réflectivité de neutrons polarisés permet de mesurer
des moments inférieurs a 0.1 pp par atome. Les moments de trés fines couches de fer (2-
3 monocouches atomiques) en sandwich entre deux couches de tungsténe ont pu étre
mesurés (McGrath, 1994). Sur des échantillons plus épais tels que des monocristaux de
fer, la précision peut atteindre 0.01 pp (Fermon, 1996).
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c)  Cycles d’hystérésis

La réflectivité de neutrons permet de faire des mesures de cycles d’hystérésis et de
mesurer le moment magnétique de maniére absolue en yp par atome. Ce point sera
développé dans la partie E.

d)  Profils magnétiques de I'aimantation planaire.

L’apport essentiel de la technique de réflectivité de neutrons polarisés avec analyse de
polarisation est la mesure de profils magnétiques. La réflectivité de neutrons polarisés
est un outil qui permet d’accéder a ces informations de maniere directe’. Dans des
couches simples, des rotations de l’aimantation dans 1’épaisseur des couches minces
peuvent apparaitre sous l'effet d’anisotropies de surface (Train, 1996), de polarisation
magnétique de surface ([b] Fermon, 1995) ou de contraintes mécaniques (Ott, 1997).

e)  Tailles de domaines magnétiques.

La mesure du signal de réflectivité non spéculaire permet en théorie d’accéder a la taille
des domaines magnétiques. Cependant en I’absence de théorie ad hoc et en raison des
flux limités de neutrons, le développement de ce type d’études a été limité jusqu'a
maintenant.

N.B. : dans le cas de la réflectivité de neutrons polarisés, la notion d’indice optique est mal
adaptée car le potentiel d’interaction magnétique n’est pas scalaire. C’est pourquoi nous
n’utiliserons plus la notion d’indice optique dans la suite.

2. Géomeétrie de réflectivité.

Considérons un faisceau incident sur une couche mince idéale. Soit &, l'angle
d’incidence du faisceau. Le systeme d’axe est défini sur la Figure 9. Le plan d’incidence
est le plan (xOz), le plan de la couche mince est le plan (xOy). Soient k; et k: les vecteurs
d’onde de I'onde incidente et réfléchie. Le vecteur de diffusion q est défini par q = k; -
ki (voir Figure 3).

7 Les techniques Mossbauer ont été le premier outil permettant de déterminer des profils d’aimantation.
Cependant, ces études Mossbauer sont essentiellement focalisées sur le magnétisme du fer.
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Figure 9 : géométrie de réflexion d'un faisceau de neutrons. Le plan d’incidence est le plan (xOz), le plan de
I'échantillon est le plan (xOy).

3. Reéflexion sur un systeme de couches magnétiques idéales :
homogeénes et sans rugosité.

Considérons un empilement de couches minces homogenes paralleles au plan (Oxy)
(voir Figure 10). Nous supposons pour l'instant que les interfaces entre les couches sont
parfaitement planes. Dans ce cas particulier idéal, la réflexion est spéculaire avec un
vecteur de diffusion q dirigé suivant (Oz).

vide +Z

interface N
Py by

pa/ bq

Py b, interface 0

substrat Py by

Figure 10 : profil d’un systeéme de multicouches magnétiques (couches indicées de 0 a N). pest la densité atomique,
b est la longueur de diffusion nucléaire.

a)  Potentiel d’'interaction non magnétique avec un milieu continu.

Le milieu étudié est une collection d’atomes de longueur de diffusion b et de densité
atomique p. En géométrie de réflectivité, il est possible de se placer dans
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I’approximation optique en supposant que le milieu est continu®. Le potentiel moyen V
d’interaction est obtenu par intégration du pseudo-potentiel de Fermi :

1 27
V= ;'[V(r)dr = ey pb (I1.130)

b)  Potentiel d’interaction magnétique avec un milieu continu.

Dans le cas d'une couche infinie, le champ créé a l'extérieur de la couche par les
moments magnétiques disparait. Il est alors possible de considérer chaque couche
séparément et de résoudre 1’équation de Schrodinger dans chacune des régions.
L’interaction magnétique entre les électrons non appariés d'une couche mince
magnétique et le neutron se met sous la forme : (voir démonstration en Annexe A)

A

VMa = _'uOgniunG' M /la (1132)

ou M, , est la projection de l'aimantation dans le plan de la couche en A/m. Cela

souligne une limitation de la réflectivité de neutrons polarisés: Ia PNR est sensible
uniquement a la composante planaire de l'aimantation.

N.B. : on retrouve le résultat classique que la diffusion magnétique d’un neutron est
sensible a la composante de l'aimantation perpendiculaire au vecteur de diffusion.
Cependant le résultat classique est démontré uniquement dans l'approximation de
Born. La démonstration de I’Annexe A ne fait pas cette hypothése.

c)  Potentiel d’interaction avec une couche mince magnétique.

Le potentiel d’interaction dans la région a est donné par:

_2m?

‘}a m paba _luOgnluno'M //a _gv'uno-'BO (1134)

ou Py est la densité de la couche a, b, est la longueur de diffusion nucléaire et Mg est
l'aimantation créée par les électrons non appariés de la couche a. By est le champ
extérieur appliqué.

On peut mettre ce potentiel sous la forme d'un terme nucléaire et d'un terme
magnétique faisant intervenir un champ effectif B, =B, + 1M, :

~ 2mh’
V, = b, - o0.B .
a m loa a gv:un eff (I 136)

8 Cette approximation est valable lorsque l'inverse du vecteur de diffusion est grand comparé aux
distances interatomiques. Dans les expériences de réflectivité les angles d’incidence maximum sont de 5°
pour une longueur d’onde de 0.4 nm. Cela correspond a des vecteurs de diffusion q prenant des valeurs
comprises entre 0 et 1.4 nm-'. 21/q prend donc en général une valeur minimale de 5 nm environ, ce qui
justifie I’approximation optique.
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z A

<V

Figure 11 : Le champ effectif Beg,o dans la couche d’indice a, est la somme du champ extérieur appliqué By et de
U'aimantation oM, de la couche a. On définit par ailleurs les coordonnées sphériques G, et @ du vecteur Beg 4.

Si on veut comparer les amplitudes des deux interactions nucléaires et magnétiques, il
est possible de mettre le terme d’interaction magnétique sous la forme :

271 m 8uky M,
= b. =
- pb,, avec b, e F

VM

Le tableau ci-dessous présente les valeurs numériques de quelques
diffusion nucléaires et magnétiques et des sections efficaces d"absorption.

longueurs de

éléments bn (fm) bwm (fm) 0a barn (100 fm2)
Co 2.49 4.5 37.2
Ni 10.3 1.6 4.49
Fe 9.45 54 2.56
Gd 6.5-113.82 18.83 49700
Sm 0.8-11.65 5922
Si 4.15 - 0.17
Ti -3.44 - 6.1

Tableau 4 : longueurs de diffusion nucléaire et magnétique et absorption de quelques matériaux que nous utilisons
(en particulier les quelques matériaux magnétiques les plus usuels). Ces valeurs tiennent compte des abondances
naturelles des isotopes. D’apres (Sears, 1992)

On remarquera que les longueurs de diffusion magnétiques sont du méme ordre de
grandeur que les longueurs de diffusion nucléaire. Cette propriété fait des neutrons
une sonde particulierement sensible aux propriétés magnétiques de la matiére.

d)  Résolution de I'équation de Schridinger.

Dans les problemes de réflectivité, il n’est pas possible d’appliquer de méthodes
perturbatives (DWBA par exemple) car on travaille proche du plateau de réflectivité
totale et les développements de Born sont divergents (I'intensité diffusée est du méme
ordre que l'intensité incidente.) Il est nécessaire d’effectuer un calcul dynamique
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complet. La suite du paragraphe décrit un formalisme dans le cas de couches
magnétiques.

On résout I'équation de Schrodinger dans chacune des régions o :

H, ¢(r) = E¢(r) (1.138)
On décompose la fonction d’onde sur ses composantes de spin :
H, (. () +) +¢.(0]-)) =E(g. (0] +) + 6.(x)|-)) (1.140)

L’équation précédente est une équation vectorielle que 1’on peut écrire sous la forme :

_—A@ H+ 527712 a%iﬁ‘ gnﬂn(Beﬁ 0, + By ,0,+By 0, @iﬁ: E@i E(I.MZ)

Par identification des deux composantes de spin, on obtient un jeu de deux équations®:

0 » 271 0 ,
o O b0, =g, 4By 0,00+ (-, 4By g, By ) 0 1) =E ) (1149)

o 2mn’ 0 ,
TR b,p, +8, 4By [10-()+ (-8, 4By ~ig, 4By, ) .00 =Eg.(r)  (1146)

e)  Solution générale.

On cherche des solutions de la forme :
@.(r) =a,exp(ik.r) et ¢_(r) =a_exp(ik.r) (1.148)

Le systeme d'équations (I1.144)-(I.146) n'admet alors des solutions que si le déterminant
du systeme ci-dessus est nul. Cette condition impose que les seules valeurs de q
possibles sont :

o 2m :
kit = =5z E—4TD,b, + hiﬂ

Le champ effectif B, , peut étre écrit en utilisant ses coordonnées sphériques par

B (1.150)

eff ,a

rapport au champ extérieur de quantification (Ba ,6,,9, )

%ax =B, sin(8,)cos(d,)

@ =B, sin(6,)sin(¢, ) (I.152)
[]
EBe. =B, cos(6,)
On injecte ensuite les formes (1.148) dans I'équation (I.144) pour imposer une condition
sur les facteurs a, et a_. On peut effectuer cette substitution pour k* et k™. Si l'on

9 on rappelle ’expression des opérateurs de Pauli : o
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cherche les solutions du type @,(r) =a, exp(ik*.r) et ¢_(r) =a_exp(ik’.r) on obtient
I'équation :

O n’k™  2m? 0 e, , " .
0, b, o, B v (- B, +igB, )" = a et (1154)

Celle-ci se simplifie sous la forme :

a, sin(%) -a_ cos(%) e =0 (I.156)
On obtient une équation similaire si on considere les solutions du type
@.(r)=a,exp(ik.r) et ¢_(r) =a_exp(ik .r) :

a, cos(%) +a_ sin(%) e =0 (I.158)

La composante planaire du vecteur d'onde est conservée (continuité de ¢ et de [¢)
donc :

k) =k (L160)
%a// k(;//

On obtient alors les quatre valeurs possibles des composantes perpendiculaires du

vecteur d'onde :
=k % =k ko (1.162)
§< —\/ ka, E";} ky =k,

La solution générale des équations (1.144) et (1.146) est donc de la forme: (Fermon,
1995)

Y,(r)= exp(ik;//r//) (a+ exp(zk )+b++ exp( ik”z)).cos(@ /2)

+ exp(zka//r//) ( ( ) +b,” exp( )) cos(é’ /2)
- exp(zka//r//) ( ( ) +b." exp( k; )) e sin(@a /2)
- exp(zka//r//) ( ( ) +b,~ exp( )) i sin(@a /2)

N 1164
W, (r) =.exp(ik;//r//)( o exp( k. )+b exp( ik;z))e”’” sin(g, / 2) ( :

+exp(ik;//r//)( ( z +b exp( ik;z_z)).ei"’” sin(8, /2)
+exp(ik;//r//)( (zk z +b exp( ik;;z)).cos(@a /2)
+exp(ik;//r//) (a exp(zk z +b exp( ik;z_z)).cos(é’a /2)

) Conditions de continuité aux interfaces et formalisme matriciel.

Ayant obtenu la forme de la fonction d’onde, nous pouvons utiliser un formalisme
matriciel pour résoudre le probléme récursivement (Lekner, 1987 ; Blundell, 1992). Les
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8 constantes a;" et b;* peuvent étre déterminées par la continuité de ¢,, ¢_, O¢, et

[¢_ aux interfaces. La continuité des spineurs doit étre vérifiée quel que soit r/,. La
forme des spineurs dans l'équation (I.164) fait cependant intervenir deux types

d’exponentielles. Apres projection sur la base des ™" et des ¢’ on obtient deux
groupes d’équations reliant d’un co6té les coefficients du type “ + + et - + ” et de l'autre
coté les coefficients du type “ - - et + - ”. On peut mettre les équations de continuité
entre les interfaces a et a+Isous la forme :

00 0 0 7,0
Gl A R R
o U + Wan e O_ (- Wan

W %l -0~ W, a+l %l—+ [l et Wa %ﬁ—ﬂ“ wa+1%l+— ] (1-166)
.0 ani ] i a1
b,.,0 b, O b,.,0

La forme des matrices W étant donnée par : (on néglige les indices a et on note 6=6, /2)

" e . -
E M cos @ e""" cos @ -7 gin @ - sin @ E
ik} iktr ik ik
W* = Ok*e"" cos @ ke cos® -k e sin® k" e sin@ O
O K g ik ik a
i ei? sm@ """ e'? sin @ ™" cos 8 ™" cos @ (1.168)
@(wr zk//; sin@ _k++ 1k//r 1¢ Sll’le k + zk//r COSQ _k + 1k//; COSH Q N
ik, ik, ik} ik’
% e""e7 sin @ —e"e7? sin @ ¢"'" cos 8 """ cos @ %
- ik} k77 - k7 - ik
W- = Ok e™"e™sing ke e?sin@ ke cos k7" cos@® O
O e ik v i o wr i o O
cos @ e""" cos @ e""e'? sin @ e""e"? sin @
— ik, [ — ikir . — ik7r .
@ ke cos @ k7" cos@ k" e?sing® -kt e smé’@

On définit les matrices de propagation :

Be"k? K 0 0

0o e*4 o 0 0o e™* 0 0
—0y 0 &

=)
% 0 0 0 e % 0 0 0 e

On définit alors les matrices de transfert M+ et M- par :

Bz 0 0 0

+

et P =

I A [

+ + -1 BJ:N + + +—1|:| +
M =W, %’ﬂ W [Py DN OW,
[‘FjV 4 (1.172)

M =W, | %ﬂ W, [P, DN;_lBDNO’

Celles-ci relient respectivement les intensités incidentes, réfléchies et transmises par
I’échantillon pour des neutrons polarisés “up” et “down”. Pour des neutrons
polarisés “ up 7 :

010 A
ErHD DO 0

O_ y+ Y O
0.0 O
r O 00 O

Pour des neutrons polarisés “ down ”
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ol Qg g4
ET"D g 0

O_A0Y 0
0..0 O
0 0 00 O

Les coefficients r*+, r- - sont les coefficients de réflexion de non spin flip c’est a dire de
neutrons incidents up (resp. down) réfléchis up (resp. down). Les coefficients r+, r+
sont les coefficients de reflexion de spin flip c’est a dire de neutrons incidents up (resp.
down) et réfléchis down (resp. up).

Les intensités mesurées sont bien stir proportionnelles aux carrés de ces coefficients.

Ce formalisme permet de calculer des profils de réflectivité de systémes de couches
minces magnétiques, quelle que soit la direction de l'aimantation et le champ
magnétique appliqué.

4. lllustration de la réflectivité de neutrons polarisés sur un dioptre
magneétique.

Nous allons considérer le cas de la réflexion d"un faisceau de neutrons sur un dioptre
magnétique. La géométrie considérée est présentée sur la Figure 12 ci-dessous.

A
o0

i T BO
Vide

)
Materiau magnétique \ —_—

Figure 12 : incidence d"un faisceau de neutrons sur un substrat magnétique d’aimantation M.

Nous faisons I'hypothese simplificatrice que le champ extérieur appliqué By est faible
de telle sorte que g, =¢q, =¢,. La composante du vecteur q dans le milieu magnétique
est donnée par (voir éq. (1.108)) 10:

Nous allons supposer que le champ extérieur appliqué Bo et la direction de
I'aimantation M dans le milieu sont planaires. Cela correspond a & = 90° (voir Figure
11). Soit ¢l’angle entre By et M.

Dans ces hypothéses simplificatrices (en particulier champ extérieur appliqué faible),
les expressions des coefficients de réflexion déduits des expressions des matrices M
sont données par :

10 on rappelle que “ g = 2 k; ”, le vecteur de diffusion est égal a deux fois la projection sur (Oz) du vecteur
d’onde incident.
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v 08 (90 =4 )0 +4:) +sin® £ (90— a7 )(g0 +47)

cos” (9, +4: (g, +4;) +sin> ¢ (g, +4. )(0 +47) (1.180)
e 24, cos%’sin%’(qs+ —q;)

cos® ¢ (g, +q: )(7 +4:) +sin> £ (g, +4. )9, +4) (1.182)

Les intensités mesurées sont données par :

++]2

I++=1"

a)  Cas d'un substrat magnétique dans un champ magnétique By aligné
parallelement a I'aimantation M (¢= 0°).

Dans ce cas simple, les expressions des coefficients de réflexion se simplifient et se
mettent sous la forme :
—, :M et =0

qO +qs % + qs
Les expressions des amplitudes de réflexion correspondent toujours a des réflectivités
de Fresnel. La seule modification introduite par le magnétisme est une différence
d’angle critique. Les vecteurs d’onde critiques g, et g, pour les courbes de réflectivité

ot
++ qO qs
v puy

“up-up ” et “ down-down ” sont donnés par :

q: =4J16mp (b, £b,,)

Le signal de spin-flip est nul.
N.B. les coefficients r+* et r- peuvent se déduire 1'un de l'autre par une rotation de @de 180°.

Les signaux de non spin-flip r++ et 1~ - sont tracés en traits pleins sur la Figure 13. On
retrouve la forme classique d’une courbe de réflectivité, avec un plateau de réflectivité
totale s’étendant jusqu'a g. suivi d’une rapide décroissance. La différence entre les
courbes “ up-up ” et “ down-down ” est I'extension du plateau de réflectivité totale.
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Figure 13 : Courbes de réflectivité dans le cas d'une aimantation parallele au champ magnétique Bo appliqué.
Lorsque I'aimantation est parallele au champ, les courbes de non spin-flip “ up-up ” et ” down-down ” sont
distinctes, le signal de spin-flip est nul.

b)  Cas d'un champ magnétique appliqué perpendiculaire a I'aimantation du
substrat (¢= 90°).

Dans ce cas, les expressions des coefficients de réflexion deviennent :

e (90 =0 )00 +a7)+ (a0 =07 Mg +a7) _ L)
2{q +4: g +47) 2

— 9o (4: _”ls_)
2(g0 +4: g +a:)
(“ NSF ” désigne les courbes de non spin-flip).

Les intensités de non spin-flip sont données par :

I =17 =1 =P =+ 2 +4Re (7 x ) (1.184)
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1 P
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Figure 14 : Courbes de réflectivité dans le cas d'une aimantation paralleéle et perpendiculaire au champ magnétique
By appliqué. Lorsque I'aimantation est paralléle au champ, les courbes de non spin-flip “ up-up ” et * down-down ”
(traits fins) sont disctinctes. Lorsque I'aimantation est perpendiculaire au champ Bo, les courbes de non spin-flip se
confondent (trait gras).

On remarque que les intensités de non spin-flip sont la somme de trois termes. Les
deux premiers termes correspondent aux intensités des signaux de non spin-flip dans le
cas d'une aimantation parallele au champ magnétique ; ils sont pondérés par un
coefficient %. Ces termes introduisent deux sauts aux positions g, et g, dans la courbe
de réflectivité de non spin-flip (voir Figure 13, courbe en trait gras). A ces deux termes
se rajoute un terme d’ “ interférence ” 3 Re (r++ x r") dont I'expression analytique n’est
pas simple. Ses variations sont tracées sur la Figure 15. Pour g, =0, ce terme est égal a
Y et l'intensité est totalement réfléchie. Sa valeur diminue des que g, augmente et
devient négative autour de g, . Elle redevient positive autour de g, , puis décroit tres

vite. Cependant cette contribution ne modifie pas qualitativement la forme de la courbe
de non-spin-flip, si ce n’est qu’il n’existe pas de plateau de reflexion totale.

qo (nm'l)

Figure 15 : contribution du terme d’interférence ‘Re (r++ X r--)" entre les amplitudes r++ et r-- dans l'intensité de
non spin-flip, pour la réflexion sur un substrat dont I'aimantation est perpendiculaire au champ magnétique

appliqué.
L’intensité du terme de spin-flip est donnée par :
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Figure 16 : signal de réflectivité sur un dioptre dont I'aimantation est perpendiculaire au champ magnétique
appliqué. En trait fin, signal de non spin-flip ; en trait gras, signal de spin-flip.

La forme caractéristique du signal de spin-flip (voir Figure 16, courbe en trait gras) est

cas
(courbe en trait gras). Deux changements de régime successifs apparaissent aux points
g. et gq'. lls correspondent aux points ou les valeurs de g, et g, passent

2
donnée par le terme . Les variations de ce terme sont tracées sur la Figure 17

successivement de valeurs imaginaires pures a réelles.

10
1 4
01
]
I
0.01 +
0.001 +
0.0001 f } . }
0 0.2 0.4 0.6 0.8 1
-1
Qo (nm )

2
. En trait fin,

Figure 17 : variations de deux des facteurs de I'intensité de spin-flip. En trait gras, facteur |q7 —q;

2

futenr 1/ a0 +4: o +1)
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Chapitre I. La réflectivité de neutrons polarisés avec analyse de polarisation.

Ce signal est légérement modulé par le facteur g, qui donne une augmentation linéaire.

PN

2
Le facteur 1/ ‘(qo +qs+)(q0 +q;)‘ donne une décroissance tres rapide a grands gq. Ses

variations sont tracées en trait fin sur la Figure 17.

Le signal de spin-flip est lié au retournement de neutrons “ up ” dans l'état “ down ”
dG a la précession des neutrons autour de l'aimantation dans la couche mince. Le
retournement de neutrons “ down ” dans 1’état “ up ” donne un signal de spin-flip
symétrique au signal “ up-down ”.

Dans le cas ot 'aimantation n’est pas strictement perpendiculaire au champ appliqué,
les trois termes composant l'intensité INSF sont modulés par des facteurs cos* ¥, sin*¥

et 2cos® Zsin’ ¥.

Dans le cas d'une couche magnétique déposée sur un substrat non magnétique, les
considérations précédentes ne sont pas qualitativement modifiées. La seule différence
majeure est 'apparition de franges de Kiessig au-dela du plateau de réflectivité totale
(voir Figure 18).

(@)
1
"up-up"”
—"down-down"
0.1 + —"up-up”
—"down-down"

W 001 f
.-
>
=
[} 0.001 +
]
=
Q)
7 0.0001 +

0.00001 +

0.000001 . . . : |

0 0.2 0.4 0.6 0.8 1
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Figure 18 : En traits fins, réflectivité d’un dioptre de fer, en traits larges, réflectivité d’une couche de fer de 30 nm
déposée sur saphir. Figure (a) : cas d’une aimantation parallele au champ magnétique appliqué ; Figure (b) : cas
d’une aimantation perpendiculaire au champ magnétique appliqué.

La Figure 19 compare la réflectivité d’une couche mince de Fe de 30 nm d’épaisseur
déposée sur un substrat de saphir dans le cas ou l'aimantation est alignée avec le
champ magnétique et dans le cas ot 'aimantation fait un angle de 15° avec le champ
magnétique appliqué. Dans le premier cas (aimantation parallele au champ), les
neutrons “up ” et “down” restent dans un état propre pendant la réflexion. Au
contraire, quand l’aimantation n’est pas alignée avec le champ magnétique, lors de la
réflexion sur la couche magnétique, les neutrons incidents ne sont plus dans un état
propre. Cela induit un fort signal de spin-flip lié a la précession autour de la
composante de 'aimantation perpendiculaire au champ magnétique appliqué. On peut
dire qualitativement que le signal de spin-flip donne des informations sur l'aimantation
perpendiculaire au champ magnétique appliqué.

Dans l’exemple présenté, les signaux de non spin-flip sont trés peu modifiés par
l'aimantation perpendiculaire. On pourrait étre tenté de supposer que l'on peut
superposer linéairement les signaux dtis a I’aimantation parallele et perpendiculaire au
champ magnétique appliqué. Cette hypothése n’est cependant pas bonne dans le cas de
systemes plus complexes qu'une couche simple.
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Figure 19 : comparaison du signal de réflectivité sur une couche mince de Fe (30nm) déposée sur saphir dans les
deux cas suivants : (traits pointillés) I'aimantation est alignée avec le champ magnétique, il n'y a pas de signal de
spin-flip ; (traits continus) l'aimantation fait un angle de 15° avec la direction du champ magnétique. Un
important signal de spin-flip (trait gras) apparait.

5. Sensibilité de la technique de réflectivité de neutrons polarisés dans
la détermination de profils d’aimantation.

a)  Sensibilité en profondeur.

Il n’est pas possible de décrire de maniére générale 1'effet de profil d’aimantations sur
les courbes de réflectivité. Nous allons simplement essayer d’illustrer graphiquement la
sensibilité en profondeur pour quelques cas simples.

Afin de ne pas compliquer les formes des courbes de réflectivité, je ne présenterai que
des exemples simples.

Gradients d’aimantation dans une couche de fer de 20 nm déposée sur un substrat de
saphir.

Pour illustrer la sensibilité de la technique de PNR, comparons la réflectivité d'une
couche mince de fer dont ’aimantation n’est pas homogene dans 1'épaisseur du film.

Les courbes de la Figure 20 montre la réflectivité dans les trois cas suivants :
1. aimantation homogene et égale a 2.1 pp/atome.
2. aimantation augmentant de 2.0 & 2.2 pg/atome.

3. aimantation diminuant de 2.2 a 2.0 pg/atome.

L’aimantation moyenne globale du systeme est maintenue constante a 2.1 pB/atome.
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Figure 20 : comparaison de la réflectivité d'une couche de fer de 20 nm déposée sur un substrat de saphir et
présentant trois états d’aimantation différents (voir schéma (a)). Figure (b) :signal de réflectivité pour les trois états
d’aimantation, on observe un changement sensible du signal de * down-down ”. Figure (c): rapport I**/I- en
fonction de I'angle d’incidence.

On observe que méme pour des gradients d’aimantation trés faibles (inférieurs a 5% de
I’aimantation totale) il est possible d’observer des changements significatifs des signaux
de réflectivité. De plus, on notera qu’il est possible de distinguer les cas 2 et 3 (gradient
d’aimantation positif et négatif). Les cas (2) et (3) sont situés de “ part et d’autre ” du
cas homogene (1).

En pratique, pour obtenir une telle sensibilité il est préférable d’effectuer une mesure en
champ saturant puis de comparer 1’évolution de 1'aimantation lorsque I'amplitude du
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champ magnétique appliqué diminue. Une telle mesure “ relative ” peut ainsi étre tres
précise.

De telles mesures ont été effectuées sur des couches de nickel soumises a des
contraintes épitaxiales induites par une couche tampon et de couverture de cuivre
(Hope, 1997).

b) Sensibilité en valeur absolue.

Pour illustrer la sensibilité en valeur absolue de la technique, nous allons présenter le
cas d'un couche diatomique de fer en sandwich entre un buffer et une couche de
couverture de tungsténe. La Figure 21 illustre le détail de la configuration de ce
systeme.

VA 40nm 20nm
A
pg/atome
W W
substrat
Al,O
2¥3 7

Fer (0.6 nm) /
2.2pg/atome

Figure 21 : systéme d’une bicouche atomique de fer en sandwich entre une couche tampon et une couche de
couverture de tungsténe déposée sur un substrat de saphir. En abscisse, I'axe (Oz) perpendiculaire a la couche ; en
ordonnée, I'amplitude du potentiel d’interaction avec les neutrons.

Les courbes de réflectivité de la Figure 22a montre l'effet important de cette tres fine
couche de fer sur le signal de réflectivité. La couche de fer ne représente que 0.1% de
I'épaisseur totale du systéme (couche tampon et de couverture de tungsténe), mais la
différence entre les signaux “ up-” up et “ down-down ” est trés importante.

La Figure 22b montre 1’évolution du rapport [+*/I - pour deux valeurs d’aimantation de
la couche de fer (1.8 et 2.2 pp/atome). Des différences sensibles apparaissent dans ce
signal. Cet exemple illustre la sensibilité de la technique a de trés petits volumes
magnétiques.

Des mesures de réflectivité de neutrons polarisés sur des systemes de ce type ont été
réalisées par (McGrath, 1994).
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Figure 22 : comparaison de la réflectivité du systeme décrit sur la Figure 21 pour différents états d’aimantation de
la couche de fer (1.8 et 2.2 uB/atome). Figure (a) :signal de réflectivité pour les trois états d’aimantation, on observe
un changement sensible du signal de “ down-down ”. Figure (b) : signal I++/I-- en fonction de I'angle d’incidence.

Les exemples présentés ci-dessus sont des cas extrémes du potentiel de la technique de
réflectivité de neutrons polarisés. Les situations expérimentales “ classiques ” sont en
général moins exigeantes. On constate aussi qu’on peut obtenir des informations sur
des profils d’aimantations a ’aide de mesures sur 4 a 5 décades d’intensité. Cependant
I'inversion d’un signal de réflectivité n’est pas directe. Ce point est discuté dans le
paragraphe suivant.

6. Inversion des profils expérimentaux.

Le formalisme développé dans le paragraphe précédent permet de relier des modeles
de structures magnétiques a des mesures expérimentales c’est-a-dire qu’a partir d'un
jeu de courbes de réflectivité (I*++, I, I+, I*) il est possible de reconstruire un profil
résolu en profondeur (suivant z) des composantes planaires de l’aimantation.
Cependant mathématiquement il existe plusieurs solutions pour l'inversion d"un jeu de
courbes de réflectivité donné. Cela est di au fait qu'une partie de l'information est
perdue car on ne mesure que l'intensité du signal et qu’on perd le signal de phase. Mais
en général, 'ajustement numérique des courbes ne conduit qu’a une seule solution
physique (sauf dans des cas particuliers).
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Il est toujours intéressant de connaitre le maximum d’informations sur le systeme
physique étudié. Ces informations peuvent étre obtenues par des techniques
complémentaires :

* Des mesures en réflectivité X peuvent donner la structure chimique avec une bonne
précision.

* Des mesures magnétiques peuvent déterminer 1’aimantation globale du systéme.
Dans le cas ou les compositions chimiques sont incertaines, une analyse chimique
peut étre intéressante.

* Par ailleurs, les nouvelles techniques de microscopie en champ proche (AFM, STM,
SNOM ...) peuvent donner des informations importantes sur la morphologie du film
en surface et ainsi d’avoir une idée de la rugosité de surface.

Les résultats seront d’autant plus fiables que le nombre d’expériences sur le systeme est

grand. On peut répéter les expériences en faisant varier certains parametres :

* on peut varier le champ magnétique en intensité et en direction.

* la température peut étre utilisée comme parametre variable pour passer d’un ordre
magnétique a un état paramagnétique par exemple.

Principe de l'inversion des courbes de réflectivité.

Dans quelques cas de profils particuliers, il existe des solutions analytiques. Le nombre
de ces profils est assez limité. Par ailleurs cela suppose que 1’on ait une connaissance a
priori sur le systéme physique. Cela peut étre le cas pour la pénétration du flux dans
des couches supraconductrices ou pour les problemes de diffusion aux interfaces
(profils exponentiels). Mais ces cas sont des exceptions. En général, le systéme physique
étudié présente un profil de densité de longueur de diffusion (DLD) quelconque. Pour
inverser les courbes de réflectivité, il faut subdiviser le systeme de couches minces en
un certain nombre de sous-couches et leur attribuer les parametres physiques les plus
raisonnables. Ensuite par itération on essaie d’ajuster un certain nombre de parametres
(le plus faible possible de préférence) : on calcule les courbes théoriques correspondant
au profil supposé et on calcule 'écart aux moindres carrés par rapport aux courbes
expérimentales. Comme les intensités décroissent tres vite, on applique une
pondération en g2 sur les points de mesure. On ajuste ensuite successivement les
parametres les uns aprés les autres afin de minimiser 1'écart entre les courbes
théoriques et expérimentales. Parmi les parameétres ajustables figurent : 1’épaisseur des
couches, la longueur de diffusion atomique, la densité, le moment magnétique, la
direction du moment magnétique et éventuellement 1’absorption et la rugosité. Cette
méthode est la plus généralement utilisée. D’autres méthodes ont été proposées telles
que le maximum d’entropie ou des méthodes de type Monte Carlo. Les méthodes de
type maximum d’entropie sont utiles lorsque les systemes présentent des variations
molles (par exemple des systéemes de polymeres). En effet, un systéme de polymeres ne
se prete pas de maniere aussi naturelle a une subdivision en sous-couches qu’un
systeme multicouche pour lequel cette subdivision est “ naturelle ”.

Des tentatives ont aussi été faites pour essayer de trouver des solutions analytiques a
I'inversion des courbes de réflectivité (Zhou, 1995).

On trouvera des discussions plus détaillées sur 1'inversion des profils de réflectivité
dans (Pedersen, 1994 ; Hamley, 1994 ; Samoilenko, 1996 ; Chou, 1997).
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N.B. : la normalisation du plateau de réflectivité totale est absolue en réflectivité de
neutrons car il n'y a pas d’absorption. Cela est trés différent du cas de la réflectivité X
ot la normalisation des courbes est un parametre ajustable. Cela simplifie
considérablement les procédures d’ajustement puisqu’il est possible de normaliser
“ exactement ” le signal de réflectivité.

En pratique.

Supposons que 'on ait mesuré un jeu de courbes de réflectivité (“ up-up ”, “ down-

down ” et “ spin-flip ”.

Pour la procédure d’ajustement numérique, il est conseillé de partir d'un modéle aussi

simple que possible et qui correspond a la structure que 'on a fabriquée.

Le substrat est toujours bien caractérisé et sa longueur de diffusion peut étre calculée

exactement. Sa rugosité est elle aussi en général relativement bien connue!!.

Supposons que sur ce substrat ait été déposé un systeme multicouche. Les conditions

de dépdt donnent les épaisseurs avec une précision de 'ordre de 15%. Le modele

correspondant au systéme “idéal ” que l'on souhaitait fabriquer est entré dans le
programme de simulation numérique.

En général, la simulation numérique a partir de ce modele idéal ne donne pas un

résultat identique a la mesure.

Une premiére étape est 1'ajustement des épaisseurs des différentes couches du modele

afin de reproduire les bonnes périodicités observées dans la mesure par un jugement

visuel.

Dans une deuxiéme étape, il est nécessaire d’ajuster 1’aimantation de la ou des couches

magnétiques. La séparation des courbes “up-up” et “down-down” permet un

ajustement grossier a 10-20% preés.

Apres ce dégrossissage, on observe en général toujours des différences entre le signal

mesuré et le signal simulé. Les différences peuvent avoir plusieurs origines : densités

en général surévaluées de 5-10% par rapport a la densité théorique, aimantations mal
ajustées, rugosité /alliages au niveau des interfaces.

Une premiere simulation numérique est alors lancée en laissant relaxer les parametres

de maniere relativement libre (épaisseurs des couches dont l'épaisseur n’est pas

parfaitement connue, valeur de 1'aimantation, densité du matériau).

Deux scénarios sont alors envisageables :

* soit le programme d’ajustement diverge vers une solution non physique (matériau
trop dense, trop peu dense, aimantation divergente) : le modele de départ est trop
éloigné du systeme.

* soit le programme converge vers une solution s’approchant de la courbe mesurée et
finit par arriver dans un minimum. L’expérimentateur doit juger si ce premier
modeéle est en accord avec les informations qu’il connait a priori sur le systeme (en
particulier les épaisseurs et ’aimantation globale du systéme).

11 Tes techniques de champ proches actuelles (AFM en particulier) permettent de caractériser les
rugosités de surfaces en quelques minutes.
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Dans le cas ot le modele simple permet de rendre compte de la mesure, on s’estime
satisfait. Cependant, on n’a pas obtenu d’informations physiques nouvelles.

Le cas intéressant est lorsque le modele “ simple ” ne permet pas de rendre compte
“ exactement ” de la mesure physique. Dans une deuxieme étape, 1'expérimentateur
doit faire une hypothese physique (raisonnable ) qui pourrait permettre de s’approcher
de la mesure. Plusieurs possibilités sont ouvertes : introduction d"une couche d’alliage
entre couche magnétique et non magnétique par exemple dont I’aimantation est libre
ou subdivision de la couche magnétique en un certain nombre de sous-couches. Une
procédure d’ajustement est alors a nouveau lancée en laissant varier ces nouveaux
parametres mais en fixant les parameétres déterminés précédemment. Si ’hypothése est
bonne le modele se rapproche de la mesure. Sinon on recommence avec une nouvelle
hypothese.

Dans une étape finale, on laisse varier un grand nombre de parametres et on vérifie que
la solution est stable.

I est par ailleurs toujours souhaitable de faire plusieurs hypothese et de tester si les
deux modeles de départ convergent vers la méme solution.

Exemple de mesure sur une couche d’oxyde de manganése Lao.7SrosMnOs déposée sur un
substrat de SrTiO:s.

Nous allons illustrer ici la procédure d’ajustement d’une courbe de réflectivité.
Considérons un systéme composé d'une couche mince d’oxyde de manganese
Lao7Sro3MnOs (ferromagnétique) de 40 nm d’épaisseur déposée sur un substrat de
SrTiOs et recouverte d'une fine couche de SrTiOs (5 nm). Ce systeme a été fabriqué a
I'UMR CNRS/Thomson-CSF par ablation laser dans le groupe de ].P. Contour. La
Figure 23 montre la réflectivité de ce systéme et deux simulations numériques. En trait
fin est tracé la réflectivité du systéme idéal tel qu’on souhaitait le fabriquer
(I’aimantation a été fixée a 3 pp/cellule atomique). Les indices utilisés sont les indices
théoriques (0= 1 - n = 8.94.10¢ pour SrTiOs et 0 = 9.44.10¢ pour Lao7Sro3MnQOs3). La
courbe calculée présente une ressemblance avec la courbe mesurée mais il existe de
nombreux écarts. Dans une deuxieme étape, pour la procédure d’ajustement, on laisse
varier les épaisseurs, la valeur de 1'aimantation et on autorise l'indice optique de la
couche ferromagnétique a fluctuer. Le meilleur ajustement numérique obtenu en
laissant ces parametres libres est tracé en trait gras sur la Figure 23. On constate que
l’ajustement est relativement bon jusqu'a 0.4° mais qu’au-dela on s’éloigne beaucoup de
la mesure. On retrouve le fait que pour les petits vecteurs de diffusion g (faible angle
d’indice) on est essentiellement sensible aux propriétés globales du systeme. Les détails
du systéme sont révélés a plus grand angle d’incidence. C’est pourquoi notre premier
modele simple (global) ne permet pas de rendre compte de ce qui se passe au-dela de
0.4°.

Les nouvelles valeurs obtenues a partir de la premiére procédure d’ajustement sont :
des épaisseurs de 40.5 et 5.6 nm respectivement pour les couches de Lao.7SrosMnO; et
de SrTiOs, un indice diminué de 5% pour la couche ferromagnétique et un moment de
2.1 pp/cellule atomique. La diminution de I'indice est souvent observée et correspond
en général a une densité du matériau plus faible que la densité théorique. L’ajustement
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numérique n’est cependant toujours pas satisfaisant et donc nous allons tester plusieurs
hypotheses.

Dans un premier temps, on introduit une couche superficielle de surface permettant de
rendre compte d’éventuels matériaux adsorbés en surface ou de changements de
composition. Cela ne fonctionne pas. La procédure d’ajustement numérique fait
diverger l'indice de cette couche de surface vers des valeurs non physiques.

Dans une deuxieme hypothese, on introduit une couche d’” interface ” entre le substrat
de SrTiOs et la couche d’oxyde ferromagnétique. On fixe arbitrairement son épaisseur a
3 nm au départ. L’ajustement numérique converge de maniére relativement
satisfaisante (voir Figure 24). L’épaisseur de cette couche augmente jusqu'a une
épaisseur de 8 nm et son aimantation atteint une valeur de 1 pp/cellule unité. Cette
diminution de l’aimantation peut avoir plusieurs origines (rugosité, containtes
épitaxiales, ou bien stoechiometrie en oxygene).

Une troisieme hypothese a été envisagée : existence d'une couche interfaciale entre la
couche ferromagnétique et la couche supérieure de SrTiOs. De maniére surprenante,
lorsque cette couche est introduite, elle se “ substitue ” a la couche de SrTiO3 pendant
la procédure d’ajustement : son épaisseur augmente jusqu'a 5 nm et son aimantation
devient nulle, parallelement, I’épaisseur de la couche de SrTiO3 décroit jusqu'a 0.5 nm.
Si l'on essaye d’introduire plus de degrés de liberté dans le systeme, en particulier en
subdivisant la couche ferromagnétique principale en deux sous-couches, I'aimantation
n’évolue pas de maniere significative (2.23 et 2.17 pB/atome pour chacune des
couches).

Il est effectivement impossible d’obtenir des informations plus détaillées a partir des
mesures de réflectivité car dans ce cas particulier, I'étendue de la mesure dans 'espace
réciproque est trop limitée.
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Figure 23 : réflectivité d'une couche d’oxyde de manganeése ferromagnétique Lao ;SrosMnOs (40nm) déposée sur un
substrat de SrTiOjs et recouverte d’une fine couche de SrTiOs (5nm). En trait fin : réflectivité du systéme parfait tel
qu’on souhaitait le fabriquer. En trait gras : ajustement numérique dans lequel on a laissé varier les épaisseurs des
deux couches, I'aimantation de la couche magnétique et I'indice du matériau ferromagnétique.
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Figure 24 : meilleur ajustement numeérique obtenu pour un systeme bicouche Lao;Sro3MnQOs/SrTiOs. Voir les
détails du résultat obtenu dans le texte.

7. Réflexion sur des couches non idéales.

Dans les expériences réelles, les systemes étudiés ne sont pas parfaits. Les couches

présentent une certaine rugosité qui les écarte plus ou moins du modele idéal. On peut

considérer qu’il existe trois échelles de rugosité caractérisée par une longueur
caractéristique latérale & au-dela de laquelle la surface apparait plane :

* une rugosité au niveau atomique. Elle est liée a l'interdiffusion entre les couches
minces (voir Figure 26), & < 100 nm.

* une rugosité intermédiaire (§ de 0.5 pm a 50 pm). Elle donne lieu a une diffusion non
spéculaire. Un traitement correct des courbes de réflectivité exige que cette diffusion
non spéculaire soit mesurée afin d’éventuellement corriger le signal de réflectivité
spéculaire (voir Figure 25).

* une rugosité a grande échelle (§ > 50um), (voir Figure 27). Elle correspond par
exemple a des variations d’épaisseur le long de l’échantillon (cela peut étre
particuliérement important dans le cas d’échantillons de grande surface).

Figure 25 : rugosité de surface a I'échelle micrométrique d'une interface entre une couche mince et le vide.
a)  Interdiffusion atomique.

On peut décrire de maniere satisfaisante 1'interdiffusion atomique en introduisant au
niveau de l'interface une couche d’alliage qui possede un indice moyen entre les
couches supérieure et inférieure. L’ajustement numérique permet d’évaluer la
composante de cet alliage d’interface en pourcentages des deux especes chimiques.
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Figure 26 : (a gauche) interdiffusion entre deux couches sur une épaisseur de 3 monocouches atomiques. (a droite)
modélisation de la zone d’interdiffusion par une couche d’alliage.

b)  Inhomogénéité d’épaisseur d’une couche mince.

En réflectivité de neutrons, on préfére travailler sur des échantillons aussi grands que
possible afin de maximiser les intensités disponibles. La contrepartie est que sur des
échantillons de trop grande taille des inhomogénéités d’épaisseur peuvent apparaitre.
La conséquence de ces inhomogénéités est que la courbe de réflectivité mesurée est la
superposition de courbes de réflectivités correspondant a plusieurs épaisseurs. En
pratique on peut tenir compte de cet effet en introduisant un élargissement de la
résolution en longueur d’onde AA/A (c’est équivalent a appliquer un facteur
d’homothétie aux parties de I’échantillon ayant des épaisseurs différentes) (voir Figure
27).

N )b )\O+A7\

Sample

Substrate

Figure 27 : inhomogénéité d’épaisseur d’une couche mince.

c)  Rugosité microscopique.

Supposons que l'interface présente une rugosité gaussienne. Soit z(r) 'écart entre la
surface de référence (plane) et la surface réelle. La déviation standard o est définie par :

o=(z%). (1.188)

Le profil de densité de longueur de diffusion (DLD) est alors décrit par une fonction

erreur :
p,-p O z
o(z)=p, + % Hl + erf%\/%% (I.190)
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Figure 28 : profil d’une surface rugueuse.
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Figure 29 : profil de densité de longueur de diffusion pour une interface gaussienne (variation en erf).

On peut montrer qu'une rugosité gaussienne (Névot, 1980 ; Zhou, 1995) introduit un
facteur d’atténuation au niveau de chaque interface donné par :

exp(-2k,k,07%) (1.192)
ou bien
exp(—(k, + k,)>a* /2) (1.194)

ot ki et ko sont les composantes suivant z du vecteur d’onde dans chacune des couches.
Des évaluations numériques montrent que les expressions (1.192) et (1.194) different de
moins d’1% dans les géométries typiques de réflectivité (incidence rasante).

N.B. : abusivement, on dénomme souvent le facteur (1.192) “ facteur de Debye-Waller ”.

Dans le cas de surface résultant de processus faisant intervenir un grand nombre
d’événements aléatoires (arrivée d’atomes lors d'un dépot sous vide par exemple), la
distribution de probabilité p(h) des hauteurs z(r) peut étre décrite par une distribution
gaussienne (Ogilvy, 1991). Cependant, la distribution gaussienne est souvent seulement
approchée (e.g. sur une surface polie, le polissage écréte les grands pics mais laisse les
creux inchangés).

Comment interviennent les corrélations entre les hauteurs ?

On définit la fonction d’autocorrélation des hauteurs C(r) par :
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C(R) = <Z(r)z:2+ R)), (1.196)

Plusieurs formes ont été proposées pour cette fonction d’autocorrélation : C(R) est-elle
gaussienne, exponentielle, lorentzienne... ? Chacune de ces formes ne sont souvent
valables que pour une certaine gamme de R.

Des études récentes introduisent des modeles de surface self-affines (fractales) qui sont
invariantes par changement d’échelle. La fonction de corrélation des hauteurs est alors
décrite par une forme du type :

C(R)=AR*, (0<h<1) (1.198)

La dimension de la surface est D = 3 - h. Quand h est proche de 1, la surface est peu
rugueuse, quand h tend vers 0, la surface devient tres heurtée. Cependant I'équation
(L.198) décrit une surface idéale. La fonction C(R) diverge pour R — . En pratique, la
fonction de corrélation des hauteurs est limitée a 1. On peut alors la mettre sous la
forme :

cRy=e ™) (0<n<1) (1.200)

La longueur ¢ est la distance caractéristique au dela de laquelle la surface apparait
plane (distance de cut-off).

Un calcul dans l'approximation de Born (Sinha, 1988) (non valable prés du plateau de
réflectivité totale) permet de montrer que :

Z_g(q):hszb e [f, dXAY @O Y (1.202)

z

que l'on peut séparer en une contribution spéculaire et une contribution diffuse :

datl,

spec

e 8(q,)3(q, ) (1.204)

%g S [[, dXdy (70 — 1) 00 (1.206)
So .

dlﬁ‘

L’intensité spéculaire est simplement 1'intensité réfléchie sur la couche plane parfaite

multipliée par un facteur d’atténuation ™" . On retrouve le résultat précédent.
L’intensité diffusée non spéculaire mesure quant a elle le spectre des rugosités
(transformée de Fourier de la fonction de corrélation des hauteurs C(X,Y))

Exemple d’effet de rugosité du substrat sur la réflexion spéculaire.

La rugosité du substrat modifie considérablement la courbe de réflectivité spéculaire.
Le plateau est arrondi et la décroissance est beaucoup plus rapide. Cette rugosité peut
se transmettre au film déposé sur ce substrat et donc aussi modifier ses profils de
réflectivité. La Figure 30 montre la réflectivité de deux surfaces de verre de rugosité
différente. Les courbes continues montrent les ajustements obtenus en appliquant un
facteur de Debye-Waller. (cf. (1.192)).
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Figure 30 : réflectivité de deux surfaces de verre de rugosités différentes. Ajustements en traits gras utilisant un
facteur de Debye Waller (premiere courbe, o =5 nm ; deuxieme courbe, o =15 nm).

Exemple d’effet de rugosité sur une couche simple

La Figure 31 montre I'exemple d'une couche de nickel déposée sur un substrat de
silicium présentant deux types de rugosité différentes (structurale et interdiffusion).

! couche parfaite
------- rugosité interfaciale 2 nm
0.1 4 alliage Si/Ni 2 nm
)
g
S
o 0.001
0.0001
0.00001 ; |
0 0.5 R 1
gz (nm™)

Figure 31 : courbe de réflectivité d'une couche de nickel de 30 nm déposée sur Si. En trait gras, systeme parfait. En

trait pointillé, on a supposé une rugosité de 2 nm au niveau de l'interface et appliqué une correction de Debye-
Waller. En trait fin, diffusion interfaciale Ni/Si sur une épaisseur de 2 nm.

Si on suppose que l'interface présente une rugosité de 2 nm au niveau de l'interface
Ni/Si et qu'on applique un facteur de Debye-Waller, on constate que a grands q,
I'intensité décroit tres vite et I'amplitude des oscillations diminue beaucoup. Si on
suppose au contraire qu’il y a un gradient de composition Si/Ni sur une épaisseur de 2
nm (modele d’interdiffusion), la décroissance est moins rapide et 'amplitude des
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oscillations diminue beaucoup moins vite que dans le cas ou1 on a appliqué un facteur
de Debye-Waller. On observe par ailleurs un décalage dans la position des maxima des
oscillations.

La différence fondamentale entre les deux modéles est que le traitement par
interdiffusion ne fait pas apparaitre de diffusion hors spéculaire tandis que le modele
conduisant a un facteur de Debye-Waller implique qu’il y a de la diffusion hors
spéculaire. Expérimentalement, la résolution angulaire étant finie sur un spectrometre,
on integre toujours une partie de la diffusion hors spéculaire.

d)  Rugosité magnétique.

Dans le cas de couches minces magnétiques, il peut y avoir apparition de domaines
magnétiques qui correspondent a des fluctuations de densité magnétique. Ces
fluctuations doivent étre traitées comme de la rugosité. La taille caractéristique des
domaines se situe en général dans 1’échelle de rugosité intermédiaire (cf. ci-dessus 0.5
pm a 50 pm) et donne donc lieu a un signal de réflectivité non spéculaire.

Une difficulté de calcul apparait. En effet, I’apparition de domaines magnétiques crée
un champ magnétique a I'extérieur de la couche et complique beaucoup les calculs de
réflectivité. Mais souvent la taille des domaines est tres grande devant 1'épaisseur des
couches étudiées et le champ dipolaire extérieur a la couche peut étre négligé.

A T’exception d’échantillons dans lesquels il y a treés grande formation de domaines ou
bien qui présentent des structures trés rugueuses, le signal de réflectivité non
spéculaire est de I'ordre de 10 a 10 du signal de réflectivité totale. Les flux actuels de
neutrons rendent 1'exploitation des informations non spéculaires difficile (Ia gamme de
mesure de notre appareil se situe actuellement entre 104 et 105 du signal de réflexion
totale). Cependant, dans le cas de formation de domaines, les intensités non spéculaires
peuvent étre importantes.
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D. Description des dispositifs expérimentaux.

On peut diviser les réflectomeétres en deux classes distinctes : les appareils travaillant
a longueur d’onde fixe et les appareils travaillant en temps de vol (a longueur d'onde
variable). Leur mise en ceuvre est trés différente. Le dispositif expérimental dans le
cas d'un spectromeétre a longueur d’onde fixe est trés simple dans son principe. Il
s’agit d'un spectrometre deux axes classique sur lequel les dispositifs de collimation
sont optimisés pour travailler a tres faible angle d’incidence (entre 0° et 10°) avec une
tres bonne résolution (0.02°). La variation du vecteur d’onde de diffusion q. est
obtenue par une rotation 8286 (voir Figure 1a). Dans le cas d"un spectrometre a temps
de vol, I'angle d’incidence du faisceau de neutrons est maintenu fixe et la variation
du vecteur de diffusion 4. est obtenue en faisant varier la longueur d’onde des
neutrons du faisceau incident (voir Figure 1b). Le choix entre un des deux types
d’appareils dépend essentiellement de contraintes techniques. Les spectromeétres a
temps de vol sont naturellement adaptés aux sources a spallation (ISIS par exemple).
Dans le cas d’études sur les surfaces liquides comme 1’échantillon doit étre maintenu
fixe et horizontal, la technique de temps de vol est d"une mise en ceuvre plus simple.
Cependant la simplicité du dispositif expérimental pourra influer en faveur des
spectrometres a longueur d’onde fixe dans les autres cas. Il est important de
souligner que les techniques de polarisation d'un faisceau de neutrons
monochromatique sont bien maitrisées tandis que les techniques de polarisation de
faisceaux polychromatiques (typiquement de 0.4 nm a 2.4 nm) sont encore en
développement. Dans le cas d’études en neutrons polarisés on préférera donc
travailler a longueur d’onde fixe a moins d’étre soumis a d’autres contraintes
incontournables telles que le travail sur une source de neutrons a spallation.

Figure 1 : les deux maniéres de faire varier le vecteur de diffusion q.. A gauche, sur un spectromeétre a longueur
d’onde fixe, on varie I'angle d’incidence. A droite, sur un spectrométre en temps de vol, I'angle d’incidence est
fixe, la longueur d’onde des neutrons varie.

1. Description du spectrometre PADA (G.2.2) du Laboratoire Léon
Brillouin.

Ce spectromeétre travaille a une longueur d’onde fixe de 0.4 nm avec une résolution
en longueur d’onde 0A/A de 1%. La monochromatisation du faisceau est obtenue par
diffraction sur un monochromateur de graphite pyrolytique. La collimation du
faisceau incident est obtenue a l'aide de fentes de GGG (grenat de gadolinium-
gallium) qui présentent une tres forte absorption et génerent peu de bruit de fond. La
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résolution expérimentale est de 0.025°. Les rotations 8 et 28 ont une précision
mécanique de 0.01°. La détection des neutrons utilise un détecteur Hes. La
polarisation peut atteindre de 97 a 99%. Cela correspond a des rapports de
renversement de spin (“ flipping ”) allant de 30 a 80.

— faisceau blanc

polariseur flipper 1 échantillon

_/ \ | |'| | flipper 2_ - - -
\(&g | U | [//7 / analyseur
- N / Df ~ 206

graphite o
fentes de collimation détecteur

Figure 2 : description schématique du spectrometre PADA (G-2.2) du Laboratoire Léon Brillouin.

a)  Collimation du faisceau et divergence expérimentale.

Sur le spectrometre PADA la collimation est assurée par un systeme de fentes en
GGG (grenat de gadolinium gallium). Ce sont les deux fentes amont (1) et (2) qui
déterminent la résolution de 1'appareil (Figure 3). Les fentes aval (3) et (4) servent a
réduire le bruit de fond. La résolution de I'appareil est donnée par : (Bouwman, 1996)

AS=W /L (1.105)

ou W est la largeur des fentes et L la séparation entre les fentes (1) et (2).

Cependant, la formule (I.105) n’est valable que dans le cas ott I’échantillon est de
taille supérieure a la largeur du faisceau. Dans le cas ou 1’échantillon est totalement
éclairé par le faisceau incident, la résolution est donnée par la largeur de la fente 1 et
la largeur de I’échantillon vue par le faisceau de neutrons.

détecteur

échantillon

Figure 3 : Les deux fentes amont (1) et (2) servent a collimater le faisceau. Les fentes (3) et (4) servent a réduire
le bruit de fond.
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La résolution de travail typique varie entre 0.02 et 0.03°. Cette résolution influe sur
les variations abruptes des courbes de réflectivité en les arrondissant plus ou moins.
La Figure 4 montre cet effet sur la fin du plateau de réflectivité totale d'un échantillon
de MgO (substrat monocristallin). Ces résolutions sont suffisantes pour travailler
avec des échantillons d'une épaisseur maximale de I'ordre 80 nm. Au dela de cette
épaisseur trop d'informations sont perdues dans les effets de résolution. Au contraire
dans le cas d'échantillons tres fins (quelques nanomeétres), on peut diminuer la
résolution afin de gagner en flux de neutrons incidents.
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Figure 4 : effet de la résolution sur la “ vondeur ” de la fin du plateau de réflectivité totale. Les points sont une
courbe expérimentale mesurée sur un substrat de MigO. Les courbes pleines sont des simulations pour différentes
résolutions. La résolution du spectrometre PADA est de 0.025°.

b)  Polarisation du faisceau de neutrons.

La polarisation du faisceau de neutrons est assurée par des supermiroirs polarisants.
Il s’agit de multicouches FeCoV /TiN déposées de telle sorte que ce miroir présente
un plateau de réflectivité totale étendu pour un des états de spin et soit transparent
pour l'autre état de spin. Actuellement nous utilisons des miroirs 38 ayant des
rapports de flipping d’environ 30. Afin d’augmenter le taux de polarisation nous
avons monté un systeme de double réflexion (cf. Figure 5). La transmission de ce
systeme est d’environ 75%.

2 mm  supermiroirs cadmium

* faisceau de neutrons

500 mm
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Figure 5 : systéme de polarisation utilisant une double réflexion sur des supermiroirs polarisants.

La Figure 6 montre une mesure sur un supermiroir polarisant 28 fabriqué au Paul
Scherrer Institut (PSI) (Boni, 1997). La réflectivité du miroir est trés différente pour
les états de spin “ up ” et les états de spin “ down ”. Le plateau de réflectivité totale
pour les spins “ up ” est étendu jusqu'a 1° ce qui correspond a 2,5 fois I’angle critique
d’un miroir de nickel (d’ou l'appellation supermiroir 2&) (Ballot, 1995). Les spins
“down ” sont tres peu réfléchis. La figure de droite montre le rapport de flipping
correspondant. Pour ce miroir, pour des incidences entre 0.5 et 1°, les rapports de
flipping sont tres bons (>50).

1000000 - 250 ‘
l
|
80 200 - !
100000 - = ;
< & ‘

2 = 150 +------- Fo---——-H------
£ 10000 - 2 i

@« -
g :o; 100 - i
= 1000 & 50 | ‘
—O— Down-Down ~ ‘
|
100 ; ; 0 ‘ : A

0 0.5 1 1.5 0 0.5 1 1.5
Theta (degrés) Theta (degrés)

Figure 6 : réflectivité d’un supermiroir polarisant “ 26. ” et rapports de flipping correspondants.

c)  Sélection de la polarisation.

Les systemes de sélection de la polarisation des neutrons (up ou down par rapport
au champ extérieur appliqué) utilisent des flippers de type “ Mezei ” (Mezei, 1972).
Il s’agit de deux bobines plates disposées a 90° 1'une de l'autre. Considérons un
champ extérieur appliqué vertical. Une premiere bobine est alignée suivant ce champ

extérieur. La deuxieme bobine est disposée de telle fagcon a créer un champ
horizontal.

Bobine créant un champ horizontal

Direction
des neutrons

Bobine créant h Ho

un champ
vertical

Direction du champ
extérieur de quantification
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7

Figure 7 : configuration d'un flipper dit de “ Mezei " : deux bobines croisées créent des champs dans les
directions perpendicualires a la direction de propagation des neutrons.

Le courant dans la premieére bobine est ajusté de telle sorte que le champ magnétique
vertical soit nul dans le systéme. Le champ horizontal est ajusté de telle sorte que lors
de sa traversée dans le systéme, le neutron effectue une précession de Larmor lui
faisant subir une rotation de 180° autour du champ magnétique dans le flipper.
Lorsqu’il sort du systeme, le neutron est polarisé “ down ” par rapport au champ
extérieur appliqué. Dans le cas d'un neutron, la fréquence de précession de Larmor
est donnée par :

w=yH (1.107)
L’angle de précession a est donné par :

ym
O’ZTHZ/] (1.109)
ou [/ est 1" ” épaisseur ” du dispositif, A la longueur d’onde du neutron, H le champ
magnétique extérieur appliqué. On notera que ce systéme trés simple ne peut
fonctionner qu’avec un faisceau monochromatique, 1’angle de précession étant lié au
temps que passe le neutron dans le dispositif et donc a sa longueur d’onde. Ce
systeme tres simple est tres efficace.

zone de précession
spin up spin down

Tt
R

extérieur [H @H H

Figure 8 : principe du flipping des neutrons par précession autour d’un champ horizontal.

2. Utilisation pratique du spectromeétre PADA.

En général, on peut considérer que les réglages du monochromateur ainsi que du

polariseur et de l'analyseur sont fixes et ne doivent étre modifiés que dans des

conditions exceptionnelles. Les opérations de réglage pour la mesure d’un
échantillon sont les suivantes :

» Déterminer le zéro de I'axe 26 qui va fixer la position absolue a partir de laquelle
toutes les mesures seront effectuées. Pour cela il suffit de déterminer la position 26
qui maximise le flux du faisceau direct.

» S’assurer que sur toute la longueur du trajet polariseur-analyseur il existe un
champ guide suffisant (5 G est un minimum). Cela est nécessaire pour conserver
une bonne polarisation des neutrons. Les problemes de champ guide se posent en
général dans l'environnement de l’échantillon (champs de fuites importants,
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rotation du champ trop rapide). Dans tous les cas il faut éviter I'existence de zéros
de champs qui dépolariseraient le faisceau. Au contraire il est tout a fait possible
de faire subir au faisceau de neutrons des rotations du champ guide (vertical ->
horizontal par exemple) a condition que les gradients de champ ne soient pas trop
importants afin que la rotation soit adiabatique.

* Réglage des flippers. Ceux-ci peuvent en effet ne plus étre réglés de facon optimale
si les champs extérieurs ont été modifiés. On allume un des flippers. Le réglage est
optimal si le flux mesuré en faisceau direct est minimal car cela signifie qu’a la
sortie du flipper on a maximisé le nombre de neutrons “ down ”. Si l'on part d'une
situation tres éloignée du réglage parfait, la premiére chose a faire est de régler le
courant dans la bobine vertical de telle sorte que le flux détecté soit égal a la moitié
du flux nominal. A cette position on a annulé le champ a I'intérieur du flipper et le
faisceau de neutrons est totalement dépolarisé (la moitié des neutrons peut donc
passer par l'analyseur). Une fois le champ vertical annulé, il faut régler le courant
dans la bobine horizontale afin de faire effectuer aux neutrons une précession de
(2n+1) t 11 faut ensuite effectuer un réglage similaire pour le deuxiéme flipper.

* Pour la mise en place de l'échantillon, il est toujours commode d’utiliser un
support absorbant (type cadmium). Dans le cas d'un substrat assez absorbant (de
type verre) cela n’est pas nécessaire. C’est indispensable dans le cas d'un substrat
de silicium.

» Alignement de I'échantillon. Placer 1’échantillon dans le faisceau direct et régler la
translation de 1’échantillon de telle sorte que le faisceau direct soit atténué. Une
premiere méthode assez grossiere pour effectuer le réglage en 8 de 1’échantillon
est de faire un scan en fet de déterminer la position pour laquelle on maximise le
flux. Si on a pris le soin de prendre un support absorbant, on obtient la position en
@ avec une précision d’environ 0.2° en général. Il faut ensuite régler trés
précisément la position en 6. On place le détecteur dans une position proche de la
limite du plateau de réflectivité, mais il ne faut surtout pas choisir une position
hors du plateau de réflectivité totale, car cela conduirait a des erreurs sur le
réglage de 6 Les valeurs typiques a 04 nm sont de 04° a 0.6°
On effectue ensuite une “ rocking curve ” (scan en ) afin de maximiser le signal .
La position en fest définie par le maximum d’intensité de la rocking curve.

On peut ensuite itérer le processus en effectuant successivement des réglages en 6,

translation et en bascule.

En fonction de l'épaisseur de la couche, il faut choisir le pas de la résolution

angulaire. La limite de résolution de I'appareil étant de 0.02°, I'épaisseur maximale

que l'on peut observer est d’environ 100 nm. Cela correspond a des pas de 10

millidegrés en 6.

Dans le cas d’échantillons de grande surface, il faut s’assurer que la largeur du

faisceau est suffisante pour éclairer tout ’échantillon. Si I'on ne souhaite pas une

grande résolution ou si on est limité par le flux, il est possible de modifier la
divergence du faisceau incident en changeant les fentes de collimation.
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3. Traitement des erreurs expérimentales.

L’aquisition des données brutes nécessite un traitement afin de corriger les
différentes erreurs de mesure liées a des problemes expérimentaux.

a) Correction liée a l’éclairement de 'échantillon.

Contrairement a la réflectivité de rayons X, la largeur du faisceau de neutrons est en
général plus grande que la largeur effective de 1’échantillon vue par le faisceau de
neutrons. Pour des angles suffisamment petits, la surface utile du faisceau de
neutrons est proportionnelle a 1’angle d’incidence 8. Les flux de neutrons mesurés
doivent donc étre corrigés par ce facteur géométrique 1/sin(6) (ou simplement 1/6
pour les petits angles). La largeur typique du faisceau étant de 1 a 2 mm, I'angle
maximal pour lequel I'échantillon est totalement éclairé par le faisceau de neutrons
est de 3° a 6° pour un échantillon de 20 mm. Cela est en général suffisant pour les
mesures classiques de réflectivité. Toutefois dans le cas de grands échantillons ou de
mesures a angle d’'incidence tres élevé, cette correction géométrique disparait a partir
d’un certain angle d’incidence.

largeur du faisceau de neutrons de 1 8 2 mm

* échantillon

} “ axe du faisceau

f

Figure 9 : corrections liées a I'éclairement de I'échantillon. Contrairement a la réflectivité X, la largeur du
faisceau de neutrons est plus grande que l'échantillon, le flux augmente proportionnellement a I'angle
d’incidence.

section utile du faisceau

b)  Corrections lies aux imperfections des systemes de polarisation et de
flipping : correction matricielle.

Les systéemes de polarisation des neutrons et de sélection du spin présentent des
imperfections : la polarisation n’est pas de 100%, l'efficacité des flippers n’est pas
totale. On va présenter un formalisme matriciel que nous avons développé pour
corriger les effets de ces imperfections de polarisation sur les mesures
expérimentales.

Soient €, €, € et €, les dépolarisations dues respectivement au polariseur, au premier
flipper, au deuxiéme flipper et a I’analyseur.

Les matrices de transfert du polariseur et de ’analyseur se mettent sous la forme :
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-&, O -£, 0
P= e A= E’ % (L111)
0 ¢, 0 ¢

Les matrices de transfert des flippers font intervenir des termes croisés. Elles sont de
la forme :

F:%‘Sf 8 Gz%gg 1m&h (1.113)
& & [ & & [
Nous écrivons la matrice de transfert de 1’échantillon :
R = R.. R.O
EK,_ R--H (I.115)

Le systéme de polarisation peut présenter quatre configurations différentes en
fonction de l'état des flippers. Expérimentalement on peut donc mesurer quatre
courbes de réflectivité différentes. Dans le cas ot les deux flippers sont éteints, on
mesure une intensité I,, de neutrons incidents |+) et réfléchis |+). Lorsque les deux
flippers sont en fonctionnement on mesure une intensité I__ de neutrons incidents
|-) et réfléchis |-). Lorsqu’un seul des flippers est en fonctionnement, on mesure les
courbes de spin flip I,_et I_, de neutrons incidents |+) (resp. |-)) et réfléchis |-)
(resp. [+)). On obtient donc quatre matrices de transfert du spectrometre
correspondant aux quatre configurations des flippers :
1-¢ -¢)R,, &R
Tors o = A-R.P :ﬁ ’ R IR ”O'ﬁ (1117)

a N +—

R +(1-¢& - —€)R., &R,

3 O
Tonjorr = A-R.F.P = 1 R g o H (1.119)

ER,,+(1-¢ - —¢)R,. ¢R__[
Torrjon = A.G.R.P = Hg Ej{H ' po H (I.121)

E R, +&R,_+(1-¢g —¢ —€)R_.

— S ek ‘SPR+—D
Ton jon —A.G.R.F.P—H R, 0 H (I.123)

Dans chacune des configurations, l'intensité mesurée expérimentalement est donnée
par la somme des éléments de la matrice de transfert T. Cela permet de relier les
intensités mesurées expérimentalement I aux coefficients de réflectivité physiques R
de I’échantillon :

' (1.125)

avec la matrice M définie par :
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E(l‘fa‘fp) & g, 0 %

0 &*& 0 (1-¢ -¢ -¢) & 0
e+e  (1-g-6-¢) 0 £,

O

o 0 & té& & TE (1-¢ -¢ -& —&)0

En pratique on cherche a déduire le vecteur R a partir des données expérimentales I.
II faut donc inverser la matrice M. Le calcul est assez direct si on se restreint au
premier ordre en €. On obtient la matrice de correction des défauts de polarisation

définie par :

|:1R++|:| [I++|:|
INEREN
EJR_+D: C 0 .0 (1.129)
( 0
®.d d.d
avec
E(lﬂ:ﬂ +¢€,) —(g, +¢,) —(&, *&¢) 0 E
o —& 0 (1+¢ +¢, +¢) —(& *&) O
C-E e (1+¢ +& +¢) 0 (&, +¢,) B (1.131)
o o & &, (1-¢ -¢ -& -&)0

La connaisance e la matrice de correction C exige la détermination des efficacités ¢,
Ef ’ Sg et €a.

Une premiere étape est d'effectuer une mesure dans le faisceau direct (sans
échantillon). Dans ce cas (que l'on indicera SE dans la suite) les coefficients R
prennent les valeurs :

R =1,
R =,
R (1.133)
R =1,

Ces valeurs supposent que le champ guide est suffisamment important sur tout le
parcours du faisceau de neutrons pour qu’il ny ait pas de dépolarisation du faisceau
sur le trajet polariseur-analyseur. L'équation (1.125) fournit un systéme de quatre
équations reliant les intensités mesurées IS et les coefficients &:

O 1-¢-¢ =1 (a)

0 — TSE

. argre =l () (1.135)
0 g +e +e =17 () '
H-¢ -¢ -¢ -¢ =I"> (d)

Cependant ce systeme ne permet pas de déterminer les quatre coefficients &
indépendamment. Le premier probleme (fondamental) est que le systéme est
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singulier. Le deuxieme probléme est qu'en pratique les intensités I ne sont connues
que de maniere relative; seuls les rapports d'intensités ont un sens physique.

On peut obtenir un deuxieme jeu d'équations en utilisant un échantillon de référence.
Un échantillon de type supermiroir polarisant permet de simplifier les équations. De
plus ces échantillons sont en général disponibles sur de grandes surfaces et
permettent des mesures précises et rapides. La matrice de transfert de ce supermiroir
est du type::

RM¥ =1-¢,

RAE -

RAE = (I1.137)
R =¢,

ou AE signifie (Avec Echantillon) et € est I'efficacité de polarisation du supermiroir.
L'équation (1.125) fournit un deuxiéme systéme de quatre équations reliant les
intensités mesurées I4E et les coefficients € (on se limite aux termes du premier ordre
en &) :

O-e-¢g -¢ =1 (a)
1 e+e =12 ()

1.139
D ogre =1t © (1139)
H e=1¥ (d)
Au premier ordre en & le rapport des équations (1.139)d et (I.139)a donne :
£ IAE
= &= ¢ 1.141
1-£-¢, -¢, EETE (1141)

L'erreur faite dans cette approximation peut étre majorée a 10% pour les efficacités €
actuelles des supermiroirs polarisants (£ < 1/30). Si I'on souhaite des déterminations
plus précises il suffira d'itérer la procédure décrite ci-dessous. Cependant il faut
remarquer que ces corrections seraient du deuxieme ordre sur les coefficients R qui
nous intéressent.

Les rapports des équations (1.139)b sur (1.139)a et (I1.139)c sur (I.139)a donnent les
deux relations approchées suivantes :

IAE

g +& =I+T‘E (1.143)
IAE

g +eg = I:E (1.145)

On peut ensuite utiliser les rapports des équations (1.135)b sur (I.135)a et (1.135)c sur
(L.135)a et substituer les sommes €p+&f et €a+€g par leurs expressions (1.143) et (1.145).
Cela permet d'obtenir les efficacités €. et € individuellement :

IEE SE IfE

&, ~F_(£p +€f) 21% —F (1147)
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I I
Ep = 75 - (6;1 +£g) :F —IW (1.149)

++

On obtient de maniére similaire les efficacités & et €, en utilisant a nouveau les
rapports des équations (I.135)b sur (I.135)a et (I1.135)c sur (1.135)a mais en y
substituant cette fois les valeurs connues €. et & :

SE

£ = I%‘E —(eﬂ +£p) (I.151)
£ = ﬁ —(eﬂ + ep) (L.153)

++

On a ainsi déterminé les quatre efficacités €, €, &g et €a. Dans la pratique on pourra
supposer que les coefficients €, et € sont constants sauf modification majeure du
dispositif expérimental. Au contraire, les efficacités des flippers dépendent des
champs magnétiques appliqués lors d'une expérience et il faut les évaluer avant
chaque mesure. Le formalisme a été développé de telle sorte que ces corrections
soient simples. Si on suppose que €, et € sont connus, on obtient directement les
valeurs de & et g simplement a partir de la mesure des trois intensités I3, I°, et I3

en faisceau direct (Sans Echantillon) en utilisant les équations (1.151) et (1.153).
Les courbes de réflectivité sont ensuite corrigées en utilisant la relation (1.129).

Situation expérimentale actuelle du spectrometre PADA.

Dans la configuration actuelle du spectrometre PADA du LLB, les mesures
d’intensité avec échantillon de référence et sans échantillon donnent les résultats
présentés dans le Tableau 1. Les intensités sont normalisées a 1 pour le faisceau “ up-

7

up

up-up down-down up-down down-up
Avec Echantillon 1 0.08025 0.01543 0.02046
Sans Echantillon 1 0.96090 0.01985 0.02583

Tableau 1 : intensités du faisceau de neutrons pour les différentes combinaisons de polarisation (avec un
échantillon de référence et en faisceau direct). Les intensités sont normalisées par rapport a l'intensité du signal

up-up.

Les équations (1.147) a (I1.153) permettent de calculer les efficacités €, &, € et €a et les
rapports de flipping correspondants (définis comme les inverses des efficacités). Les
valeurs numériques sont résumées dans le Tableau 2.

Rapports de flipping Efficacités
Analyseur 226 99.6 %
Polariseur 186 99.5 %
Flipper 1 99 99.0 %
Flipper 2 63 98.4 %
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Tableau 2 : rapports de flipping et efficacités des différents composants du spectrometre PADA.

On remarque que les dispositifs de polarisation et d’analyse utilisant le systeme a
double réflexion est tres efficace. La limitation essentielle de la polarisation sur le
spectrometre PADA est donnée par l'efficacité des flippers. Il faut cependant bien
noter qu'il peut apparaitre des effets de dépolarisation supplémentaires sur le trajet
du faisceau de neutrons non liés aux éléments d’optique.

N.B. : un traitement alternatif des problemes de polarisation peut étre trouvé dans
(Majkrzak, 1996).
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E. Nouvelle technigue de mesure de cycles d’hystérésis par
réflectivité de neutrons polarises.

Nous avons validé la possibilité de faire des mesures de cycles d’hystérésis de
couches minces magnétiques par réflectométrie de neutrons polarisés. Cette
technique peut étre complémentaire des techniques classiques de mesure de
I’aimantation de couches minces VSM, SQUID, AGFM, MOKE.

Un des axes de recherche en magnétométrie est la mesure de cycles d'hystérésis
sélectifs (soit chimiquement, soit en profondeur, soit en moment orbital ou de spin).
Il a récemment été démontré qu'il est possible de faire des mesures sélectives en
profondeur l’aimantation de couches ultraminces de cobalt dans des sandwichs
Co/Au/Co par effet Kerr (Pénissard, 1995). Des études récentes ont aussi montré la
possibilité de faire des mesures de cycles d'hystérésis sélectifs en espece chimique en
utilisant le dichroisme circulaire magnétique en rayons X (XDCM). Nous allons
essayer de montrer quel est le potentiel de la réflectivité de neutrons polarisés.

1. Intérét de faire des mesures des cycles d’hystérésis par réflectivité
de neutrons.

La réflectivité de neutrons est une technique trés sensible. Il a été montré qu'il est

possible de faire des mesures sur des couches magnétiques de seulement quelques

nanometres d'épaisseur (Mc Grath, 1994) avec une sensibilité de 5 a 10%, ce qui
correspond a une sensibilité comparable au SQUID ou aux méthodes magnéto-
optiques.

Les avantages potentiels de la magnétométrie par neutrons polarisés sont les

suivants :

* Insensibilité au diamagnétisme du substrat : cela peut étre extrémement important
ou méme décisif dans les études du magnétisme de surface ou1 les contributions du
substrat peuvent completement masquer les trés petites contributions de surface
(e.g. cas de couches minces d’oxydes de manganese). On retrouve cet avantage
dans les mesures magnéto-optiques.

* Mesure des moments de maniere absolue : dans son principe, la PNR mesure le
moment magnétique en pp par atome.

* Mesure de I'aimantation de couches enfouies : les neutrons peuvent pénétrer dans
des couches épaisses (>100 nm).

* Sensibilité en profondeur: cela est intéressant pour des systémes de plusieurs
couches magnétiques ou pour des études de magnétisme aux interfaces.

Par ailleurs, la mesure d'un jeu complet de courbes de réflectivité de neutrons
polarisés (R++,R- - et éventuellement R*) nécessite actuellement environ 12 heures de
mesure. Cela limite en général le nombre de parametres extérieurs que I'on peut faire
varier (par exemple le champ magnétique ou la température). L'idée développée
dans les paragraphes suivants est de mesurer une courbe de “ calibration ” dans un
état magnétique connu (I'état saturé en général) afin de déterminer les propriétés du
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systeme : épaisseur et composition chimique des différentes couches, valeurs des
moments magnétiques dans les différentes couches dans 1'état saturé. Bien stir, des
mesures complémentaires par des techniques différentes peuvent aussi aider a
caractériser le systeme (réflectivité X, mesures magnétiques “bulk ” type Squid).
Dans une deuxieéme étape, au lieu de remesurer des jeux complets de courbes de
réflectivité pour les différentes conditions extérieures de champ magnétique (et/ou
de température) on peut se limiter a la mesure du signal de neutrons pour quelques
points de la courbe de réflectivité. A partir d'un modeéle fiable déterminé a partir des
mesures de calibration on peut alors remonter a l’aimantation du systeme
simplement a partir de ces quelques points, par ajustement numérique (si on suppose
que seulement I'aimantation du systeme dépend des conditions extérieures). Le gain
en temps de mesure est considérable.

2. Exemples de calculs théoriques.

L'aimantation du systeme n'est a priori pas reliée de maniére simple au signal de
neutrons. Dans une premiére approche on peut dire que 1'aimantation est reliée a la
différence entre les courbes “ up-up ” et “ down-down ”. Cependant, la relation n’est
pas directe. Dans le cas o1 le magnétisme est une perturbation par rapport au signal
nucléaire, on obtient une relation presque linéaire entre la différence des signaux
“up-up” et “down-down” et l'aimantation. Il faut cependant noter que cette
linéarité n’est bien vérifiée qu’entre la fin du plateau de réflectivité totale et la
premiere frange de Kiessig. L’aimantation peut étre considérée comme une
perturbation soit dans le cas ou 'on a affaire a une couche magnétique noyée dans
des couches non magnétiques soit dans le cas ou le signal magnétique est faible par
rapport au signal nucléaire (cas du nickel par exemple ot bmag = 0.1 bnua). La Figure
10 illustre le cas d'un sandwich Au(5nm)/Co(5nm)/Au(5nm) ou le signal
magnétique peut étre considéré comme une perturbation. On obtient alors bien une
relation linéaire entre la différence (up/up)-(down/down) et le magnétisme (Figure
11). Au  contraire, dans le cas de couches plus épaisses
(Au(5nm)/Co(30nm)/Au(d5nm)) (Figure 12), la contribution du signal magnétique
n’est pas perturbative et donc les variations du signal de réflectivité ne varie pas
linéairement avec l'aimantation : la valeur du moment magnétique n’est pas reliée de
maniere simple au signal magnétique. La relation varie beaucoup avec l'angle
d’incidence et peut méme étre non monotone (voir Figure 13).
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Figure 10 : réflectivité d'une tricouche Au(5nm)/Co(5nm)/Au(5nm) déposée sur verre. En trait fin, cas d'une
aimantation nulle. Les signaux “ up-up ” et “ down-down ” se superposent. Lorsque 'aimantation augmente,
une séparation des signaux (up-up) et (down-down) apparait (trait gras, M = 0.5 uB/atome) ; trait pointillé, M
= Msat = 1.7 uB/atome).
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Figure 11 : différence d’intensité entre les courbes (up/up) et (down/down) en fonction de I'aimantation de la
couche de cobalt pour deux angles d’incidence différents. On obtient une relation linéaire entre intensité réfléchie
et aimantation.
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Figure 12 : réflectivité d'une tricouche Au(5nm)/Co(30nm)/Au(5nm) déposée sur verre. Les trois couples de
courbes (up-up et down-down) correspondent i trois aimantations différentes de la couche de cobalt. (trait fin) M
= 0, les courbes up-up et down-down sont superposées. (traits pointillés) M = 0.5 uB/atome, up-up et down-
down se séparent (trait gras) M = 1.7 uB/atome, up-up et down-down sont trés séparées.
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Figure 13 : différence d’intensité entre les courbes up/up et down/down en fonction de I'aimantation de la couche
de cobalt pour trois angles d’incidence différents. La relation entre aimantation et intensité n’est pas linéaire. Elle
peut méme étre non monotone.

3. Exemples d'un systeme de couches magnétiques simples.

Expérimentalement, le balayage du champ magnétique pose différents problemes. Le
premier est que les variations de champ magnétique, si elles sont importantes
peuvent modifier les réglages des flippers de polarisation si ceux-ci ne sont pas
correctement blindés (par une protection de p-métal par exemple). Le deuxieéme
probleme est que le faisceau de neutrons est totalement dépolarisé par le passage
dans une zone de champ nul ou trés faible. Ainsi, si le champ guide est vertical, la
configuration la plus adéquate consiste a appliquer le champ suivant la direction
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longitudinale. En effet dans cette géométrie il est possible d’appliquer un champ
magnétique positif ou négatif sans créer de “ zéros ” de champ. Si le champ était
appliqué verticalement suivant le champ guide, il y aurait systématiquement
apparition d'un zéro de champ pour des champs appliqués négatifs par rapport au
champ guide (

Figure 14).

champ champ champ
guide appliqué guide

} 4— |
_> bon

T T
I Y
? 'N + f' T mauvais

zéros de champ

Figure 14 : illustration des différentes configurations de champ magnétique appliqué sur I'échantillon par
rapport au champ guide. Un champ appliqué antiparalléle au champ guide fait apparaitre des zéros de champ qui
dépolarisent le faisceau. Un champ appliqué trop faible (<3G) dépolarise aussi le faisceau.

Par ailleurs, les restrictions habituelles demeurent :

* La rotation du champ ne doit pas étre trop rapide afin que les neutrons puissent la
suivre de maniere adiabatique.

* On ne peut pas effectuer de mesures sous des champs inférieurs a 3 G en pratique
car le faisceau de neutrons se dépolarise (2 moins de disposer d'un écrantage
parfait des champs parasites par un écran supraconducteur, comme sur le
Cryopad de I'ILL par exemple).

Une autre contrainte est qu’en raison des flux limités de neutrons, les mesures

doivent étre effectuées pour des angles d’incidences assez faibles car les intensités

réfléchies décroissent trés vite et les temps de mesure deviennent trés rapidement
prohibitifs (>5 min par point) au dela de 0.5°.

Nous avons réalisé des mesures de cycles d’hystérésis sur deux systemes de couches
minces. Le premier est une tricouche Au(5nm)/Co(5nm)/Au(5nm). On constate que
les cycles d’hystérésis mesurés pour des angles d’incidence tres différents (0.3° et
0.45°), les courbes d’hystérésis se superposent parfaitement (Figure 16). De plus la
mesure est en tres bon accord avec une mesure utilisant une technique magnéto-
optique. Dans le cas d'un échantillon ou la couche de cobalt est plus épaisse
Au(5nm)/Co(30nm)/Au(5nm), il y a un désaccord assez important entre des courbes
mesurées sous un angle d’incidence de 0.3° et 0.4° (Figure 18). Par ailleurs on peut
remarquer que la variation d’intensité n’est pas absolument monotone en fonction de
I’aimantation comme cela avait été prévu par le calcul dans la paragraphe précédent
E.2. (zone entre 0.4 et 1 mT sur la Figure 18)

72



Chapitre I. La réflectivité de neutrons polarisés avec analyse de polarisation.

10 -
—— _
1 Up-Up
/g —=— Down-Down
2 o1
N
-+
o=
wn
S 0.011
oD]
-—
<
!
0.001 -
0.0001 +————— S 2
0 0.5 1 15

0 (degré)

Figure 15 : réflectivité d’une tricouche Au(5nm)/Co(5nm)/Au(5nm). Les angles d’incidence pour lesquels des
cycles d’hystérésis ont été mesurés sont indiqués par les marques verticales (G = 0.3° et 0.45°).
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Figure 16 : cycles d’hystérésis mesurés pour différents angles d’incidence 8 (carrés noirs pour 0.3° et carrés
blancs pour 0.45°) sur une tricouche Au(5nm)/Co(5nm)/Au(5nm). Sur la figure une mesure magnéto-optique a

été superposée en trait gras aux mesures de neutrons (I'amplitude de la mesure magnéto-optique a été
renormalisée).
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Figure 17 : réflectivité d'une tricouche Au(5nm)/Co(30nm)/Au(5nm). Les angles d’incidence pour lesquels des
cycles d’hystérésis ont été mesurés sont indiqués par les marques verticales.
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Figure 18 : exemples de cycles d’hystérésis mesurés pour différents angles d’incidence 8 (0.3° et 0.45°) sur une
tricouche Au(5nm)/Co(30nm)/Au(5nm). Les intensités sont normalisées pour que les courbes se superposent.

L’accord entre les deux mesures n'est pas trés bon, comme cela est attendu d’aprés les simulations des Figure 12
et Figure 13.

4.  Exemple d’'un systeme de bicouches magnétiques.

La Figure 19 montre une courbe de réflectivité X mesurée sur un
échantillon de type Pt/Co/Pt/Co/Pt déposée sur un substrat de silicium oxydé
fourni par C. Chappert de l'Institut d’Electronique Fondamentale (IEF) Orsay.
L’ajustement numérique de la courbe de réflectivité X donne la structure
[substrat/Pt(98A)/Co(7.6A)/Pt(33A)/Co(3.8A) /Pt(32A)] avec une rugosité de 0.4
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nm. La couche de 0.38 nm est composée d’un alliage composé de 80% de Co et de
20% de Pt. La Figure 20 montre les courbes de réflectivité de neutrons (sous un
champ planaire saturant de 1 T). Celle-ci ne permet pas de déterminer la structure
chimique avec autant de précision que la réflectivité X mais elle contient une
information magnétique. Les moments obtenus par ajustement numérique dans le
cas saturé sont de 1.57 Up par atome pour la couche de 0.76 nm et de 1.3 pp par atome
pour la couche de 0.38 nm. Les parameétres structuraux utilisés pour ce fit sont ceux
déterminés par réflectivité X.

Les intensités de neutrons réfléchies ont ensuite été mesurées en fonction du champ
magnétique appliqué pour trois angles d’incidence différents 0.3°, 0.6° et 0.9°. La
Figure 21 montre la variation du rapport R**/R- - des réflectivités (up-up) et (down-
down) en fonction du champ magnétique appliqué pour les trois angles d’incidences
utilisés. On peut constater que la variation de ce rapport dépend considérablement
de I'angle d’incidence lors de la mesure. Pour chaque valeur de champ magnétique,
les valeurs des moments pour chacune des deux couches magnétiques ont été
ajustées (pour les trois angles d’incidence) en utilisant les caractéristiques
structurales obtenues par rayons X et les mesures sous champ saturant. Les seuls
parametres laissés libres sont les valeurs des moments dans les deux couches
magnétiques. Ces ajustements permettent de tracer la variation individuelle de
I’aimantation de chacune des couches magnétiques (voir Figure 22).

LE8
LEHO7 +
LEHG +
LEHG +
LE4 +
LEB +
LEH2 +
1EH0L +
1EH0 f f f f f

Figure 19 : réflectivité X sur un systeme [substrat/Pt(98A)/Co(7.6A)/Pt(33A)/Co(3.84)/Pt(32A)] (courbe du
haut, mesure expérimentale ; courbe du bas, ajustement numérique, réalisé par C. Fermon)
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Figure 20 : réflectivité de neutrons sur un échantillon [substrat/Pt(98A)/Co(7.6A)/Pt(33A)/Co(3.84)/Pt(324)]
(R++ carrés blancs, R— carrés noirs). Les ajustements sont en lignes continues.
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Figure 21 : rapports des intensités réfléchies R*+/R— en fonction du champ magnétique appliqué pour trois
angles d’incidence différents (8. = 0.3°(carrés blancs), 0.6° (losanges noirs) and 0.9°%(carrés noirs) ).
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Figure  22: moments en [ par atome des deux couches de Co d'un  systeme
[substrat/Pt(98A)/Co(7.6A)/Pt(33A)/Co(3.8A)/Pt(32A)] déduits par ajustement numérique a partir des mesures
de la Figure 21. Les carrés noirs correspondent a la couche de 7.6 A°, les carrés blancs correspondent a la couche
de 3.8 A°.

A Taide de points mesurés pour quelques angles d’incidence, il a été possible de
remonter a 'aimantation individuelle de chaque couche magnétique.
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Nous constatons que la couche de 0.76 nm de Co atteint presque la saturation du
matériau bulk (1.7 pg/atome). La couche de 0.38 nm de Co atteint 75% de la valeur
de saturation théorique. Cela est remarquable compte tenu du fait que cette couche
semble étre un alliage (80% Co/ 20% Pt).

5.  Conclusion et perspective.

La réflectivité de neutrons polarisés permet de mesurer des cycles d’hystérésis
résolus en profondeur. Sur un systeme de bicouches magnétiques il a été possible de
mesurer l’aimantation individuelle de chaque couche en fonction du champ
magnétique appliqué. Ces mesures montrent que la PNR permet d’obtenir des
informations que peu, voire aucune autre technique ne permet d’obtenir. De plus
nous avons montré qu’il est possible de s’affranchir de mesures de jeux complets de
courbes de réflectivité pour chaque condition de champ appliqué. Les aimantations
peuvent étre déduites grace a quelques points de la courbe de réflectivité seulement
(@ partir d’'un modele fiable déterminé a l'aide d'une courbe de “ calibration ”
mesurée a la saturation magnétique).

L’étape suivante est de faire des mesures vectorielles complétes (détermination du
module ET de la direction de l'aimantation. Cela ne pose pas de probléeme de
principe. Cependant comme il faut mesurer les signaux de spin-flip cela demande
des temps de mesure beaucoup plus longs. Les signaux de spin-flip sont en général
entre un et plusieurs ordres de grandeurs inférieurs aux signaux de non spin-flip.

De telles mesures ont été tres récemment effectuées par J.A.C. Bland et C. Fermon sur
des systemes NiFe /Cu/Co.
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F. Effet de I'’énergie Zeeman dans les mesures de réflectivité de
neutrons polarisés.

Nous allons discuter 1'effet de 1'énergie Zeeman sur les mesures de réflectivité en
neutrons polarisés. En effet bien que les énergies mises en jeu soient tres faibles,
I'énergie Zeeman peut induire des modifications importantes sur les mesures de
réflectivité et doit étre prise en compte dans le cas de champs magnétiques appliqués
forts.

1. Separation spatiale.

Le premier effet induit par 1'énergie Zeeman est la séparation spatiale des faisceaux
de neutrons de non spin-flip et ceux subissant un spin-flip (Felcher,1995, 1996)

En effet, considérons un échantillon placé dans un champ magnétique H. Si lors de sa
réflexion sur 1’échantillon un neutron subit un spin-flip, la conservation de 1’énergie
dans un cas élastique permet d’écrire :

h2k?
2m

h2k?
T 2m

+u H

n

~u H (1.155)

ou ki et ky sont les vecteurs d’onde incident et réfléchi du neutron considéré. Le
neutron subit un changement d’énergie 24 H qui modifie son vecteur d’onde.
Comme la composante planaire du vecteur d’onde est continue, toute 1’énergie est
transférée sur la composante perpendiculaire k.

On peut calculer la relation entre ’angle d’incidence et I’angle de réflexion induit par
ce changement de k; :

6 =0 +147x107 H X (1.157)

magneticl aye

Figure 23 : séparation spatiale des faisceaux de non spin-flip et de spin-flip induite par le changement d’énergie
Zeeman lors d’un spin-flip.

Pour des champs de l'ordre de 0.5 T, les effets sont tres faibles pour A = 0.4 nm (voir
Tableau 3) mais les effets augmentent tres vite avec la longueur d’onde. La déflexion
des pics de spin flip atteint 0.1° pour A =2 nm.
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A, (nm) 0, (degrés)
0.4 0.504
1 0.524
15 0.552
2 0.589

Tableau 3 : angle de réflexion des faisceaux de spin-flip pour un angle d’incidence de 0.5° sous un champ de
0.5T.

2. Asymeétrie des signaux de spin-flip non symeétriques dans les
mesures de réflectivité.

Une autre conséquence de ces effets d’énergie Zeeman est 1’obtention de signaux de
spin-flip asymétriques dans des mesures de réflectivité (Ott, 1997). Cela découle
naturellement du formalisme développé ci-avant dans le paragraphe B.2.

Mesures sur des couches magnétiques de terres rares.

Dans le cas de films minces d’alliages de terres rares et de métaux de transition, une
trés forte anisotropie peut apparaitre. Les multicouches Tb/Fe sont un trés bon
exemple. Dans ce cas, méme sous un tres fort champ magnétique les moments ne
sont pas colinéaires au champ appliqué et un signal de spin-flip apparait. L’effet
décrit précédemment avait été observé mais sans étre compris théoriquement
(Tappert, 1995)

Afin de mesurer et démontrer 'effet, nous avons réalisé des mesures sur un film
mince de SmCos qui lui aussi possede une tres forte anisotropie (cf Figure 24). Dans
ce cas on peut appliquer des champs importants (~0.4 T) sans aligner les moments de
la couche le long de la direction du champ extérieur. Le film a été déposé au
Laboratoire Louis Néel a Grenoble par pulvérisation cathodique radio-fréquence
(Wiichner, 1996)
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Figure 24 : cycles d’hystérésis d’une couche de Smo.14Coo.s6 de 100 nm d’épaisseur. Il existe un axe d’anisotropie
tres important dans la couche (Wiichner, 1996).
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Les mesures de réflectivité de neutrons ont été réalisées sur le spectrometre PADA.
La Figure 25 montre les courbes de réflectivité mesurées sous un champ magnétique
de 0.3 T. Les simulations numériques utilisent la méthode matricielle 8x8 décrite au
paragraphe B.2. en considérant la forme (1.86) pour la fonction d’onde. Les
corrections de polarisation utilisent la méthode matricielle décrite au paragraphe C.3.
reliant les quatre coefficients de réflectivité R++, R~, R*;, R* mesurés aux coefficients
de réflectivité physiques en considérant les facteurs de dépolarisation du polariseur,
de I'analyseur et des deux systemes de flipping.
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Figure 25 :réflectivité d'une couche de 100 nm de Smo.14Cooss sous un champ de 0.3 T non colinéaire avec
U'aimantation de la couche. On observe des signaux de spin-flip up-down et down-up tres différents.

Les courbes de spin-flip sont assez différentes, en particulier autour de 8, = 0.3° ot
une séparation importante apparait. Les simulations numériques reproduisent bien
cette séparation. Cependant la présence de Sm (terre rare tres absorbante) rend
'ajustement numérique plus difficile et certaines caractéristiques des courbes n’ont
pas pu étre reproduites numériquement. Nous avons tout de méme montré qu’il est
possible de décrire quantitativement les effets d’asymétrie du signal de spin-flip
observé dans le cas de champs magnétiques extérieurs appliqués forts.

3.  Effet des gradients de champ

Il a été observé récemment que des faibles gradients de champ (50 G/m) peuvent
induire des effets mesurables sur des courbes de réflectivité de neutrons. L'effet est
illustré sur la Figure 26. Par rapport a la trajectoire parfaite (trait plein de Figure 26)
la présence d’un gradient de champ au niveau de l’échantillon a pour effet de
modifier la trajectoire et 'angle d’incidence des neutrons sur 1’échantillon. L’effet sur
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I’angle d’incidence est opposé pour les neutrons “ up ” et pour les neutrons “ down ”
(traits pointillés). On trouvera une discussion plus détaillée dans (Felcher, 1997).

trajectoire parfaite

"espérée" down

| * échantillon = |

zone de gradient de champ

Figure 26 : effet des gradients de champ sur l'incidence des neutrons lors de leur passage dans une zone de
gradient de champ (zone grisée) les neutrons up et down subissent des déflexions opposées. Les directions de
sortie restent cependant dans la direction spéculaire mais 'incidence effective sur I'échantillon est différente pour
les neutrons up et down.

La conséquence du passage dans un gradient de champ est que l'incidence des
neutrons “up ” (resp. “down”) au niveau de la surface de la couche mince est
décalée d'un angle a (resp. -a). A la sortie de la zone de gradient de champ, les
directions de réflexion redeviennent les mémes pour les deux états de polarisation
(parallele a la direction spéculaire). Pour un angle d’incidence € donné, la mesure
donne donc les réflectivités R*+(8+ a) et R- (8 — ). Les deux courbes “ up-up ” et
“ down-down ” sont décalées 1'une par rapport a I'autre d’un angle 2a.

G. Probléeme de polarisation du faisceau de neutrons.

Nous avons observé un phénomene expérimental extrémement génant dans le cas de
mesures de réflectivité en neutrons polarisés avec analyse de polarisation : au dela de
certaines incidences, la polarisation du faisceau de neutrons semblait diminuer
fortement en termes de rapports de flipping.

1. Quelgues mesures expérimentales.

La Figure 27 montre une série de mesures sur différents types d’échantillons non
magnétiques (substrat de silicium, couches minces d’or et de cuivre). Au dela du
plateau de réflectivité totale, on observe un signal de spin flip tres important (méme
apres correction des rapports de flipping). Ce signal de spin-flip ne dépend pas de
’échantillon mesuré.
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Figure 27 :réflectivité de films minces d’épaisseurs variables de différents matériaux non magnétiques On observe
un grand signal de spin-flip mais bien que les courbes de non spin-flip soient tres différentes, le signal de spin-
flip n’est pas modifié.

2.  Origine de l'effet et correction du probleme.

Il s’avere que la diffraction sur le monochromateur de graphite engendre une trainée
de diffusion inélastique relativement étendue. Celle-ci a pour conséquence de faire
apparaitre des neutrons de grande longueur d’onde qui dépolarisent le faisceau. En
effet ces neutrons de grande longueur d’onde sont réfléchis sur le polariseur quelle
que soit leur polarisation.

Le probleme peut étre corrigé de maniere assez simple en utilisant une lame
interceptant les neutrons de grandes longueurs d’onde par réflexion totale. Une lame
de silicium recouverte de nickel est insérée sur le trajet du faisceau et orientée en
faisant un angle légerement supérieur a I’angle critique correspondant a des neutrons
de 0.4 nm (longueur d’onde de travail du spectrometre). Les neutrons “ parasites ”
de plus grandes longueurs d’onde sont totalement réfléchis par cette lame car leur
angle d’incidence sur la lame de silicium est inférieur a l’angle critique
correspondant a leur longueur d’onde.
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H. Conclusion

Dans ce chapitre nous avons présenté un formalisme permettant de décrire la
réflectivité de neutrons polarisés sur un systeme magnétique. Nous avons insisté sur
les effets d’énergie Zeeman et montré qu’ils peuvent avoir des effets importants sur
les mesures de neutrons polarisés sous champ magnétique fort (~0.5 T), en particulier
sur les mesures de signaux de spin-flip. Nous avons montré sur un systeme de terres
rares que le formalisme développé permet de décrire ces effets d’énergie Zeeman.

Un formalisme permettant de traiter les erreurs expérimentales en PNR avec analyse
de polarisation a été développé. Cela a permis de montrer que les nouveaux
systémes de polarisation a double réflexion sur des supermiroirs sont tres efficaces
(rapports de flipping = 300) et que les limitations actuelles des systemes de
polarisation sont liées aux flippers adiabatiques de type Mezei.

Nous avons par ailleurs montré les possibilités ouvertes par la réflectivité de
neutrons polarisés en magnétométrie des couches minces. Nous avons proposé une
nouvelle technique permettant de s’affranchir de mesurer totalement un nouveau jeu
de courbes de réflectivité pour chaque configuration magnétique d’un systéme de
multicouches. De plus nous avons montré que cette nouvelle technique permet de
mesurer des cycles d’hystérésis sélectifs en profondeur.
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. Détermination  d’informations  magnétiques
vectorielles par technigue magnéto-optique.

Dans ce chapitre, nous allons faire le paralléle entre la réflectivité de neutrons et la
réflectivité optique. En particulier nous développerons un formalisme matriciel
similaire a celui des neutrons et qui permet de calculer la réflectivité d’un systeme
de couches magnétiques quelcongue. Nous évaluerons les potentiels respectifs des
deux techniques, réflectivité de neutrons polarisés et magnéto-optique.

Les principes de ces deux technigues sont tres similaires. Mais les différences entre
lumiére visible et neutrons sont nombreuses. Les longueurs d’onde mises en jeu
different par 4 ordres de grandeur. Les interactions lumiéere/aimantation sont 104
fois plus faibles que dans le cas des neutrons. Mais malgré la faible interaction de la
lumiere visible avec I’aimantation, la grande précision des mesures optiques permet
de mesurer des effets magnétiques. Les techniques optiques permettant de mesurer
Ilaimantation de films minces magnétiques sont regroupées sous le terme
d’ellipsométrie magnéto-optique (MO) Kerr ou Faraday.

Nous présenterons un ellipsométre a effet Kerr construit pour effectuer des mesures
de routine sur des systémes de couches minces magnétiques.

Nous présenterons ensuite une technique permettant de déterminer le vecteur
aimantation dans un film mince. Cette méthode sera comparée a la technique
utilisant la PNR présentée dans le chapitre précédent.

Nous explorerons ensuite le potentiel des méthodes magnéto-optiques dans la
détermination de profils d’aimantation résolue en profondeur dans des couches minces et
nous proposerons des systemes dans lesquels ce type de mesures pourrait étre
validé. Un certain nombre d’études sur ce probléme ont été déja été conduites
(Pénissard, 1995 ; Hubert, 1996). Ce type de mesure serait en effet une technique
donnant le méme type d’informations que la PNR mais aurait I’avantage d’étre plus
simple & mettre en ceuvre expérimentalement.

A. Effets magnéto-optiques. Définitions et terminologie.

Les effets magnéto-optiques résultent de I'interaction de la lumiere avec un milieu
aimanté ou placé dans un champ magnétique.
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Figure 1 : apres réflexion sur une surface magnétique, une lumiere polarisée linéairement (a gauche) subit une
rotation a de sa polarisation ainsi qu’une elliptisation e

L’état de polarisation de I’onde lumineuse est alors modifié. Considérons une onde
polarisée linéairement. Lors de I'interaction elle subit une rotation de son axe de
polarisation et une modification de son ellipticité. Ceci est illustré sur la Figure 1.

Pour décrire cette modification de I’état de polarisation on introduit deux quantités :
a I’angle de rotation de I’axe principal de I’ellipse de polarisation par rapport a la
direction de polarisation,

e I'ellipticité qui est définie comme le rapport du petit axe sur le grand de
I’ellipse de polarisation. Pour de faibles valeurs, elle se confond avec I’angle sous
lequel est vu le petit axe a partir du sommet de I'ellipse.

Pour décrire ces états de polarisation, on utilisera une notation compacte de la

forme :

g=a+tie (1.2)

On distingue les effets magnéto-optiques du premier ordre (effets Faraday ou Kerr,
dichroisme circulaire magnétique), proportionnels a des puissances impaires de
I’aimantation ou du champ appliqué, des effets magnéto-optiques du second ordre
(effet Voigt ou Cotton-Mouton, dichroisme linéaire magnétique), proportionnels a
des puissances paires de I’aimantation ou du champ magnétique appliqué.

L’effet Faraday est observé en transmission pour une orientation de I'aimantation
parallele a la direction de propagation de la lumiere. Lorsque I'on s’intéresse aux
propriétés d’une onde réfléchie, on parle d’effet Kerr. On distingue trois types
d’effets Kerr (cf. Figure 2) :
polaire en incidence normale, 'aimantation est orientée suivant la direction de
propagation,
longitudinal en incidence oblique, I'aimantation est orientée dans le plan de
I’échantillon et dans le plan d’incidence de la lumiére,
transverse en incidence oblique, I'aimantation est orientée dans le plan de
I’échantillon et orthogonalement au plan d’incidence de la lumiere.

(@) (b) (©)

Figure 2 : configurations Kerr polaire (a), longitudinale (b), transverse (c).

Formellement, il est commode de décrire les effets magneéto-optiques en considérant
I'influence du champ magnétique et de I'aimantation sur le tenseur de permittivité
diélectrique du matériau. Dans le cas d’un axe (Oz) dirigé suivant I’aimantation, le
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probléme est de géométrie cylindrique autour de (Oz). Le tenseur de permittivité est
donc de la forme :

ééeeXX e, 00
€=c¢c-e, ¢, 0= (11.4)
€0 0 ep

Quand l’'aimantation s’annule, le tenseur redevient diagonal et égal a e,,.
On définit un paramétre magnéto-optique Q proportionnel a I'aimantation par :

€y = - iexx Q (”6)
Ce parameétre magnéto-optique sans unité est en général petit ; on peut développer
les composantes e, et e, en puissances de Q. Les relations d’Onsager
(e,j(M) =e;(- M)) interdisent le terme d’ordre 1 dans le développement de ex. Si on

se limite a I’ordre 1, le tenseur de permittivité se met donc sous la forme :

&l -iQ 00
& =n? giQ 1 0= (11.8)
&0 0 15

ou n est I'indice complexe du matériau.

B. Réflectivité d’un systeme de multicouches non isotropes.

1. Notations et formalisme.

Nous allons décrire un formalisme introduit par (Mansuripur, 1990).
Soit u=uX+uy+u,z un vecteur unité a composantes réelles dans I'espace

cartésien. On peut définir a partir de leurs composantes les vecteurs et matrices
suivantes :

u=(u,,u,,u,), (1.10)
é } u
a 0 u, u, U

U:guz 0 - uxg (11.12)
é a
& u, U 0 5

Le produit scalaire de deux vecteurs u>v se met sous la forme GV' ou VU' .

Le produit vectoriel de deux vecteurs u” v se met sous la forme GV" ou T

<l

Cette notation peut s’étendre aux vecteur complexes.
Soit
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k=Ku+K"u', (1.14)
ou u et u’ sont des vecteurs unitaires. On peut écrire :

K=KT+K'T", (11.16)

~

K=KT+K'T". (11.18)
Considérons une onde plane électromagnétique :
E(r.t) = Eoexp[i(er- wt)] . (11.20)

Le champ magnétique Ho étant proportionnel au produit vectoriel de k et E il peut
se mettre sous la forme :

Al ukE] (11.22)
Cependant, on ne peut pas appliquer le concept d’orthogonalité a ces vecteurs
complexes.

Les notations formelles sont les mémes pour les vecteurs k et E mais leur
interprétation physique est différente. Dans la forme k=K u+K'u’, la direction du
vecteur u est la direction de la propagation de la phase, tandis que la direction u’ est
la direction suivant laquelle 'amplitude de I’onde plane subit un amortissement
exponentiel. Les plans perpendiculaires @ u sont donc les plans équiphases et les
plans perpendiculaires a u’ sont les plans équiamplitude.

L’interprétation de la forme E, =E, u+E,u' est différente. En chaque point de

I’espace, le vecteur champ électrique vaut E,exp(iw t). Que I'on considére la partie

réelle ou la partie imaginaire de ce vecteur, ce vecteur parcourt une ellipse située
dans le plan défini par les vecteurs u et u’: les vecteurs u et u’ définissent donc le
plan de polarisation du vecteur champ électrique.

Dans cette convention de notation, les opérateurs divergence (\3) et rotationnel
(N ") s’écrivent sous la forme :

2 1 19

v =Gk Ty Tz (11.24)

® 9 g0

o -— —=

8 z Ty -

_¢ T o=
rot =¢ 0z 0o - i (11.26)

ST I

é Ty Tx 2
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2. Propagation d’'une onde plane dans un milieu non isotrope.

Dans un milieu non chargé, polarisable, aimanté, conducteur et sans courant, les
équations de Maxwell s’écrivent :

rot H=D
rot E=-B
(11.28)
divH=0
divD =0
Dans la limite ou la réponse du systeme est linéaire
D=¢eeE (11.30)
B=nH (11.32)

La fréguence de I’onde lumineuse w dans le visible est de I'ordre de 3.10'> Hz. Nous
pouvons faire I’hypothése que la susceptibilité magnétique m du systeme étudié
reste égale a la perméabilité du vide my pour ces fréquences.

Nous considérons la propagation dans un milieu anisotrope. Nous ne faisons pas
d’hypothése sur le tenseur diélectrigue.

Si on applique les notations présentées ci-dessus, les équations de Maxwell se
mettent sous la forme :

NEET =0,

RAT =-iwef E,

- - (11.34)
NE" =iwmHT,

NHT =

On peut normaliser le champ électrique par I'impédance du vide :
Z,=,m/e, =377TW, avec m=4p 10" H/m et e, =882" 10" F/m (11.36)

Le vecteur E normalisé sera noté E.
Le vecteur d’onde dans le vide se met sous la forme :

2
Ko =<0 _ meWw . (11.38)

I

Les équations de Maxwell peuvent alors se mettre sous la forme :

1 Dans le cas de lasers usuels, la réponse du systéme est toujours linéaire. Mais depuis quelques années
il devient possible de se placer dans un régime de réponse non linéaire et un certain nombre d’études de
magnéto-optique sont en cours dans ce domaine.
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NEE =0,
NHT =-ikEET,
NET =ik,HT,
NHT =0
Nous considérons la propagation d’une onde plane lumineuse de la forme :
E(r,t):Eoexp[i(er- wt)], (11.42)
H(r,t) = H, exp[i(k - W t)] . (11.44)
Le systeme d’équations a résoudre se met donc sous la forme :
kE E! =0, @)
KAT =-ikGEl, ()
KMo =7 R0 (11.46)
KET = kA7, ©
RAT =0 (d)

Quel que soit le vecteur complexe, on peut remarquer que kk =0.
Les quatre équations (11.46) ne sont pas indépendantes. L’équation (a) peut étre
déduite de I’équation (b) par la multiplication membre a membre de I’équation (b)

par k. De la méme maniére, I'’équation (d) peut étre déduite de (c) par la
multiplication membre & membre par k . Considérons les équations (b) et (c).

La multiplication de (c) par k et la substitution du second membre par I’équation (b)
donne les équations de propagation dans un milieu caractérisé par le tenseur de

permittivité g :

Z o~ .2 N
g 0 U
&—+ +&YEl =0, (a)

kg U°

_ (11.48)

- QkQAT .
HT =¢—7ET.

0 gkoa 0 ()

L’équation (a) ne possede des solutions non triviales que si le déterminant de
I’opérateur est nul. On a donc la condition:

~ ,.2

O -

C—" +€ =0 (11.50)

Ko 55

gui donne les modes de propagation k dans le milieu caractérisé par & . Dans le cas
d’un milieu isotrope, on retrouve la condition habituelle :

ki +k; +k =k* = ke (11.52)
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3. Réflectivité optique d’un systeme de multicouches.

Considérons une onde plane incidente sur la surface d’un systeme de multicouches.
La direction d’incidence est définie par les angles gqet f (cf. Figure 3).

k, =k,u; =-k,(sinqcosj X+singsinj y+cosq z) (11.54)

T

vide

(nK)=(Ni50) g K
y
z=0 X
couche 1
z=71
Z=Zn_1
couche n
z=Zn
z=7N couche N
substrate
(n,kK)=(Ngp.0)

Figure 3 : schéma d’une structure en multicouche et définition du systeme d’axes..

La continuité des composantes tangentielles de E et H aux interfaces impose la
continuité des composantes kx et ky du vecteur de propagation. Donc quelle que soit
la couche considérée, les composantes planaires du vecteur d’onde de propagation
sont constantes et égales :

k, =k, sinqg cosj

. . 11.56
k, = -k, sing sinj (11.56)

Considérons un milieu caractérisé par un tenseur de permittivité de forme générale :
g%xx exy eng
=_¢C +

e —(;eyx gy €. (11.58)
&, e ep
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Si on applique la condition d’existence de modes propagatifs dans ce milieu (voir
équation (11.50)), on obtient une équation du quatriéme ordre en k; :

oK, o oK, 6’ oK, o o, 0
g Agk—a +ng—B +Cgk_B+D 0 (11.60)

Les expressions des coefficients A,B,C et D sont données dans la note 2.

En général, I’équation posséde quatre solutions pour k. Deux des solutions sont
situées dans la partie supérieure du plan complexe et les deux autres sont situées
dans la partie inférieure. Les solutions dont la partie imaginaire est positive se
propagent dans la direction des z positifs tandis que celles dont la partie imaginaire
est négative se propagent dans la direction des z négatifs.

Pour chacune des solutions kz, les équations (11.48)a et b permettent de déterminer le
champ électrique et magnétique. Chacune de ces équations vectorielles donne deux
équations scalaires indépendantes pour les composantes du vecteur E et H. On peut
donc exprimer deux des composantes du champ électrique et du champ magnétique
en fonction des deux autres.

Pour pouvoir résoudre complétement le probleme et déterminer la matrice de
réflectivité d’un systéme de multicouches, il faut appliquer la condition de
continuité des composantes tangentielles de E et H aux interfaces.

Pour effectuer I'implémentation numérique, nous avons utilisé une méthode
matricielle utilisant des matrices 2x2 proposée par (Mansuripur, 1990). Les détails
du formalisme, assez complexes, sont développés en Annexe B.

Cette méthode a I’'avantage d’étre plus stable numériqguement qu’une méthode plus
directe utilisant des matrices 4x4.

a( Oexz+ez>< é( OeVZ+eZY
gk g e, 8k g e, '

aekgai eo;:é&gai yyo+aé(koe Ty Tl TS0y 0
g 2 &t e,o gkzg e,0 gkzia e, g e, ™ Sy
_B o O Oe, +e, oK, 08,+6, U

K ek, o e, ko & 4
aekoagweyﬁey“y & (o 100
e eu(exz &)

aK, a8, +6,8; €, 6
o R L

7z 7z

aé<2+k20%ekoa@xx0 aek a£y aé(ky('jex +e ewu ;.,g<0a§exyeyx+eX o}
D y X : y yx Z ZX_ =
g k2 ;ko gkoﬂgeu kKXo e, e, \Hgko g e, O

[ O, ey 0, akk ooy reney O
€ o& e, "y K s e, 2

exyeyzezx eyxez exz @G O u
e : eXV yX g eyzezy exzezx U
a

+ +
eexxeyy . e, 0
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C. Dispositif expérimental de mesures par effet Kerr.

Pour pouvoir effectuer des mesures de routine sur des couches minces magnétiques,
j'ai construit un spectrométre a effet Kerr. Ce travail expérimental a inclu le
développement de toute la chaine de mesure (de I'interfagcage au programme de
pilotage ainsi que le développement de cartes électroniques “ maison ” de pilotage
des différents mouvements motorisés). Les paragraphes suivants décrivent les
caractéristiques générales de cet ellipsométre.

1. Description générale du montage.

La source lumineuse du spectrometre a effet Kerr est un laser He-Ne (I = 632.8 nm).
L’incidence du faisceau lumineux sur I’échantillon peut varier de 10° (effet Kerr
presque perpendiculaire) a 90° (incidence rasante). Le faisceau lumineux est polarisé
grace un polariseur de Glan-Thompson (rapport d’extinction de 10%). Une lame semi-
réfléchissante sert a prélever une partie du faisceau afin de contréler les fluctuations
d’intensité de la source laser. Le faisceau lumineux est alors éventuellement modulé
(en intensité ou en état de polarisation) puis est réfléechi sur I’échantillon. L’état de
polarisation du faisceau réfléchi est ensuite analysé par un deuxieme polariseur
Glan-Thompson monté sur une rotation motorisée.
Nous pouvons travailler suivant trois modes de mesure :

mesures statiques, le faisceau incident n’est pas modulé.

modulation de I'intensité du faisceau laser par un hacheur mécanique et détection

synchrone.

modulation de I'état de polarisation du faisceau laser incident (de circulaire gauche

a circulaire droite).
Le mouvement de I’ensemble des éléments optiques est motorisé :

rotation de I’angle de polarisation du faisceau incident,

rotation du compensateur (lame quart d’onde),

rotation de I’analyseur (précision mécanique de 0.001°),

rotation q, 2q,

bascule et translation de I’échantillon.
La motorisation des réglages de la téte goniométrique est indispensable pour des
scans g/2q car il s'avere que malgré une précision mécanique de 0.01° des différents
mouvements les réglages ne peuvent pas étre conservés sur I’ensemble d’un scan et
doivent étre “ rattrapés ”. La direction servant de référence est la direction du bras
2Q.
L’échantillon est monté sur un support rotatif afin de pouvoir effectuer des mesures
pour différentes orientations de I’échantillon par rapport au plan d’incidence de la
lumiére. Ce mouvement est indispensable pour les mesures d’anisotropie
magneétique.
Le champ magnétique peut étre appliqué soit longitudinalement soit trans-
versalement par rapport au plan d’incidence de la lumiére. Son intensité peut varier
entre -40 et +40 mT.
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rotation 2q

lame semi- translation + bascule

transparente

source lumineuse
laser HeNe 633nm

N (( I ) rotation q
polariseur modulateur
Glan-Thompson électro-optique
analyseur
échantillon
L1
photodétecteur

photodétecteur

Figure 4 : schéma de I’ellipsométre & effet Kerr construit au SPEC.

2.  Description du modulateur électro-optique.

Le modulateur électro-optique se comporte comme une lame biréfringente dont le
retard relatif d varie linéairement avec la tension électrique appliquée sur le cristal.
Dans le cas ou cette tension électrique varie sinusoidalement avec le temps, on
obtient un retard de la forme :

d =d, sin(w t), (1.62)

Nous utilisons un modulateur de marque Leysop (modéle E200) ayant une
ouverture de 4 mm. Les tensions a appliquer pour obtenir une modulation totale de
la polarisation (dm = p) sont de I’ordre de 500 V. La fréquence de modulation est de
20 kHz.

En plagant le modulateur électro-optique, dont les lignes neutres sont orientées
selon les axes (Ox) et (Oy), derriére un polariseur dont la direction de transmission
est a 45° de I'axe (Ox), on genére une lumiere elliptiquement polarisée dont
I’'azimuth a = £p/4 mais dont I'ellipticité dépend de la valeur de d. Deux des états

particuliers sont les polarisations rectilignes orthogonales d’inclinaison 45° obtenues
pourd=0etd=p (voir Tableau 1).

d | -p | 3 | p| B[O S
2 4

Q-

NI IVAIZAG] IR

Tableau 1 : états de polarisation de la lumiére sortante du modulateur électro-optique en fonction du retard d pour
une onde entrante polarisée linéairement a 45° par rapport aux axes principaux du modulateur.
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D. Détermination des composantes planaires de l'aimantation
d’un film mince par technique magnéto-optique.

Les mesures magnéto-optiques permettent de mesurer des cycles d’hystérésis de
l'aimantation de films minces. Cependant moyennant de petits efforts nous allons
montrer qu’il est possible d’effectuer des mesures donnant I’amplitude et la direction
de l'aimantation. Dans la discussion qui suivra, nous nous limiterons a des
aimantations planaires. Nous présenterons une technique basée sur une rotation du
champ magnétique appliqué (mesures longitudinales et transverses) puis une
méthode ne nécessitant pas de rotation du champ mais seulement son inversion. Une
technique similaire a été présentée par (Florczak, 1990,1991).

Nous conclurons en comparant les performances de ces techniques de magnéto-
optique et des techniques de PNR pour la détermination de I’aimantation vectorielle.

1. Méthode utilisant une rotation du champ magnétique.

Il a été récemment proposé et montré (Daboo, 1993) que la mesure de cycles
d’hystérésis pour les deux configurations de champ longitudinal et transverse
permettait de mesurer 1'amplitude et la direction de l'aimantation d'un systeme
magnétique. Dans une premiére mesure le champ est appliqué longitudinalement
(c’est-a-dire que le champ est appliqué dans le plan d’incidence de la lumiére). Dans
une mesure de type Kerr (en réflexion), la mesure magnéto-optique est sensible a la
composante longitudinale de l'aimantation c’est-a-dire l’aimantation parallele au
champ magnétique appliqué. Dans une deuxiéme étape, on fait subir une rotation de
90° au champ magnétique et a la couche mince. Le champ magnétique est alors
transversal c’est-a-dire perpendiculaire au plan d’incidence de la lumiére. La mesure
magnéto-optique est sensible a l'aimantation longitudinale c’est-a-dire a
I’aimantation perpendiculaire au champ appliqué. La configuration optique restant
identique dans les deux mesures, les deux intensités sont directement comparables.
On obtient ainsi deux cycles d’hystérésis, celui de I’aimantation paralléle au champ
magnétique et celui de l’aimantation perpendiculaire au champ appliqué. On
observera des valeurs non nulles de I'aimantation perpendiculaire s’il existe des axes
d’anisotropie non alignés avec le champ extérieur appliqué.

Les anisotropies magnétiques peuvent étre d’origine cristallographique (dans le cas
ott le film est monocristallin) ou bien induites par des causes extérieures (dépot sous
angle, texture du substrat, dépo6t sous champ magnétique...).

La Figure 1 montre une série de cycles d’hystérésis mesurés sur une couche de cobalt
polycrystalline de 30 nm d’épaisseur déposée par pulvérisation cathodique radio-
fréquence. Pour une telle couche on ne s’attend a priori pas a l'apparition d’ axes
d’anisotropie. Cependant les mesures expérimentales montrent qu’il existe un axe
d’anisotropie uniaxiale dans le systemel. A gauche est présentée 1’aimantation

1 L’existence de cet axe d’anisotropie est observée dans toutes les couches minces de cobalt que nous
avons déposées par pulvérisation cathodique radio-fréquence.
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parallele au champ magnétique pour trois directions de l'axe d’anisotropie par
rapport au champ appliqué. En haut, champ perpendiculaire a ’axe d’anisotropie, au
milieu, angle de 45° entre les deux directions, en bas, champ magnétique parallele a
I'axe d’anisotropie. On passe d’un cycle completement fermé pour un angle de 0°
entre le champ et I'axe d’anisotropie a un cycle trés carré pour un angle de 90° en
passant par un cycle plus “ arrondi ” pour une orientation de 45°. La partie droite de
la Figure 1 montre les mesures de l'aimantation perpendiculaire au champ
magnétique. Il est a noter qu’en théorie ces courbes doivent tendre vers zéro en fort
champ. Ce n’est pas le cas dans les mesures présentées car le champ maximum
appliqué est modeste (10 mT).
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Figure 1 : cycles d’hystérésis d’une tricouche Au/Co(30nm)/Au déposée sur verre mesurés par effet Kerr. A
gauche, aimantation paralléle au champ appliqué, a droite, aimantation perpendiculaire au champ appliqué. En
haut, champ magnétique perpendiculaire a I'axe d’anisotropie, au milieu, angle de 45° entre les deux axes, en
bas, champ magnétique parallele a I'axe d’anisotropie.

Il est possible de simuler numériquement les cycles d"hystérésis (H, M) et (H, M/,/).
L’expression de I'énergie libre du systeme est donnée par :

1
E=E,c +K,sin® 6 -M.H +_ [t M (I1.33)

ol Emc est I’énergie d’anisotropie magnétocristalline, Ky une constante d’anisotropie
uniaxiale et #1’angle entre I'aimantation et I’axe d’anisotropie. Les deux derniers
termes ont pour origine 1'énergie Zeeman et I'énergie de champ démagnétisant. On
trouvera une discussion plus détaillée de ces termes dans le chapitre 3. La direction
de I'aimantation en fonction du champ est simplement obtenue par minimisation de
la fonction d’énergie libre. Ce type de calcul donne des résultats tres satisfaisants
dans le cas de films minces monocristallins de fer (Florczak, 1991 et Daboo, 1993).
Dans le cas du film de cobalt précédent, ce modéle ultrasimple ne permet pas de
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rendre compte de maniére totalement satisfaisante des mesures. La Figure 2 montre
les résultats obtenus dans I'hypotheése d'un film non texturé (sans anisotropie
magnéto-cristalline) mais avec un axe d’anisotropie uniaxial caractérisé par une
constante d’anisotropie K. de 0.5x10¢ erg/cm? Les cycles d’hystérésis de
I’aimantation parallele au champ appliqué (partie gauche) sont assez bien reproduits
(cycles fermé, arrondi et carré). Le cycle pour une orientation de 45° n’est pas aussi
arrondi que le cycle mesuré. Cela peut étre dii a des défauts de piégeage. L'accord
dans le cas de l'aimantation perpendiculaire est nettement moins satisfaisant (Figure
2b). Cependant, les amplitudes des signaux sont relativement bien reproduites. De
plus dans le cas d’une orientation a 0°, on reproduit I'augmentation du champ
coercitif observé. Les formes ne sont a peu pres satisfaisantes que dans les cas d'un
angle de 0° et 45°. La forme du cycle de la mesure faite a 0° ne trouve pas
d’explication simple. L’anisotropie magnétique du film trouve sans doute son origine
dans le champ magnétique résiduel existant lors du dép6t du film mince.
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Figure 2 : simulations des cycles d’hystérésis dans I'hypothése d’une rotation cohérente de I'aimantation. A
gauche, aimantation paralléle au champ appliqué; a droite, aimantation perpendiculaire au champ appliqué.

2. Détermination de la direction de l'aimantation sans rotation du
champ magnétique extérieur.

Nous allons proposer une méthode quelque peu différente de la méthode précédente
pour déterminer la direction de 1’aimantation. Celle-ci s’affranchit de la nécessité
d’effectuer une rotation du champ magnétique extérieur ; cela peut étre intéressant
pour certains montages ot le champ n’est pas orientable. Cette méthode est basée sur
la rotation de 'angle de l’analyseur de polarisation. Une méthode similaire a été
proposée par (Florczak, 1990, 1991).
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La méthode exige une connaissance minimale des caractéristiques optiques du
systéme étudié. En général ceci n’est pas un probleme mais il faut tout de méme étre
prudent car les films minces présentent souvent des caractéristiques optiques
relativement différentes des matériaux massifs. La Figure 3 montre la différence
entre les indices d'une couche de nickel mesurés et tabulés?. L’accord n’est pas tres
bon.

indice n

0.4 05 0.6 0.7 08
A (um)

Figure 3 : indice optique d’un film mince de nickel déposé par sputtering en fonction de la longueur d’onde (trait
fin : valeurs tabulées ; trait gras : valeurs mesurées).

La méthode de détermination de la direction de I’aimantation de films minces se base
sur des mesures réalisées avec un montage a polariseur tournant (modulation
périodique en at de la direction de polarisation de la lumiere incidente). Apres
réflexion sur 1’échantillon la lumiére est analysée par un analyseur faisant un angle A
avec le plan d’incidence. Un montage en lock-in permet de mesurer les composantes
de l'intensité en phase et en quadrature de phase avec la rotation at du polariseur.
L’annexe C décrit les relations entre ces intensités et les coefficients de la matrice de
réflexion sur 1’échantillon ainsi que les angles ellipsométriques. On définit I’angle @
tel que :

tan = L (I1.35)
a
ol a et Bsont les intensités en phase et en quadrature de phase de 'intensité.

La Figure 4 montre les variations de cet angle gen fonction de I'angle de I’analyseur
pour deux angles d’incidence différents (mesure sur une couche simple de nickel).
Dans le premier cas (incidence 75°), on est proche de l'angle de Brewster 8 = 77.8°
(correspondant a un minimum du coefficient de réflexion ry) ; les variations de @
sont assez “ brutales ” autour de 25°. Dans le deuxieme cas (incidence 50°) les
variations de @ sont beaucoup plus molles.

2 J'ai effectué les mesures spectroscopiques de l'indice optique des couches de nickel sur le
spectrometre du Dr. Salczer au Service de Physique de I'Etat Condensé.
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De maniere générale, les variations de ¢A) sont d’autant plus abruptes que 1'on est
proche de I'angle de Brewster.

400
350 f------------
300 f------------
250 1
200 {------------
150 f------------

M4 = incidence 75° | _
Incidence 50°

¢ (degrés)

Angle analyseur (degrés)

Figure 4 : variations de @(défini par (11.35)) en fonction de I'angle analyseur dans le cas d’une réflexion sur une
couche de nickel (traits gras : G = 50°; traits fins : G = 75°).

La technique de détermination de la direction de 'aimantation que nous proposons
est basée sur la mesure de la quantité d¢ = ¢(M) —¢(—M) en fonction de l'angle de
I'analyseur. Cette quantité peut étre obtenue soit en faisant subir a 1’échantillon une
rotation de 180°, soit en inversant la direction du champ (si 'on est str que l'état
magnétique du systeme est antisymétrique par rapport au champ magnétique

appliqué).

Considérons une couche mince de nickel déposée sur un substrat de verre. La Figure
5 montre 1’évolution du signal d¢fA) en fonction de l'angle de 'aimantation par
rapport au plan d’incidence de la lumiere (les parametres magnéto-optiques de la
couche de nickel utilisé pour la simulation sont (1, k) = (1.7, 3) et Q = (0.031, -0 .018)).
N.B.: dans toute la suite du paragraphe nous supposerons que l’aimantation du
systeme est planaire et que le champ magnétique est appliqué dans le plan de
"échantillon.

On remarque que la parité des courbes O@A) dépend de lorientation de
I'aimantation par rapport au plan d’incidence de la lumiére. On passe d'une situation
ol O@(A)est paire dans le cas o1 'aimantation est parallele au plan d’incidence a une
situation ot d@(A)est impaire dans le cas ou 'aimantation est transverse3. Dans les
cas intermédiaires, les pics changent en amplitude relative (Figure 5).

3 On peut expliquer cette symétrie (dans les deux cas extrémes, M longitudinal et M transverse) en

considérant la symétrie de la polarisation électrique P induite par la présence de I'aimantation. On
rappelle que P OE M (Sokolov, 1967).
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O (degrés)

Angle analyseur (degrés)

Figure 5 : évolution du signal O@A) pour différentes directions de I'aimantation par rapport au plan d’incidence
de la lumiere (trait gras: aimantation transverse; trait pointillé : aimantation longitudinale). Les angles
correspondent a la direction de 'aimantation par rapport au plan d’incidence. Simulations dans le cas d’une
couche mince de nickel et d'une incidence du faisceau lumineux de 75°.

On peut rendre la Figure 5 plus lisible en ne tracant que le rapport des amplitudes
des deux pics principaux (autour de 23°) en fonction de la direction de l'aimantation
(Figure 6). La simple mesure de l'amplitude des pics permet de déterminer la
direction de I’aimantation.

09 1------>g- R
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Figure 6 : rapport des amplitudes des pics principaux en fonction de la direction de I'aimantation.

Cependant si 1'on veut obtenir une détermination plus précise de la direction de
I’aimantation, il est préférable d’ajuster numériquement les courbes o¢fA) telles que
celles présentées sur la Figure 5.
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Nous allons présenter quelques mesures expérimentales sur une couche de nickel
illustrant la technique. La Figure 7 montre une série de mesures de d¢A) pour une
incidence de 75° et pour différentes directions de 1’aimantation par rapport au plan
d’incidence de la lumiere.

Les variations de d@sont assez piquées. Au contraire pour des angles d’incidence
plus éloignés de I'angle de Brewster, on retrouve une différence d¢ présentant des
variations plus molles. La Figure 8 montre un exemple de mesure de d¢ pour une
incidence de 50°.

Dans le cadre de mesures expérimentales, on cherche a obtenir une sensibilité
maximale du signal. Les variations de d¢ sont directement reliées aux variations des
coefficients 7y, et 7ss. Les variations de ces coefficients sont les plus prononcées autour
de l'angle de Brewster et donnent donc lieu a des variations plus importantes du
signal o@ Il faut cependant étre prudent, a la position de I'angle de Brewster, la
détermination de l’angle de l’analyseur doit étre extrémement précise pour donner
des informations fiables. En effet comme on peut l'observer sur la Figure 4, les
variations de @sont brutales autour de certaines positions et ce sont a ces positions
que l’on observe des pics importants dans le signal d¢@ Le meilleur rapport signal sur
bruit sera obtenu pour des angles proches de 1’angle de Brewster mais suffisamment
éloignés pour que la précision sur I'angle de 1’analyseur ne soit pas une limitation.
Une étude détaillée serait nécessaire pour estimer quelle est la position optimale de
mesure en fonction de la précision du systeme expérimental.

Dans une premiere approximation, on peut dire qu’il suffit de s’éloigner de quelques
degrés par rapport a 1’angle de Brewster pour obtenir un signal relativement précis.
La meilleure position de mesure étant souvent donnée par 1'usage et I'expérience.

—M é 360
1—<0— M transverse
==E==M long.

O@(degrés)

75
Angle analyseur (degrés)

Figure 7 : mesure de la variation o@pour différentes orientations de I'aimantation et pour un angle d'incidence
de 75°(mesure sur une couche de nickel déposée sur silicium).
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Figure 8 : variation de d@pour un angle d’incidence de 50° sur I'échantillon.

Il est possible d’ajuster numériquement les courbes d¢fA) ainsi obtenues. Un exemple
d’ajustement dans le cas d'une aimantation transverse est présenté sur la Figure 9.
Dans la procédure d’ajustement, 1'indice optique est supposé connu, les parametres
ajustables sont le parametre magnéto-optique Q (voir équation I1.3) et la direction de
I'aimantation par rapport au plan d’incidence. Les parametres optiques issus de
'ajustement sont (1, k) = (1.7, 3) et Q = (0.031, -0 .018).

Angle analyseur (degrés)

Figure 9 : ajustement numérique (trait gras) du signal Oo@dans le cas d'une aimantation transverse (carrés
blancs) et ajustement numeérique (trait gras).

3. Conclusion.

Nous avons montré qu’il est possible de déterminer des directions d’aimantation
sans avoir recours a une rotation du champ magnétique. Cette technique s’applique a
des montages classiques d’ellipsométrie ot l'on utilise une modulation de la
polarisation incidente sur 1’échantillon et ot1 'on dispose d’un analyseur tournant.
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Par rapport a la réflectivité de neutrons polarisés, les techniques magnéto-optiques
présentées ci-avant présentent des avantages de rapidité et de facilité de mise en
ceuvre. Cependant, elles ont le désavantage de ne pas donner de valeur absolue de
I'aimantation. Par ailleurs un des grands avantages de la PNR est la possibilité
d’obtenir une résolution en profondeur dans I'épaisseur du film ou du systéeme
magnétique, ce que ne permet pas directement la magnéto-optique.

Dans le paragraphe suivant nous allons essayer d’aller plus loin en évaluant le
potentiel des mesures magnéto-optiques pour la détermination d’informations
magnétiques résolues en profondeur voire de profils d’aimantation.
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E. Obtention d’informations magnétiques résolues en
profondeur par technique magnéto-optique.

Les mesures magnéto-optiques sont relativement simples a mettre en ceuvre mais
dans une mesure classique de magnéto-optique on a seulement acces a I’aimantation
globale du systeme. Nous nous sommes intéressés au potentiel des mesures MO
pour la détermination de profils magnétiques résolus en profondeur. Quelques
groupes ont récemment envisagé ce probleme (Hubert 1993 ; Atkinson 1995). 1l a été
montré sur un systéme de bicouches magnétiques (Pénissard, 1995) qu’il était
possible de mesurer séparément l’aimantation des couches individuelles. Cette
méthode est basée sur I'extinction du signal magnéto-optique d’une des couches par
rapport a l'autre par ajustement de la longueur d’onde ou de la phase du signal. Les
méthodes magnéto-optiques ont 1’avantage par rapport a la RNP d’étre sensible a la
composante perpendiculaire de 'aimantation et sont donc un outil complémentaire
potentiel.

Nous proposons deux approches qui nous semblent plus applicables en pratique que
les méthodes proposées et qui essaient de s’affranchir autant que possible de mesures
“ absolues ” de constantes optiques et magnéto-optiques du systeme étudié.

1. Technique basée sur le principe de I'analyseur tournant.

Nous allons utiliser la méthode présentée dans le paragraphe précédent et étudier
I'influence d"un profil magnétique non homogene en profondeur.

Considérons deux couches magnétiques de nickel de 5 nm séparées par un espaceur
métallique d’aluminium (épaisseur 5 nm) et déposées sur silicium. Nous allons
étudier "évolution du signal d@ (voir partie précédente) en fonction de la direction
relative de ’aimantation des deux couches.

Une premiére série de simulations compare une situation ot1 I'aimantation M, de la
couche du dessous est “ verrouillée ” en position longitudinale (c’est-a-dire dans le
plan d’incidence de la lumiére) et 'aimantation M; de la couche supérieure varie
dune configuration parallele a une configuration antiparalléle et une situation ot
I'aimantation M; de la couche supérieure est verrouillée dans une configuration
longitudinale et la direction de I'aimantation M: de la couche inférieure évolue d"une
configuration parallele a une configuration antiparalleéle (voir Figure 1). Ce type de
situation est assez classique dans les systémes de bicouches couplées ou bien dans
des systémes de couches minces présentant un couplage quadratique. La Figure 2
montre 1’évolution du signal d@ en fonction des directions des aimantations des deux
couches. Les deux configurations (Mi(0°); M2(45°)) et (M1(45°); M2(0°)) sont tres
similaires méme si une légere asymétrie commence a apparaitre, il faudrait
cependant étre prudent si on voulait la quantifier & partir des mesures
expérimentales. Les autres configurations au contraire deviennent extrémement
dissimilaires. Les deux situations finales (M1(0°); M2(180°)) et (M1(180°); M2(0°))
donnent des résultats antisymétriques.
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vue de dessus
M, (90°) M (90°)

M1 M, (135°) M, (45°) M, (135%) My (45°)
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M2 —_—
M, (180°) M1 09 M (180°) M, (0°)

Figure 1 : systéme de bicouches et les différentes configurations magnétiques que l'on souhaite comparer. Au
centre, l'aimantation M est fixe et M, tourne de 0° a 180° par rapport a la direction de M. A droite, M est fixe
et My tourne de 0° a 180° par rapport a la direction de M.
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Figure 2 : évolution du signal o@(A). (en trait gras) : 'aimantation M de la couche supérieure est paralléle au
plan d’incidence et 'aimantation M, de la couche inférieure tourne de 0° a 180° par rapport a My ; (trait fin) :
U'aimantation M, de la couche inférieure est parallele au plan d’incidence et I'aimantation M; de la couche
supérieure tourne de 0° a 180° par rapport a M2. Les angles sont calculés relativement au plan d’incidence.

On peut évidemment aussi considérer la situation ot une des deux aimantations est
verrouillée en position transverse (perpendiculaire au plan d’incidence) et
I'aimantation de la deuxieme couche tourne de 0° a 180° par rapport a I’aimantation
de la couche verrouillée en position transverse a 90° (voir Figure 3).
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Figure 3 : évolution du signal o@(A).(en trait fin) : I'aimantation Mi de la couche supérieure est perpendiculaire

au plan d’incidence et 'aimantation M, de la couche inférieure tourne de 0° a 180° par rapport @ My ; (trait
gras) : aimantation M; de la couche inférieure est perpendiculaire au plan d’incidence et I'aimantation M de la
couche supérieure tourne de 0° a 180° par rapport @ M2. Les angles sont calculés relativement au plan
d’incidence.

Les simulations des Figure 2 et Figure 3 suggerent qu’il est tres facile de distinguer
les différentes configurations magnétiques possibles d'un systeme de bicouches.
Cependant il faut remarquer que méme si cette approche semble présenter des
intéréts (sensibilité et absence de rotation de champ) elle nécessite tout de méme de
tourner 1’échantillon de 180° ou d’inverser la direction du champ pour pouvoir
mesurer le signal 0¢fA). C’est d’ailleurs ce qui rend la méthode sensible puisqu’on ne
mesure que les effets magnétiques en excluant autant que possible les problemes liés
a la structure de la couche.

2.  Approche plus systématique.

Tout ce qui a été présenté dans le paragraphe précédent s’est focalisé sur une
situation particuliere de géométrie (incidence fixe et montage a polariseur tournant
avec détection synchrone). Nous allons aborder le probleme de maniere plus
systématique en étudiant 1’évolution du signal magnéto-optique en fonction de
I’angle d’incidence et de la polarisation de la lumiére incidente.
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A la différence du cas considéré précédemment, nous considérerons dans la suite une
polarisation de l'onde incidente 8 = 45° par rapport au plan d’incidence et une
ellipticité variant de -45° a +45°. L’ellipticité peut étre modulée de différentes
manieres : compensateur, modulateur acousto-optique ou modulateur électro-
optique. Nous allons montrer que pour un systéme magnétique, il existe des
conditions expérimentales (angle d’incidence et ellipticité incidente) qui permettent
de résoudre en profondeur des structures magnétiques. Cette technique de mesure
exige de faire des mesures absolues des états de polarisation de la lumiére avec une

assez grande précision (<0.01°).

Considérons un systeme de deux couches magnétiques de 5 nm d’épaisseur a
aimantation perpendiculaire (matériau utilisé pour lenregistrement magnéto-
optique abrégé par MO avec n=2.75+1i3.53. Q = 0.021-0.005) séparées par un
espaceur métallique d’aluminium de 5 nm d’épaisseur. La Figure 4 montre la
polarisation et l'ellipticité de 1'onde réfléchie en fonction de l'ellipticité de 'onde
incidente et de l'angle d’incidence sur l’échantillon (la polarisation de l'onde
incidente est fixée a 45°) dans l’état saturé magnétiquement de 1’échantillon. Comme
on s’intéresse a la direction de polarisation de 1'onde réfléchie les déterminations
expérimentales de la polarisation réfléchie les plus précises sont obtenues dans le cas
ou lellipticité est proche de 0°. Cette zone correspond a des angles d’incidence
autour de 75° (voir Figure 4b) ou 'ellipticité de I'onde réfléchie reste inférieure a 10°.

0 0
30—

60—

Angle incidence
Angle incidence

0 30 60 90
Ellipticité incidente
38 25 -13 0 13 25 38 -38 25 -13 0 13 25 38
Theta réfléchi Ellipticité réfléchie

Figure 4 : polarisation de I'onde réfléchie sur une tricouche MO(5nm)/Al(5nm)/MO(5nm) en fonction de I'angle
d’incidence et de Iellipticité incidente (pour une polarisation incidente de 45°). A gauche, polarisation de I'onde
réfléchie ; a droite, ellipticité de I'onde réfléchie.

Supposons que le champ magnétique de retournement ne soit pas le méme pour les
deux couches. C’est souvent le cas en pratique, les raisons pouvant étre une
différence d’épaisseur ou une différence de qualité... On observe alors un cycle
d’hystérésis a “ deux sauts” avec deux champs coercitifs correspondants au
renversement successif de 'aimantation de chacune des deux couches (voir Figure 5).

109



Chapitre 11. Détermination d’informations magnétiques par technique magnéto-optique..

M}

cl

| Je

c2

Figure 5 : exemple de cycle d’hystérésis a deux sauts et deux champs coercitifs sur un systéme de bicouche
magnétique.

La Figure 6 montre la différence de polarisation de I’'onde réfléchie entre 1’état saturé
ou l'aimantation des deux couches est orientée vers le “haut” (abrégé par “ Up-
Up ”) et I'état “ Down-Up ” (correspondant & un retournement de 1’aimantation de
la couche supérieure). Si I'on trace une coupe a angle d’incidence fixé de 84° (Figure
6b) on observe un signal dépendant de l'ellipticité de I’'onde incidente qui varie de 0°
a 0.1° puis redescend a 0°. La Figure 7 montre la différence de polarisation de 'onde
réfléchie entre 1’état saturé et I'état “ Up-Down ” (correspondant & un retournement
de l'aimantation de la couche inférieure). La coupe a angle d’incidence fixe de 84°
(Figure 7b) part d'une valeur négative, augmente jusqu'a 0.05° puis redevient négatif.
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Figure 6 différence de la polarisation de I'onde réfléchie sur un systeme MO(5nm)/Al(5nm)/MO(5nm) entre le
cas oit les deux couches sont saturées magnétiquement “ up ” et le cas oit la premiere couche s’est retournée en
position “ down ”. A droite, coupe pour un angle d’incidence de 84°.
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Figure 7 : différence de la polarisation de I'onde réfléchie sur un systeme MO(5nm)/Al(5nm)/MO(5nm) entre le
cas oit les deux couches sont saturées magnétiquement “ up ” et le cas oit la deuxiéme couche s’est retournée en
position “ down ”. A droite, coupe pour un angle d’incidence de 84°.

Si nous comparons les deux situations des Figure 6 et Figure 7 nous constatons que la
détermination de la configuration magnétique est sans ambiguité : il y a changement
du signe du signal. Cela est rendu possible par le choix judicieux de l'angle
d’incidence.

Ce type de considération s’applique a de nombreux autres systemes. On obtient
qualitativement le méme type de résultats dans le cas de 1'absence d’espaceur non
magnétique.

Dans le cas d'une couche magnétique simple, il serait par exemple aussi facile de
distinguer entre des configurations ot une partie de la couche n’est pas magnétique
ou bien dans le cas ot I'aimantation est dans le plan (voir Figure 8). Les résultats sont
qualitativement les mémes (pour un angle d’incidence bien choisi) que ceux
présentés sur les Figure 6 et Figure 7. En pratique cependant, on n’observe que
rarement de trés grandes inhomogénéités d’aimantations dans des couches simples.

fm fm
M=0 —= M
M=0 —= M

*M fM
M=0 — M
M=0 —= M

fv fm

Figure 8 : exemples de configurations magnétiques non homogenes dans une couche mince simple.
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De plus, nous avons vérifié qu'une variation des indices optiques dans une marge de
plus ou moins 20% ne donne pas de changements quantitatifs importants. Cette
propriété est intéressante dans le sens ot elle permet de s’affranchir d’une
détermination tres précise des caractéristiques optiques du systéme étudié’.

En conclusion, il semble tout a fait raisonnable d’envisager des mesures de magnéto-
optiques résolues en profondeur. Cela est d’autant plus intéressant que les
équipements de magnéto-optique sont des équipements légers (comparativement
aux neutrons ou aux rayons X) et ne demandent que des investissements modestes.
Cependant des handicaps subsistent. Les longueurs d’onde visibles sont tres grandes
et rendent les résolutions a grands vecteurs de diffusion q inaccessibles. Par ailleurs,
les effets magnétiques sont tres faibles et rendront les mesures expérimentalement
délicates. L’interaction neutron-matiére a aussi l'avantage d’étre théoriquement
beaucoup plus simple a traiter que 'interaction onde électromagnétique-lumiere. De
plus, les indices optiques peuvent dépendre grandement de la qualité ou de la
structure des films minces, alors que les longueurs de diffusion nucléaires sont des
constantes immuables.

Une autre approche de I'étude des films minces et des interfaces est la génération de
second harmonique (Straub, 1996 ; Rasing, 1997). Cette technique est en plein
développement et semble tres prometteuse.

F. Parallele entre les techniques magnéto-optiques et de
réflectivité de neutrons.

Comme cela a déja été évoqué, les deux techniques de réflectivité de neutrons
polarisés et de magnéto-optique sont tres similaires. Dans ces deux techniques, on
observe la modification de la polarisation de 1'onde incidente en fonction de 1’angle
d’incidence ou du champ magnétique appliqué.

La Figure 9 illustre le paralléle entre les deux formalismes. Une différence importante
apparait au niveau du potentiel d’interaction entre I’onde incidente et I’'aimantation.
Dans le cas des neutrons, le potentiel d’interaction est calculable exactement. De plus,
I'interaction magnétique est du méme ordre de grandeur que l'interaction nucléaire.
Dans le cas des ondes lumineuses, il est impossible (ou trés difficile) de calculer le
potentiel d’interaction car il dépend de détails microscopiques du systéme. En
général, l'interaction magnétique est introduite par le biais d'un tenseur de
permittivité non diagonal dont les éléments hors diagonaux permettent de rendre
compte de l'interaction magnétique de maniere phénoménologique.

Les équations de propagation des neutrons et des ondes ondes électromagnétiques
peuvent toutes les deux se mettre sous la forme d’une équation de Helmholtz. Dans
le cas des neutrons, l'équation de propagation est donnée par 1’'équation de

11l est cependant possible de déterminer expérimentalement de maniere précise les caractéristiques
optiques des matériaux du systéme.
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Schrodinger, pour les ondes électromagnétiques, 1'équation de propagation est
donnée par les équations de Maxwell.

Dans le cas de systemes multicouches, les équations de continuité aux interfaces sont
aussi tres similaires. Dans le cas des neutrons, il y a continuité de la fonction d’onde
et de son gradient. Dans le cas des ondes électromagnétiques, il y a continuité des
composantes tangentielles du champ électrique et du champ magnétique.

Les deux formalismes ne sont cependant pas “ interchangeables ” en raison de la
grande différence du potentiel d’interaction entre les deux rayonnements et
I’aimantation.

/1,

Neutrons Ondes é.m.

Etats propres

| _> Opol.circ. gauche/ droite:c” et o~

+
+) et pol.lin. orthog.: set p

Interaction

V= 2 1h? oh-g 5., +/,10|\7|//) tenseur de p~ermittivité £
m D=¢tE
Eq. de propagation
§chr0dinger Maxwell
i Ap+Ve =Ep AE+k2EE =0

2 S~ _—

Eq. de Helmoltz
AU +k*U =0

Vecteurs d’onde de propagation

K=" (E-V) ‘1?+k§§ =0
Conditions de continuité
g e Oy E, et B,

Figure 9 : parallele entre le formalisme de la réflectivité de neutrons polarisés et les techniques magnéto-optiques.

Les informations accessibles par réflectivité de neutrons et par technique magnéto-
optique sont différentes. Une des différences majeures est la longueur d’onde des
deux rayonnements. La courte longueur d’onde des neutrons va permettre de sonder
des profils d’aimantation (sur une échelle de quelques nm) relativement directement.
En magnéto-optique, la sensibilité en profondeur est délicate a obtenir.

Les deux techniques permettent de mesurer la direction planaire de l’aimantation,
mais la magnéto-optique a l'avantage trés important d’étre sensible a I'aimantation
perpendiculaire au film mince. L’'insensibilité a la composante perpendiculaire de
I'aimantation est une limitation importante des neutrons.
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G. Conclusion.

Dans ce chapitre nous avons présenté un formalisme nous permettant de calculer la
réponse magnéto-optique d'un systéme magnétique en couches minces quelconque
basé sur les travaux de (Mansuripur, 1990).

Nous avons utilisé ces modeles pour présenter une nouvelle méthode permettant de
déterminer la direction vectorielle de I’aimantation dans des films minces sans avoir
a effectuer une rotation du champ magnétique extérieur appliqué (ce qui pose en
général un probléeme pratique). La méthode présentée utilise des mesures avec un
analyseur tournant et est basée sur la différence des mesures entre deux états
magnétiques antisymétriques.

Nous avons par ailleurs montré qu’a partir d’'une connaissance des parametres
optiques d’un systeme en couches minces il est possible de déterminer des profils
d’aimantation résolus en profondeur dans des couches minces. Nous proposons une
premiere méthode basée sur une analyse tournante qui est une extension naturelle de
la technique permettant de déterminer des aimantations vectorielles développée
auparavant. Nous avons aussi exploré de maniere plus systématique les possibilités
ouvertes dans le cas oli on peut varier d’autres parametres: 1’angle d’incidence,
I'ellipticité de 'onde incidente, soit éventuellement un autre parametre. Dans le cas
de bicouches magnétiques, nous avons montré qu’il existe une “ zone de travail ” ou
I'on peut s’affranchir des valeurs absolues des parametres optiques et ot les signes
individuels des aimantations sont donnés par le signe des variations des parametres
optiques de I'onde réfléchie.

114



Chapitre 111 : Profils d’aimantation dans des multicouches sous contraintes mécaniques.

Chapitre 3
Détermination de profils d’aimantation

dans des multicouches magnétiques
soumises a des deformations mécaniques.
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lll. Détermination de profils d’aimantation dans des
multicouches magnétigues soumises a des
déformations meécaniques.

L’aimantation de systémes magnétiques peut-étre modifiée par I'application de
contraintes de déformation mécaniques. Technologiquement, on souhaite en général
disposer de systemes insensibles aux déformations mécaniques.

Cependant le comportement sous contraintes de couches minces s’écarte du
comportement des matériaux massifs. Nous avons utilisé la réflectivité de neutrons
polarisés pour déterminer des profils d’aimantation dans des couches minces
magnétiques soumises a des contraintes.

Nous nous sommes ensuite intéressé a la création de structures magnétgiues “non
conventionnelles ”. Nous avons étudié la possibilit¢ de moduler la direction de
I’'aimantation dans des systemes de couches minces en fabriquant des structures dont
les propriétés magnéto-élastiques sont modulées en profondeur. Le comportement
sous contraintes mécaniques de telles structures a été étudié par réflectivité de
neutrons polarisés.

A. Les anisotropies magnétiques.

Deux types principaux d’interaction sont a I’origine de I’anisotropie magnétique :
I’interaction spin-orbite couple I’'aimantation au réseau cristallin.
I’interaction dipolaire (de longue portée) est a I’origine de I’anisotropie de forme
Les paragraphes suivants décrivent les différents types d’anisotropie et la forme de
I’énergie libre que I'on peut leur associer (Herpin, 1968).

1. Energie magnéto-cristalline.

Soit a;, a,, as les cosinus directeurs de I'aimantation par rapport aux axes cristallins
d’un cristal cubique (cas du fer et du nickel). Phénoménologiquement on peut
développer I'énergie libre suivant les puissances de ces cosinus directeurs. Les
propriétés de symétrie E(M)=E(-M) imposent que le développement soit pair par
rapport a la direction de I'aimantation (i.e. les a; apparaissent en puissances paires) :

Eve =Ki(aja; +a,a5 +aja;/) +Kasa;a; (11.2)

N.B. : les termes d’ordre 2 disparaissent car a/ +a’ +a’ = 1.

Dans le cas des cristaux hexagonaux (cas du cobalt) ou quadratiques, on peut
développer I‘énergie en fonction de I'angle g de I'aimantation par rapport a I'axe ¢
suivant les harmoniques sphériques :

E,c = K, sin’q +K,sin*q (111.4)
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Les coefficients K; et K, sont appelés constantes d’anisotropie magnéto-cristalline du
premier ordre et du deuxieme ordre respectivement. La pratigue montre que ces
développement rendent trés bien compte du comportement magnétique des
matériaux avec un nombre de termes limité a seulement deux voire un terme.

Les valeurs numériques de quelques unes de ces constantes sont données dans le
Tableau 1 a la température ambiante?.

KL(/m?) | K2 (I/md)
Fe 48100 12000
Ni 5480 2470
Co 412000 143000

Tableau 1 : valeurs des constantes d’anisotropie des matériaux magnétiques usuels.

Les valeurs numériques du Tableau 1 appellent des commentaires. La premiere
constante d’anisotropie du fer est positive : I’axe de facile aimantation est suivant les
axes [100]. La premiere constante d’anisotropie du nickel est négative : I’axe de facile
aimantation du nickel est suivant les directions [111]. Les constantes d’anisotropie du
cobalt sont extrémement grandes par rapport a celles du fer et du nickel. De maniére
générale, les axes des cristaux hexagonaux ou quadratiques définissent des
anisotropies magnétiques trés marquées. Ces remarques sont illustrées par la
Figure 1.
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Figure 1 : courbes d’aimantation du fer, du cobalt et du nickel massifs dans différentes directions cristallographiques
(d’aprés Morrish, 1965).

2. Energie d’anisotropie de forme.

Le champ démagnétisant d’'un solide d’aimantation M (de forme ellipsoidale) est
donneé par :

H,=-DxM, (111.6)
ou D est le tenseur démagnétisant.

Dans le cas d’une sphére, D est diagonal et Dy = Dy, = D,,=1/3.
Dans le cas d ‘une couche mince, si (Oz) est la direction perpendiculaire a la couche,

1 La dépendance en température de ces constantes est non triviale.
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DXX = Dyy = 0 et DZZ :1.
L’énergie d’interaction d’un aimant permanent d’aimantation M avec son champ
démagnétisant est de la forme :

E:-%m MXH:%HB M XD xM), (111.8)

Le facteur ¥ est introduit pour ne pas compter les interactions entre dipbles deux
fois : I’expression classique sans le facteur %2 compterait chaque dipble une fois
comme source du champ et une fois comme aimant dans le champ.

Dans le cas d’une couche mince on obtient :

1
E :EmJMzcoszq (111.10)

dip

ou gest I’'angle de I’'aimantation par rapport a la normale a la couche mince.

3. Energie magnéto-élastique.

L’énergie magneéto-élastique est due a Ilinteraction entre I'aimantation et les
déformations mécaniques du réseau cristallin. Pour exprimer la dépendance de
I’énergie d’anisotropie due aux déformations, on peut développer I’énergie en série
de Taylor sur les composantes du tenseur de déformation:

O
E=E, +a éﬂ é s (111.12)

ou les e; désignent les composantes du tenseur de déformation. E, doit satisfaire la
symeétrie cubiqgue mais les termes (‘ﬂE/‘ﬂeij)0 g; peuvent avoir une symetrie plus basse

car ils se référent au cristal déformé.
Si on se restreint aux termes du premier ordre en déformation e , dans le cas d’un
cristal cubique, les considérations de symétrie donnent:

1E/fe, =BaZ; 1 E/‘ﬂ e, =B,a,a,
1E/Te, =Ba;; 1E/Te,=Ba,a, (111.14)
T1E/fe, =Ba?; TE/fe, =B,a,a,

ou les constantes B; et B, sont appelées constantes de couplage magnéto-élastique (ME)
L’énergie magnéto-élastique se met donc sous la forme :

E. =B (a’e, +a’e, +a’e ) +B,(@a.e,, +a,ae, +a;a,e,). (111.16)

1¥xx 2vyy 3vzz 3%yz

Dans le cas des cristaux hexagonaux :
Eve =B (a +a22eyy + ZalaZexy) + BZezz(l - aj) +B; (exx + eyy)(l B a;) +B, (azasezs + alasels)
(111.18)

1 ¥xx
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B: (J/m3) B2 (J/m3)
Fe -2.9x108 3.2x108
Ni 6.2x10° 9x106

Tableau 2 : valeurs numériques des constantes magnéto-élastiques pour des cristaux de fer et de nickel.

On peut remarquer que les valeurs des coefficients de couplage magnéto-élastique
sont tres élevées et donc mémes de faibles déformations peuvent apporter une
contribution non négligeable a I’énergie d’anisotropie.

Le cas du nickel est intéressant parce que ses constantes d’anisotropie sont assez
faibles alors que ses constantes magnéto-élastiques sont assez grandes. De ce fait, le
nickel est un matériau particulierement sensible aux déformations mécaniques
extérieures. La Figure 2 montre I’évolution de la direction de facile aimantation d’un
cristal de nickel pour des déformations mécaniques croissantes. Le tenseur de
déformation que I’on considere dans ce cas est de la forme :

g@xx 0 00
‘é:go 0 0 (111.20)
€0 0 - exfz;

C’est-a-dire que I'on considere une déformation d’élongation suivant la direction (Ox)
avec en méme temps une contraction suivant (Oz).

Pour un cristal de nickel non soumis & des contraintes, la direction de facile
aimantation est la direction [111]. Lorsque la déformation d’élongation augmente, la
direction de facile aimantation pivote dans le plan (yOz) (direction perpendiculaire a
la contrainte appliquée car B;<0). Puis pour des déformations plus élevées, la
direction de facile aimantation s’aligne suivant la direction (Oz).

Cos directeurs

1}
08T
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Figure 2 : évolution de la direction de facile aimantation d’un cristal de nickel (donnée par ses cosinus directeurs) en
fonction de la déformation mécanique appliquée .
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Figure 3 : évolution de I’'énergie libre d’un cristal de nickel (unités arbitraires) en fonction des différentes directions
de I’espace. Dans le cas non contraint (a), le minimum d’énergie est situé dans la direction [111]. Lorsque I’on
applique une déformation de 0.02%, la direction de facile aimantation pivote dans le plan (yOz) (cas b). A partir
d’une déformation de 0.08% (cas c), la direction de facile aimantation est alignée suivant (0z).

4. Relations entre les constantes magnéto-élastiques et les
constantes de magnétostriction.

Bien que les constantes de couplage magnéto-élastiques soient les grandeurs
physiques fondamentales, les analyses expérimentales introduisent souvent les
constantes de magnétostriction. Celles-ci sont introduites dans [I’équation de
magnétostriction (du premier ordre) : (Becker et Déring, 1939)

d 3

da_3 19
| 2

2431, (a,a,b,b, +a,a,b,b, +a,a,b,b,) (111.22)

X, 202 24 2
I1008511[‘-’1 +a2b2 +a3b3 - 39

ou les a; sont les cosinus directeurs de I'aimantation, les b; sont les cosinus directeurs
de la direction dans laquelle la déformation dl est mesuree ; | 1o et | 111 sont les valeurs
a saturation de la magnétostriction longitudinale dans les directions [100] et [111]. Les
constantes magnéto-élastiques et les constantes de magnétostriction sont reliées par
(Kittel, 1949) :

2 B,

3 Cy - Cp
1B,

I111 - §C_
)

l 100

(111.24)

ou les cjj sont les composantes du tenseur de module élastique.
Si on suppose que la magnéto-striction est isotrope, | 100 =1 11;. On a alors :

d 3
— == gecoszq

=3 (111.26)

BEL

ou g est la direction entre I'aimantation et la direction de la déformation. L’énergie
magnéto-élastique est donnée par :

Eye =51 Tsin’q (111.28)

ou T est la tension appliquée.
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Dans le cas d’alliages de matériaux ferromagnétiques, les constantes d’anisotropie
varient évidemment en fonction de la composition de I'alliage. La Figure 4 montre
I’évolution de la constante d’anisotropie des alliages NixFeix en fonction de la
concentration x en nickel. Cette constante change de signe lorsque I’'on passe d’une
composition a dominante en fer vers du nickel pur. Elle s’annule autour de 70%, elle
reste tres faible autour de x = 80% correspondant a la composition du permalloy.
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Figure 4 : évolution de la constante d’anisotropie des alliages NixFe1x & la température ambiante. La constante
d’anisotropie s’annule autour de x = 70% (adapté de Kittel, 1949)

La Figure 5 montre I’évolution de la constante de magnéto-striction des alliages
NixFeix, celle-ci s’annule pour x = 82%.
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Figure 5 : évolution de la constante de magnéto-striction des alliages NixFeix en fonction de la concentration x en
nickel (adapté de Bozorth, 1951)

5. Comportement magnétique de couches minces soumises a des
contraintes de déformation.

Dans le cas de couches minces d’alliages de nickel, pour des épaisseurs supérieures a
20 nm, I'aimantation reste toujours planaire. Nous adoptons un modéle simple un

122



Chapitre 111 : Profils d’aimantation dans des multicouches sous contraintes mécaniques.

modele simple a un parameétre pour décrire I’énergie magnéto-élastique : nous nous
restreignons a un développement du premier ordre sur les harmoniques sphériques.
L’énergie magnéto-élastique prend la forme :

E. =Besin’( -q,) (111.30)

ou g,, est la direction de la déformation e appliquée et | est la direction de

I’'aimantation.

Le comportement des couches minces d’alliage nickel-fer soumises a des contraintes
de déformation est réesumé sur la Figure 6 On rappelle que la constante magnéto-
élastique des alliages NixFeix change de signe pour x = 0.8 (B est positive pour x<0.8
et négative pour x > 0.8). C’est pourquoi pour des alliages a composante dominante
en fer, une contrainte d’élongation crée un axe d’anisotropie paralléle a la contrainte
d’élongation, au contraire une déformation de contraction crée un axe d’anisotropie
perpendiculaire a la déformation appliguée. C’est la situation inverse dans les alliages
a dominante de nickel.

Ni Fe, , avec x>0.8 Ni Fe, , avec x<0.8
R Wl ¥
e I . e : .
- oo —> -

i : |
] | T
I : M ;

fro i L A

| (d)

Figure 6 : comportement de I'aimantation de couches minces d’alliage nickel-fer de différentes compositions pour
différentes contraintes appliquées. Au centre, on part d’une couche avec une aimantation “horizontale ” pas de
contrainte appliquée. Colonne de gauche (cas (a) et (b)) alliages NixFeix avec x>0.8, I'aimantation tourne
perpendiculairement & la direction d’une contrainte d’élongation ou parallélement & une contrainte de contraction.
Colonne de droite (cas (c) et (d)), alliages NixFeix avec x<0.8, I'aimantation tourne perpendiculairement a la direction
d’une contrainte de contraction ou paralléelement a une contrainte d’élongation.

B. Profils de constantes magnéto-élastiques dans des couches
simples de nickel.

Nous nous sommes intéressés au comportement magnétique de couches simples de
nickel soumises a des déformations mécaniques. Des études récentes (Song, 94) ont
montré que dans des films de NixFeix les constantes magnéto-élastiques peuvent
augmenter considérablement pour des films minces (environ 10 nm) et cela méme
pour la composition du permalloy ou les coefficients ME sont normalement nuls. Ces
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résultats ont été interprétés en considérant un coefficient ME comme la somme d’une
contribution volumique plus une contribution surfacique décroissant comme I’'inverse
de I’épaisseur du film.

Beff (Z) = Bbulk + Bsurf /(Z - ZO) (”|32)

C’est une forme similaire a la forme proposée par Néel pour décrire les anisotropies
de surface. Le décalage z pourrait étre d0 a la rugosité d’interface entre le film et le
substrat.

Nous avons proposé de vérifier que pour des films plus épais, il existe effectivement
un gradient B(z) de constante ME en fonction de la profondeur dans le film.

S’il existe effectivement un tel gradient, les différentes parties du film seront plus ou
moins sensibles aux contraintes appliquées. Dans le cas ou ce gradient est important,
il est possible que malgré la forte énergie d’échange on puisse observer une rotation
inhomogeéene de I'aimantation en profondeur en fonction de la contrainte appliquée,
c’est-a-dire a créer un gradient de direction de I'aimantation.

La réflectivité de neutrons polarisés avec analyse de polarisation est un outil qui
permet de mesurer des profils d’aimantation. La Figure 7 illustre la sensibilité de la
technique a des effets de rotation inhomogene de I'aimantation. Les deux courbes en
pointillés sont les courbes de réflectivité de spin-flip obtenues sur une couche de
nickel de 40 nm pour des aimantations faisant respectivement des angles de 20° et 30°
par rapport a I’axe de quantification. La courbe en trait plein montre la courbe obtenue
dans le cas intermédiaire ou I’'aimantation n’est pas homogéne dans I’épaisseur de la
couche mais effectue une rotation de 20° a 30° par rapport au champ appliqué dans
I’épaisseur de la couche. On constate que ces trois cas sont tres faciles a distinguer
expérimentalement en réflectivié de neutrons polarisés.
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Figure 7 : comparaison du signal de spin-flip entre différentes configurations de I'aimantation d’une couche de 40
nm de nickel. Les deux courbes en pointillé décrivent des situations ot I'aimantation fait un angle fixe (20° et 30°)
homogene dans I’épaisseur de la couche par rapport au champ extérieur appliqué. Le trait plein est un cas
intermédiaire ou I’aimantation tourne de 20° a 30° dans I’épaisseur de la couche.
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1. Détermination de profils d’aimantation dans des couches simples
de nickel soumises a des déformations mécaniques.

Afin de Vérifier si les effets d’interface influent sur les propriétés magnéto-élastiques
des films minces, nous avons déterminé des profils d’aimantation dans des couches
de nickel soumises a des déformations mécaniques. Les épaisseurs des films étudiés
varient de 20 a 100 nm.

Les couches de nickel ont été déposées par pulvérisation cathodique sur des substrats
de verre ou de silicium. Les films ont été déposés a la température ambiante sous une
pression d’argon de 5x10-3 et une vitesse de 25 nm par minute. Les films obtenus sont
polycristallins.

La procédure expérimentale a consisté a appliquer une contrainte mécanique aux
films et a observer leur état d’aimantation. Les contraintes sont obtenues par flexion
mécanique du substrat (voir Figure 8). Les contraintes sont exprimées en déformation
relative et sont déterminées par la déformation géométrique du substrat. Nous
supposons que la déformation du substrat est transmise au film mince. On peut
montrer que la déformation est égale a DL/L = a/ 2 Rou L est la longueur de
I’échantillon, a est son épaisseur et R est la courbure de I’échantillon.

L

échantillon

ligne neutre
non déformée

Figure 8 : courbure d’un substrat pour induire une déformation mécanique du film mince déposée sur ce substrat. L est
la longueur du substrat, a son épaisseur et R la courbure. La “ ligne neutre ” du substrat est la zone qui ne subit pas
de déformation. La déformation relative de la surface est égaleaDL/L =a/ 2 R.

Dans le cas du silicium, la limite de déformation avant cassure du substrat est
d’environ 0.03% en déformation relative. Dans le cas de substrats de verre, cette limite
est d’environ 0.06%. Ces valeurs sont bien inférieures aux limites élastiques des films
métalliques.

Des mesures d’effet Kerr montrent I’évolution des cycles d’hystérésis en fonction des
déformations appliquées. Dans ces mesures, le champ magnétique est appliqué le
long de la direction de la contrainte. Comme cela a été souligné précédemment, dans
le cas du nickel, les coefficients ME sont négatifs et donc une déformation d’élongation
crée un axe facile perpendiculaire a la direction de la contrainte appliquée. Au contraire,
une déformation de contraction crée un axe facile paralléle a la direction de la contrainte
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appliquée. La Figure 9 montre des mesures par effet Kerr sur un film de nickel déposé
sur un substrat de silicium. La déformation de compression a pour conséguence un
cycle d’hystérésis plus carré. La déformation d’élongation induit au contraire un cycle
d’hysteérésis plus arrondi.

Ces cycles m-H nous permettent de calculer les coefficients ME en utilisant la méthode
proposée par (O’Handley, 1993). La partie non hystérétique des cycles m-H permet
d’estimer un coefficient magnéto-élastique d’environ 1.2 x108 (x20% ) J.m=3. (la valeur
de l'aimantation absolue en magnéton de Bohr par atome a été obtenue par les
mesures de neutrons.) Cette valeur de constante ME est assez inférieure aux valeurs
des matériaux massifs (6x10° J.ms3).

Cependant une des limitations des mesures magnéto-optiques est que bien que les
mesures optiques soient typiguement des mesures de surface elles ont tout de méme
une longueur de pénétration non nulle. On obtient donc une mesure moyennée sur
une certaine épaisseur du film. Cet effet peut étre décrit en considérant une moyenne
des valeurs locales B(z) sur I’épaisseur | de I’échantillon (Song, 1994) :

B(2 = ! (33)

(‘jy(z)B(z)dz
P

ou z est la profondeur dans le film et g(z) est une fonction poids qui peut étre mise
sous la forme :
g(Z) =¥ z/d , (34)

ou d»20nm est I’épaisseur de peau. Les mesures magnéto-optiques ne donnent que
des valeurs de surface ou des valeurs moyennes des coefficients ME.

0.04
I

—o— contraction 0.03%

0.03 a:
‘ N _T —o0—sans contrainte
0.02 ‘ A)i —a—élongation 0.034%
0.01 L ll
° x
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Figure 9 : mesures par effet Kerr de cycles d’hystérésis sur un échantillon de 18 nm de nickel déposé sur silicium pour
différentes contraintes appliquées.
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Nous avons réalisé des mesures de réflectivité de neutrons polarisés afin de
déterminer un profil de constante ME (en fonction de z). La procédure expérimentale
est la suivante. Afin d’avoir une direction préférentielle de rotation et d’éviter la
formation de domaines qui créerait un important signal non spéculaire, nous avons
saturé I’échantillon le long d’une direction faisant 20° avec I’axe (Ox) puis diminué le
champ jusqu'a 6 G. Les déformations du substrat sont alors appliquées suivant la
direction (Oy). Les contraintes appliquées sont de 3x10+4 aussi bien en contraction
gu’en élongation.

Le champ résiduel de 6 G est appligué afin d’éviter tout probléme de dépolarisation

A

échantillon courbé

6 Glfiely
neutron up

CN x

—_

~\

z XE) neutron down

Figure 10 : géométrie de réflexion du faisceau de neutrons polarisés sur I’échantillon contraint.

La Figure 12 montre les courbes expérimentales de réflectivité de neutrons et les
résultats des ajustements numériques sur une couche de 40 nm de nickel déposée sur
verre. La premiere étape est d’ajuster les courbes de réflectivité sur I’échantillon non
contraint et saturé magnetiquement. Cela permet de déterminer les caractéristiques
magneétiques de I’échantillon et de déterminer ce que nous appellerons des couches
d’* alliage ” entre le substrat et le film et a la surface du film et qui permettent de
rendre compte de la rugosité substrat-film ainsi que de la rugosité de la surface ou
d’éventuels adsorbats. Dans une deuxieme étape le modéle de la couche obtenu a
partir de la mesure dans I’état saturé a été divisé en un certain nombre de sous-
couches (5 dans notre cas). L’ajustement des courbes de I’échantillon déformé a été
obtenu en laissant varier la direction de I'aimantation dans chacune de ces sous-
couches.
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Figure 11 réflectivité d’un échantillon de nickel de 40 nm d’épaisseur non contraint dans un champ magnétique de
100 G. Les ajustements numériques sont tracés en traits gras.
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Figure 12 : réflectivité d’un échantillon de nickel d’épaisseur 40 nm soumis a une déformation d’élongation de
0.034%. Les ajustements numériques sont tracés en traits gras.

Les résultats des ajustements numériques ainsi obtenus sont résumes sur la Figure 13
et dans le Tableau 3. Pour le film de 80 nm, la résolution expérimentale ne nous a pas
permis de déterminer un profil précis. Ces résultats ne doivent pas étre considéres
comme des valeurs absolues mais doivent étre lus comme des valeurs relatives. Il y a
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plusieurs raisons a cela : le champ magnétique peut étre mal aligné par rapport a la
contrainte appliquée, la valeur de la déformation appliquée est déterminée avec une
précision de seulement 10%.

Le point important est que dans les deux cas nous avons observé un gradient de
rotation de I'aimantation allant jusqu'a 10° entre les surfaces du film et le milieu du
film. Les parameétres de sous-couches internes 2 et 3 du modeéle ne varient pas
beaucoup.

N.B.: on peut aussi remarquer que la saturation des films sous les faibles champs
appliqués n’est pas totale. On ne retrouve que 0.53 pg par atome au lieu de la valeur
théorique de 0.6 ps par atome a saturation compléte. Cela peut étre expliqué par une
réduction de la densité des films déposés par pulvérisation cathodique par rapport a
la valeur théorique de la densité (une diminution de 5% de la densité est courante).

A

elongation

glass substrate

Figure 13 : configuration de I’expérience. Une contrainte d’élongation est appliquée le long du champ magnétique,
elle crée un axe facile perpendiculaire au champ appliqué. Les fleches indiquent les directions des aimantations
obtenues par I’'ajustement des courbes de réflectivité de neutrons.

couche de nickel de 18 nm déposée sur | couche de 40 nm de nickel déposée sur
silicium verre

épaisseur (A) m (uB) a(®) épaisseur (A) [  m (uB) a(®)
couche d’alliage 26 0.2 56 40 0.177 62.3
1litre couche de Ni 35 0.53 62 100 0.53 61.7
2ieme couche de Ni 38 0.53 65 100 0.53 70
3ieme couche de Ni 38 0.53 64 100 0.53 74.4
4ieme couche de Ni 35 0.53 57 94.5 0.53 75.3
couche de surface 15 0.37 41 31.3 0.5 56.7

Tableau 3 : résumé des ajustements numériques obtenus sur les courbes de réflectivité mesurées sur des couches de
nickel simples. L’angle a est I’angle entre la direction de I’'aimantation et la direction perpendiculaire a la contrainte
appliquée.

Pour illustrer la sensibilité de la mesure, deux autres situations expérimentales ont été
envisagées. Dans le premier cas (cas A), la direction de I’'aimantation de la couche de
surface a été tournée de 20°. Sur la Figure 12, cette rotation de I'aimantation de la
couche de surface modifie le signal de spin-flip au-dela de 0.7° (voir fleches A). Les
effets sur les courbes de non spin-flip sont plus difficiles a observer. Le rapport de des
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intensités I** et |- en fonction de I'angle d’incidence est tracé sur la Figure 14. La
courbe en trait gras correspond au meilleur fit obtenu. La courbe correspondant a une
aimantation de surface tournée de 20° est tracée en trait fin. En dessous de 0.7°, on
n’observe pas de différence par rapport au meilleur ajustement. Au dela de 0.8°, un
écart significatif apparait. Le rapport I++/I— est sous-estimé par rapport aux points

experimentaux.
N.B. : on observe bien que pour des variations sur des épaisseurs fines les changements apparaissent a

“grandsq”.

Un autre cas a été envisagé (cas B) : celui d’une rotation homogene de I'aimantation
dans I’épaisseur de la couche. Sur la Figure 12, on observe que dans ce cas, on sous-
estime le signal de spin-flip au-dela de 0.7° (voir fleches B). Sur la Figure 14 (le cas B
est représenté par un trait fin pointillé), on observe qu’il y a une sous-estimation
“importante ” du rapport I**/I— dans la zone 0.4 - 0.8°. On constate que pour des
changements touchant I’ensemble de la couche, des modifications du signal de
réflectivité apparaissent sur tout le domaine en q.

Ces modifications peuvent apparaitre minimes mais nous pensons qu’elles sont
cependant significatives. La précision sur les directions de I'aimantation peut étre
estimée a #5°. Pour des variations angulaires inférieures, les écarts deviennent non
significatifs.

3 b/ . . Mesures exp.
Ajustement
3 4 rot. de 20° de la couche sup. (cas A)
rot. homog. dans la couche (cas B)
2.5
: 2
N
+
*_ 15
1
0.5
B A
0
0.2 0.4 0.6 0.8 1 1.2 14
g (degres)

Figure 14 : rapport I++/I-- en fonction de I'angle d’incidence pour les courbes de réflectivité mesurées sur une couche
mince de 40 nm de nickel sous contrainte de déformation (voir Figure 12 ). En losanges, points expérimentaux ; en
trait gras, meilleur fit obtenu avec les valeurs du Tableau 3 ; en trait fin continu (cas A), cas ou I"aimantation de la
couche de surface est tournée de 20° ; en trait pointillé (cas B), situation ot I’'on impose une rotation homogéne de
I’aimantation dans I’épaisseur de la couche.

2. Modélisation des résultats par un gradient de constantes ME.

Afin de décrire ces comportements, nous avons introduit un coefficient ME B(z2)
fonction de la profondeur dans le film. Cette dépendance peut étre reliée a des
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contraintes de relaxations de surfaces ou de dislocations. Boutry et al (Boutry, 1996)
ont montré que les films minces présentent toujours des gradients de contraintes
internes tres élevés. Ces gradients dépendent beaucoup de la technique et des
conditions de dép6t. Nos mesures sont une mesure indirecte des conséquences de ces
effets. La Figure 15 illustre I'effet de contraintes internes présentes dans les films
minces. Des techniques de gravure simples permettent de fabriquer des éléments de
films minces autoportés (c’est a dire ne reposant plus sur un substrat). Ces éléments
subissent des déformations spontanées ; soit vers le haut, soit vers le bas en fonction
des conditions de dépdt. Ces déformations sont dues a des contraintes mécaniques
internes dans le film non homogenes dans I‘épaisseur du film et qui créent ainsi un
effet “ bilame ™.
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Figure 15 : film mince autoporté (canteliver de quelques dizaines de microns de long et de quelques microns de large).
Il subit une déformation spontanée indiquant I’existence de contraintes internes (adapté de Boutry, 1996).

Une approche pour I’évaluation du profil B(z) peut étre envisagée en introduisant
I’énergie totale du systéme et en la minimisant en fonction du profil d’aimantation
mesure.

Il'y a quatre types d’énergie : I'interaction Zeeman :

E, =-M.H,, cos(j (2)-q,), (111.36)
I’énergie magnéto-élastique :
E,. =€.B(2).5in%(j (2) - G), (111.38)
I’énergie d’échange :
E.=A(1i (2)/12), (111.40)
I’énergie d’anisotropie :
E, = K.sin2(f (2)). (111.42)

Dans ces expressions, j (z) est la direction de I'aimantation a la profondeur z dans le
film. g, est la direction de I'axe facile créé par la contrainte extérieure, H, est le
champ exterieur appliqué et g, est la direction du champ extérieur appliqué. La
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constante d’échange A prend des valeurs de I’ordre de 10x1022 J/m dans les alliages
nickel-fer (Frait, 1962).

L’énergie libre totale du systeme est donnée par I'intégration de ces énergies sur
I’épaisseur zo de la couche mince :

6(Ez+Ea+Eme+E )dz (111.44)

ech

Considérons un systeme possédant une distribution B(z) de constantes magnéto-
élastiques non constante dans I’épaisseur de la couche. Sous I'application d’une
contrainte, les directions de I’'aimantation j (z) vont s’ajuster pour minimiser I’énergie
libre du systeme. Cette condition de minimisation est donnée par la dérivée
fonctionnelle :

g€ __ 0 (111.46)
dj (2) '
Cette dérivée fonctionnelle se calcule en utilisant les équations d’Euler-Lagrange :
E T &fES_
— - — 111.48
ol g‘ﬂj g ( )

On se place dans le cas particulier de notre expérience c’est-a-dire ¢, =90° et g, =0°.
Par ailleurs par souci de simplification, on néglige I’énergie d’anisotropie. Les
contributions des différentes énergies a I’équation de minimisation sont :

E.. ® -2A "(2)

E, ® M.H,.sin( (2) (111.50)

E. ® - eB(2).sin (j (2) - qme)
La condition de minimisation devient :
- 2A] "(2) - 2e.B(z).sin(j (z)).cos(j (z))+M.Hext.sin(j (z)) =0 (111.52)

Une solution triviale de cette équation est j (z) =0, celle-ci correspond en fait a un

maximum local.
On peut faire une premiére évaluation en faisant I’hypothese simplificatrice
j '(z) =cste qui correspond a une rotation homogéne de I’'aimantation. Dans ce cas

I’équation de minimisation devient :
- 2e.B(z).cosj (2)) +M.H,, =0 (111.54)

Celle-ci relie de maniére directe le profil de constante ME avec le profil

d’aimantation:

M.H., sinj (z)

eSinz(j (Z)- qme)

L’application numérique dans le cas du nickel et d’une déformation de 0.03% donne :
(avec My =0.64 T © 0.51 MA/m et Hey = 6x104T)

B(z) = (111.56)

sinj (2)

sin(j (2)- )

B(z) = 1.02" 10° (111.58)

132



Chapitre 111 : Profils d’aimantation dans des multicouches sous contraintes mécaniques.

La Figure 16 montre les profils de constantes ME déduits a partir des valeurs des
ajustements numeriques des courbes de réflectivité de neutrons. Ces valeurs ne sont
pas en accord quantitatif (x40%) avec les mesures magnéto-optique. Cependant, étant
donné les approximations faites dans le calcul de ces profils, le résultat est
relativement satisfaisant. En particulier il montre qualitativement I'augmentation des
constantes ME au niveau des interfaces comme observé par (Song, 1994). Cependant
on ne peut pas observer les augmentations spectaculaires (d’un facteur 3 ou 4)
obtenues dans des films ultraminces (< 5 nm). Cela est dG a la limitation de la
résolution en z du profil magnétique mesuré en neutrons. De plus on note que ces
valeurs sont relativement faibles par rapport aux valeurs tabulées pour des
monocristaux.

Les mesures de neutrons ne sont pas assez fiables pour pouvoir inclure le terme en
dérivée seconde dans I’équation de minimisation. L’erreur sur cette valeur est trop
importante.

e

~_ | \

~

B (x10° /m®)
'
B (x10° I/m?3)

o
o

o

50 100 150 200 0 100 200 300 400 500
Z(A°) Z(A°)

Figure 16 : profils de constantes ME en fonction de la profondeur dans le film. A gauche pour le film de 20 nm, A
droite pour le film de 46 nm.

3. Conclusion.

Des mesures de réflectivité de neutrons sur des films minces de nickel ont montré
gu’il est possible d’induire des gradients de rotation de I’aimantation de I’ordre de 10°
a 15° lorsque ces films minces sont soumis a des déformations mécaniques. Nous
attribuons ces effets a des gradients de constantes magnéto-élastiques dans I’épaisseur
des films minces. Les résultats obtenus sont cohérents avec les résultast de (Song,
1994) sur des films ultraminces d’alliages NiFe mais nous n’obtenons cependant pas
des variations de constante ME aussi importants.

C. Création de couplages magnétiques quadratiques dans des
systemes de tricouches par application de déformations
meécaniques.

133



Chapitre 111 : Profils d’aimantation dans des multicouches sous contraintes mécaniques.

Nous avons étudié la possibilité de créer des ordres magnétiques quadratiques
artificiels par application de déformations mécaniques. Nous présentons I'utilisation
de la réflectivité de neutrons pour la détermination des configurations magnétiques
dans des systemes de tricouches.

1. Systeme d’alliage nickel-fer a composition modulée.

Nous nous sommes intéressés a des systemes de tricouches nickel/nickel-fer/nickel
dans lequel I'alliage nickel-fer en sandwich entre les deux couches de nickel possede
une constante ME positive c’est-a-dire de signe opposé aux deux couches de nickel
(voir Figure 17). Lors de I'application d’une déformation mécanique, les aimantations
des deux types de couches auront tendance a tourner dans des directions faisant 90°
I’'une par rapport a I'autre si I’on exclut le couplage d’échange entre les couches : ces
structures se comportent sous contraintes comme une paroi de Bloch ou un
empilement de parois de Bloch. En fait il y a compétition entre I’énergie magnéto-
élastique et I’énergie d’échange, I'application d’une contrainte n’aura pour effet que
de moduler la direction de I’'aimantation. Une structure en tricouche a été choisie pour
des raisons de symetrie. La somme des épaisseurs des deux couches de nickel est
choisie égale a I’épaisseur de la couche d’alliage nickel fer.

La structure en tricouche est réalisée par pulvérisation cathodique avec deux cibles ;
la premiére est une cible de nickel pur, la deuxiéme est un alliage de nickel-fer. La
stoechiométrie de la couche d’alliage nickel-fer déterminée par réflectivité de neutrons
est (Fe 65% ; Ni 35%). Son comportement magnétique sous contrainte a été déterminé
par technique magnéto-optique.

nickel (B<0)
nickekfer (B>0)
nickel (B<0)

substrat

Figure 17 : tricouche Ni/NiFe/Ni dans laquelle les coefficients magnéto-élastiques sont modulés en signe.

La Figure 18 montre un cycle d’hystérésis sur une telle couche de nickel-fer. Les
couches sont parfaitement couplées : on n’observe pas deux champs coercitifs qui
correspondraient aux deux compositions magnétiques (nickel et alliage nickel-fer).
Cela est attendu car les deux couches sont tres couplées par le couplage d’échange.
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Figure 18 : cycle d’hystérésis d’une tricouche Ni(20)/Ni-Fe(40)/Ni(20).

Pour les mesures de réflectivité de neutrons, nous avons suivi la méme procédure
expérimentale que dans le cas de couches simples de nickel. Une mesure sous champ
saturant (120 G) permet de déterminer la structure et les caractéristiques magnétiques
des couches. Le champ est diminué jusqu'a une valeur de 5 G puis une déformation
élastique est appliquée. La Figure 20 montre la réflectivité obtenue sous champ
saturant. Le deuxiéme jeu de courbes (Figure 20)est obtenu pour une déformation

d’élongation de 0.03%. Nous observons I'apparition d’un important signal de spin-
flip.
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Figure 19 : réflectivité d’une tricouche nickel/nickel-fer/nickel sous un champ saturant de 120G. Les ajustements
numériques sont tracés en traits gras.
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Figure 20 : réflectivité d’une tricouche nickel/nickel-fer/nickel soumise a une déformation d’élongation de 0.034%.
Ajustements en traits pleins.

Les résultats des ajustements numeériques montrent que malgré I’énergie d’échange il
est possible de moduler la direction de l'aimantation. La Figure 21 résume
schématiquement les résultats des ajustements numériques. Pour cet ajustement , il a
été nécessaire d’introduire des couches d’* alliages ” aux interfaces entre les couches.
Cela n’est pas surprenant puisque le nickel et le fer sont trés miscibles et lors du dépét
il est tout a fait probable que des couches d’alliage de composition intermédiaire se
forment a I'interface entre les couches.

Direction de
élongation0.035% Iaimantation
o Couche de surface
A MNiFe 48 i
25° Nickel
Myip 3%° 32° Alliage intermédiaire
Mniz 25° 48° Nicke I-Fer
T X Alliage intermédiaire
33 Nickel
24°
S s s TS /S s s
H =5G OO
—_— / S,/ S /7 /| verre
/ S,/ S /7 /

Figure 21 : résultat de I’ajustement numérique de la configuration magnétique d’une tricouche Ni/NiFe/Ni soumise &
une déformation de 0.035% (voir Figure 20). Les angles indiquent la direction de I’'aimantation perpendiculairement
a la direction de la déformation appliquée. A gauche, vue de dessus ; a droite, vue de coté.

Le résultat intéressant est que malgré des couplages d’échange a priori trés
importants, des déformations mécaniques relativement faibles (0.035%) peuvent
induire des gradients de rotation de I’'aimantation assez importants. La différence de
direction de I’'aimantation entre la premiére couche de nickel et la couche d’alliage
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NiFe est de 15°. Cette différence de direction atteint 23° entre la couche de NiFe et la
couche supérieure de nickel.

2. Effet de deéformations mécaniques sur des systemes de
bicouches avec espaceur non magnétique.

Il est possible de “ construire ” expérimentalement des systémes ayant des propriétés
magnétiques particuliéres. Afin d’essayer de diminuer le couplage d’échange, nous
avons étudié des systemes de tricouches composés de deux couches magnétiques
séparées par un espaceur non magnétique (de type Ag ou Cu). Les deux couches
magneétiques ont été choisies de telle sorte a avoir des coefficients ME de signe opposé
comme dans le systeme étudié ci-avant. La Figure 22 montre la structure typique de
ces tricouches.

nickel (B<0)
espaceur (Agou Cu)1a2nm
nickel-fer (B>0)

substrat

Figure 22 : structure en tricouche. Deux couches de matériaux magnétiques ayant des coefficients ME de signe opposé
sont séparées par un espaceur non magnétique (typiquement Ag ou Cu).

Dans le cas d’une couche non contrainte, le couplage entre les couches sera déterminé
par I’épaisseur de I'espaceur. Lorsque les couches seront soumises a des contraintes
meécaniques de contraction ou d’élongation, les aimantations des couches magnétiques
auront tendance a s’orienter a 90 degrés I'une de I’autre.

a)  Exemple d’un systéme Ni/Ag/NiFe.

La Figure 23 montre un cycle d’hystérésis sur un tel systeme. On constate que ce cycle
est trés carré. Ce cycle ne présente qu’un seul champ coercitif. L’espaceur d’argent ne
découple pas totalement les deux couches magnétiques. Cependant, les mesures de
réflectivité de neutrons (voir Figure 25) montrent que pour des déformations
d’environ 0.03%, les aimantations des deux couches magnétiques font un angle de 35°
I’'une par rapport a I'autre. La faible valeur de I’angle peut étre attribuée au couplage
encore tres important entre les deux couches magnétiques malgré I’espaceur. Les
mesures de neutrons montrent qu’effectivement la rugosité est trés importante a
I'interface entre les couches magnétiques et I'espaceur d’argent. Il est nécessaire
d’introduire une couche d’alliage NiAg de 1 nm d’épaisseur au niveau des interfaces
avec I’espaceur d’argent, ce qui montre que cette couche de découplage ne peut pas
étre considérée comme de I’argent pur.
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Figure 23 : cycle d’hystérésis mesuré sur une tricouche Ni/Ag/Ni-Fe. On obtient un cycle trés carré avec une
rémanence égale @ Msaturation.
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Figure 24 : réflectivité d’une tricouche Ni/Ag/Ni-Fer sous un champ magnétique saturant de 100G (mesure de
référence sous saturation). Les ajustements numériques sont en traits gras.
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Figure 25 : réflectivité d’une tricouche Ni/Ag/Ni-Fer soumise a une déformation d’élongation de 0.03%. Carrés (up-
up), losanges (down-down), triangles (spin-flip) ; ajustements numériques en traits pleins.
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La Figure 26 résume schématiquement le résultat de I’ajustement numérique et
montre les rotations d’aimantation induites par la déformation mécanique.
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Figure 26 : configuration magnétique d’un systeme Ni/Ag/NiFe soumis a une déformation de 0.03%, déduit de
I"ajustement numérique des courbes de la Figure 25. Les directions des aimantations des deux couches magnétiques
font un angle de 35° I'une par rapport a I'autre.

b)  Exemple d’un systeme Ni/Cu/NiFe.

Dans le cas de ce systeme, nous obtenons un cycle d’hystérésis différent du systéme
précédent. Le cycle est trés arrondi mais les couches sont légérement découplées par
I’espaceur de cuivre (voir Figure 27). Le tracé de la dérivée de l'aimantation par
rapport au champ montre deux changements de pente.
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Figure 27 : a gauche, cycle d’hystérésis mesuré sur une tricouche Ni/Cu/NiFe (mesure par SQUID). A droite, la
dérivée de I'aimantation par rapport au champ montre deux changements de pente suggérant que les deux couches
sont magnétiquement découplées.
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Les mesures de réflectivité de neutron montrent que pour une déformation de 0.03%,

les aimantations des deux couches magnétiques font un angle de 50° I’'une par rapport
a l'autre.
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Figure 28 : réflectivité d’une tricouche Ni/Cu/Ni-Fer sous un champ de 100G (mesure de référence sous saturation).
Les ajustements sont tracés en traits gras. Ajustements en traits gras.
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Figure 29 : réflectivité d’une tricouche Ni/Cu/Ni-Fe soumise a une déformation d’élongation de 0.03%. Les
ajustements sont tracés en traits gras.
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Figure 30 : configuration magnétique d’un systéme Ni/Cu/NiFe soumis & une déformation de 0.03%, déduite de
I"ajustement numérique des courbes de réflectivité de la Figure 29. Les directions des aimantations des deux couches
magnétiques font un angle de 50° I’'une par rapport a I'autre.

On constate donc que de tres faibles déformations mécaniques (déformations relatives
de 0.03%) permettent d’induire des changements importants dans I’aimantation de
films minces et de créer des structures magnétiques “ non conventionnelles ”.

Une étude ultérieure devra s’intéresser aux propriétés de transport de ces systemes.
En effet des structures en tricouches de ce type présentent un effet de
magnétoreésistance géante, c’est-a-dire que la résistance électrique du systeme dépend
de I’ordre magnétique dans les couches et en particulier du couplage ferromagnétique
ou anti-ferromagnétique entre les couches. Il est donc possible d’envisager de
moduler la résistance électrique du systéeme en fonction de la contrainte appliquée
puisque I'application d’une contrainte permettra de passer d’une configuration
ferromagnétique ou anti-ferromagnétique a une configuration quadratique
(aimantation des deux couches faisant un angle de 90° I’'une par rapport a I’autre). On
peut ainsi obtenir un systéme sensible aux déformations mécaniques. Une application
directe est bien sr une utilisation sous forme de capteurs de déformations. Au lieu
d’étre basé sur un effet de déformation géométriqgue comme pour les jauges de
contraintes “classiques ” on disposerait d’un systéme sensible a ces contraintes par
I'intermédiaire du couplage magnétique. Suivant [I'amplitude de [I'effet de
magnétorésistance géante, la sensibilité pourrait étre grandement améliorée par
rapport aux capteurs classiques.

D. Conclusion.

Nous avons montré que la réflectivité de neutrons permet de mesurer la structure
magnétique interne détaillée de systemes magnétiques. Il a été possible d’observer
des inhomogénéités d’aimantation dans des systémes simples de couches de nickel.
Nous avons attribué ces inhomogénéités a des gradients de constantes magnéto-
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élastique dans I’épaisseur des films minces. Dans des systémes de bicouches et de
tricouches magnétiques a profil de constantes magnéto-élastiqgues modulé
(volontairement), la réflectivité de neutrons polarisés nous a permis de vérifier qu’il
est possible d’induire des gradients d’aimantation importants par application de
contraintes mécaniques.

Ce type de mesures contraste avec les études plus classiques sur des sytemes de
multicouches. En effet dans les mesures de réflectivité sur des superréseaux, on ne
peut obtenir gu’une information moyennée sur I’ensemble des couches; cela
s’apparente a la diffraction classique qui donne des informations sur I'ordre
magnetique a longue distance et est donc une mesure plus “globale ”. Dans nos
mesures nous avons montré qu’il est possible d’obtenir des informations relativement
“locales ” sur I’'aimantation de systemes simples. Ceci est particulierement intéressant
puisque cela permet de mesurer des effets autrement tres difficiles a observer. Dans
I’avenir, I’extension du domaine en g accessible (par I’'augmentation du flux) permettra
d’obtenir des résolutions spatiales supérieures sur ces aimantations d’interface. Ce
type d’études est sans aucun doute appelé a se développer.
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V. Problemes a deux dimensions: diffusion sur
des structures lithographiées.

Les problemes de rugosité de surface sont des problemes cruciaux en réflectivité. Un
effort théorique trés important a été conduit ces dix derniéres années dans le
domaine de la réflectivité X. Nous avons transposé ces efforts dans le domaine de la
réflectivité de neutrons.

Une premiere partie de ce chapitre présentera le formalisme de I’'approximation de
Born et de I'approximation DWBA. Nous développerons ensuite un formalisme de
calcul dynamique de la diffusion hors spéculaire sur des systemes périodiques.

La réflectivité de neutrons permet des études du magnétisme des couches minces.
Mais le potentiel d’interaction magnétique n’étant pas scalaire, les formalismes de
réflectivité X ne se transposent pas directement au cas magnétique. Il n’existe
actuellement aucune théorie de la diffusion sur de la “ rugosité magnétique ”. C’est
pourquoi nous avons développé un formalisme de calcul de la diffusion hors
spéculaire sur des structures magnétiques périodiques (dérivé du cas non
magnétique).

Expérimentalement, nous avons fabriqué des réseaux de diffraction de différentes
périodicités et compositions. La fabrication de ces réseaux lithographiés que I'on
peut considérer comme des systemes a “rugosité contrblée  est décrite dans le
paragraphe C. Nous Vérifierons que les formalimes décrits dans la premiére partie
permettent de rendre compte des résultats expérimentaux de diffusion hors
spéculaire sur ces réseaux. Etant donnée la limitation actuelle des flux de neutrons,
nous avons da limiter les études de diffusion hors spéculaire a I’étude de réseaux
de diffraction afin de disposer d’intensités exploitables quantitativement.

Dans une optique plus appliqguée, nous étudierons ensuite les possibilités
d’augmentation des efficacités de diffraction de ces réseaux. Nous présenterons une
application de ces réseaux en instrumentation neutronique pour I’analyse en énergie
d’un faisceau de neutrons.

A. Approximation de Born.

1. Equation intégrale de la diffusion™.

Soit V(r) le potentiel d’interaction forte entre le neutron et un noyau

1 Tout ce qui est dit dans ce paragraphe se trouve dans tous les livres de mécanique quantique (Cohen,
1973; Messiah, 1995).

145



Chapitre IV. Problémes a deux dimensions : diffusion sur des structures lithographiées.

L’équation de Schrodinger décrivant I’évolution de la fonction d’onde de la particule
dans le potentiel V(r) admet des solutions d’énergie E bien définie (états
stationnaires) :

Y (r,t) =y (r)e ™ (IV.2)

ou y (r)est solution de I’équation aux valeurs propres :

é- h? 0
WDW(V)Q’ (r)=Ey (r). (1V.4)
e u
Nous posons :
h2k?
E= o (1V.6)

L’équation (IV.4) se réécrit alors :
2m
[D+K]y (r) =—ZV(ry (1) (IV.8)

En invoquant la fonction de Green de I’équation (1V.8), on obtient une solution
formelle (équation intégrale de la diffusion) :

y (r)=e* +2h—TQIdv'g(r,r')V(r')y (r) (1V.10)

ou dv' est un volume élémentaire, Wdésigne le domaine ou le potentiel V(r)agit et

iklr-r|

g(r,r')=- o1l (IV.12)

qui satisfait :
[D+ kz]g(r,r') =d(r,r"). (1V.14)

Loin de la zone d’action du potentiel V(r) (i.e. |r|<<|r|) on peut faire le
développement suivant :

Ir-rl»r- (r>_rr) (IV.16)
On substitue cette expression dans (1V.10) :
ikir o
Y ()= e+ AVl (1 (v.18)

ou ki désigne le vecteur d’onde entrant (in) et ko désigne le vecteur d’onde de I'onde
diffusée (out).
On peut mettre cette formule sous la forme :

eikir

y (n)=e¢* +f(k, k,) (1V.20)

r
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m
2ph®
ou le facteur f(k;,k, ) est 'amplitude de I'onde sphérique diffusée et est appelé
“ amplitude de diffusion .

f(k; Kk,) =-

de'V(r' W (e *e* (1V.22)

paquetd'onde

- O
centre diffuseur

Figure 1 : A gauche, avant la collision, un paquet d’onde se dirige vers un centre diffuseur. A droite apreés la
collision le paquet d’onde incident poursuit sa route peu perturbé mais le centre diffuseur a donné naissance a un
paquet d’onde sphérique (adapté de (Cohen 1978)).

La section efficace différentielle de diffusion (qui est égale au hombre de particules
dn comptées dans un détecteur d’angle solide dW par unité de temps et de flux
incident est donnée par :

S%V: [#(k, k) (IV.24)
L’amplitude totale de diffusion du potentiel V(r) s’écrit:
s ds s 2
Sg= de—WdW— Q, f(k;, k,)| dW (1V.26)

2. Approximation de Born.

L’équation intégrale de la diffusion est difficile @ manipuler. L’approximation la
plus simple est de développer I'amplitude de diffusion au premier ordre en
considérant

y (r)»j (r) =e™~ (IV.28)
c’est a dire de supposer que I’'onde diffusée differe peu de I’onde plane incidente, ce

qui est le cas quand le potentiel de diffusion est suffisamment petit. L’amplitude de
diffusion prend alors la forme :

f(ki. Kk,) =+ QUvV(rje T = M _J) (IV.30)

2ph? 2ph?

ol V(q) est la transformée de Fourier du potentiel diffuseur \V/(r).
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Le vecteur g =k, - k; est appelé vecteur de diffusion.

Dans cette approximation, I'amplitude de diffusion est proportionnelle a la
transformée de Fourier du potentiel diffuseur.

Validité de I’'approximation de Born.

Cette approximation est d’autant plus valide que la fonction d’onde totale est peu
différente de la fonction d’onde incidente c’est-a-dire quand la diffusion par le
potentiel est faible. En diffraction, cette validité est remise en cause lorsque la
diffusion sur un pic de Bragg est tres intense. En réflectivité, cette approximation est
totalement fausse pres du plateau de réflexion totale mais devient valide a grand
vecteur de diffusion.

3. Deéveloppement de Born.

Considérons I’équation de diffusion:

j(r)=e*" + Qd\/ g(r,r)V{) (r) (1V.32)
Un changement de notation (r® r';r'® r") donne :
j(ry=e*" +Qdvgrt rv () (r) (IV.34)

En reportant cette forme dans I’équation (IV.32), on obtient :
j(r)=e* + de'g(r - rWV(r)ek” +Q/dv' Qd\/'g(r -r)VI)g(r-rVIr) ) (1V.36)

Dans le second membre, les deux premiers termes sont connus. Seul le troisieme
contient la fonction inconnue j (r). On peut répéter la substitution en introduisant la

forme (1VV.34) dans (IV.36). De proche en proche on construit le développement de
Born de la fonction stationnaire de diffusion.

j (r)=e* +§ Odv' K, (r,r') e** (1V.38)

avec
K, (r,r) = i@, rV(r K, (r,r)dr" (1V.40)
K (r,r") =G(r,r)v(r") (1V.42)

Chaque terme du développement fait intervenir le potentiel une fois de plus que le
précédent et donc si le potentiel est faible, les termes successifs sont de plus en plus
petits. Les conditions de convergence du développement de Born sont discutées en
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détail dans (Messiah, 1995). L’application directe de I'approximation de Born ne
conduit pas a des résultats satisfaisants dans les problemes de réflectivité car le
développement n’est pas convergent proche du plateau de réflectivité totale. Le
paragraphe suivant décrit une approche plus utile.

4.  Approximation de Born généralisée.
Distorted Wave Born Approximation (DWBA).

Considérons un systeme parfait de type dioptre plan. On peut résoudre exactement
ce probléme en utilisant les formules de Fresnel. L’approximation DWBA part de
cette solution exacte du probleme pour le systeme parfait et permet de calculer les
corrections a apporter a la solution quand le systeme s’écarte du cas idéal
(apparition de rugosité par exemple) en traitant cet écart comme une perturbation de
I’lhamiltonien.

Soit H, =H, +U,(r) I’'hamiltonien non perturbe.

Soit H =H, +W,(r) I’hamiltonien perturbé.

Soit V(r) =U,(r)+W,(r) ou W,(r) est une perturbation?2.

Soit ¢ la solution de I’lhamiltonien non perturbé H; : H,c=Ec
Soit y la solution de I’hamiltonien perturbé H : Hy =Ey
Les développements asymptotiques de ¢ etdey sontde la forme:

ikr

() = ¢ + glk, k)

ikir

Y (1) = " + 1k, k)
Posons
T=(|uic) (IV.44)
On a montré auparavant (1V.22) que
m
kik)=-—=T
g( [ 0) 2ph2 1

N.B. L’expression ci-dessus est exacte.
On peut montrer (Messiah, 1995) que3 :

2 On fait I’hypothése que U et V tendent vers 0 plus vite que 1/r.

3 L’expression de T n’est valable que dans le cas d’'un hamiltonien H réel. L’expression dans le cas
général est donnée par T :T1+<ck(6) |W1[y ,E,J')> ou (+) et (-) désignent respectivement les ondes

entrantes et sortantes.
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f(k, K,) = - T”;ZZT
avec T=T,+(c Wiy ) (1V.46)

L’expression précédente (1V.46) est exacte. Si la perturbation W: est nulle on retrouve
la solution ¢ de I’hamiltonien non perturbé. Si la perturbation W est petite, y » c .

Au premier ordre en Wy, I'amplitude de transition est alors donnée par :

T=T,+(c [Wyc,) (IV.48)

L’approximation de Born généralisée ou DWBA peut étre utile dans les cas ou I’écart
par rapport au systéeme parfait est petit (faible rugosité par exemple). D’autres
meéthodes analytiques ont été développées (en général plus efficaces que
I’approximation DWBA). On trouvera une discussion plus compléte dans (Zhou,
1995).

Les résultats obtenus par la méthode DWBA peuvent donner des résultats
satisfaisants dans les problémes de réflectivité (Zhou, 1995 ; Mikulik, 1997) mais
dans les situations de réseaux relativement profonds ou de rugosité importante qui
nous intéressent, les développements de Born ne peuvent donner qu’une idée du
résultat exact. De plus en deca du plateau de réflectivité totale on obtient des
résultats trés peu satisfaisants.

C’est pourqguoi on preéferera a la méthode DWBA un calcul dynamique plus complet
qgue nous développons dans le paragraphe suivant.
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B. Calcul dynamique de la diffraction par un réseau.

Nous allons développer un formalisme permettant de calculer les intensités
diffractées par des structures périodiques dans le plan d’une couche mince (de type
réseau de lignes). Le formalisme est basé sur une théorie dynamique et donc donne
a priori des résultats exacts méme dans le cas ou la diffusion est tres importante.
Dans une premiére partie nous présenterons le cas de la diffusion sur un réseau non
magnétique. Dans une deuxiéme partie, nous étendrons le calcul au cas d’un réseau
magneétique.

1. Cas non magnétique.

Nous souhaitons calculer les intensités des modes de diffraction sur un réseau
lithographié. Le calcul présenté suit les théories développées pour la diffusion hors
spéculaire de rayons X.

La technique utilisée est une technique matricielle consistant a considérer un réseau
de diffraction comme la superposition de couches dans chacune desquelles le
potentiel d’interaction est périodique suivant (Ox). Nous déterminerons les modes
propres de propagation dans chacune de ces couches. Puis I'intensité des différents
modes de diffraction sur le réseau sera obtenue en imposant les conditions de
continuité au niveau des interfaces du systéme découpé en multicouches.
Considérons un réseau périodique de période d déposé sur un substrat (Figure 2).
Dans le cas d'un réseau non carré, on discrétisera le réseau en sous-couches de telle
sorte que I’on puisse considérer que dans chacune de ces sous-couches l'indice varie
comme une fonction en créneau de période d. Toutes les sous-couches partagent la
méme période d.

<>
d

Figure 2: coupe d’un réseau triangulaire de période d suivant (Ox) discrétisé en tranches suivant (Oz).

Dans chacune des sous-couches I'équation de Schrodinger se met sous la forme:

& n? u .
&m DVl (N =Ej (1) (IV.50)
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ou V(x) est un potentiel périodigue de période d suivant (Ox) mais constant suivant
(Oz) dans la sous-couche considérée.
On pose:

woo=%§¢-vu» (IV.52)

L'équation (IV.50) devient :
[D+K2(x)]j (=0 (IV.54)

Dans la suite, pour alléger les notations, nous utiliserons a (resp. b) pour décrire les
composantes planaires (resp. perpendiculaires) des vecteurs d'ondes.

Soit a, = k,,, la composante planaire du vecteur d'onde incident. Les composantes
planaires des vecteurs d'ondes des modes diffractés par le réseau sont données par :

2
an=a0+n7? (IV.56)

Dans le cas d'un milieu homogéne (vide ou substrat par exemple), les composantes
perpendiculaires des vecteurs d’ondes sont directement données par:

b,=k?-a’ (IV.58)

et nous pouvons écrire les développements de Rayleigh classiques,
dans le vide:

j (X,Z) :j incident(x’ Z) + é. Bn ei(anx+h12) (|V60)
dans le substrat:
i (x,2) =8 T, el@bo (1V.62)

Nous avons introduit les coefficients B, et T, qui représentent respectivement les
amplitudes des différents modes réfléchis et transmis.

N.B. : la direction de propagation des modes &"

modes up : Reb +Imb >0 (1V.64)

est donnée par

modes down : Reb +Imb <0 (1V.66)

Cependant, dans les milieux ou l'indice est modulé suivant (Ox) on ne peut pas
obtenir directement les composantes b,,.
La fonction d'onde est pseudo-périodique :

j (x+d,z) =] (x+d,z)e'*" (1V.68)

Nous chercherons donc une solution de I'équation (1V.54) sous la forme :

152



Chapitre IV. Problémes a deux dimensions : diffusion sur des structures lithographiées.

i x2)=4ij,@e" (IV.70)
Par ailleurs on peut développer k3(x) en séries de Fourier :
o inz—px
k*(x)=ac,e ¢ (IV.72)
Injectons les deux développements (1V.70) et (IV.72) dans I'équation (1VV.54) :
o dzj n(z) _j o] 2. . [o] imZ_px o . :
a T elanx - a anJ n(2) elanX + a- Cm e d aj n(z) elanX =0 (IV74)

Apreés projection de cette équation sur la base des €®*, nous obtenons un jeu
d'équations valable quel que soit n :

1,0 =alj ,(2)- & ¢, (@i a2 (IV.76)

dz?

Afin de rendre de rendre le calcul plus lisible, nous introduisons une notation
matricielle.
Soit F le vecteur des j , défini par :

4 @
u

' l’J
F(2)= 8] ,(2) G (IV.78)
u

> (D> D> D> D> (D> D

e l;'
e n(2H

Soit V la matrice dont les éléments sont définis par :

Vim=asd,, - Cp, (1V.80)
En utilisant les notations (1V.78) et (IV.80), les équations (IV.76) se réécrivent :
d’ dFZEZ) = V.F(2) (IV.82)
Nous cherchons les solutions F (z) sous la forme:
F(z)=A e’ (1V.84)
ou A est un vecteur de coefficients constants.
L'équation vectorielle (1V.82) devient une équation aux valeurs propres :
-b?’F =VF (1V.86)

Apres résolution de cette équation aux valeurs propres, nous obtenons un jeu de
valeurs propres {bi} et de vecteurs propres associés {Ai} :

La fonction d'onde est alors donnée par une somme sur les modes propres :

153



Chapitre IV. Problémes a deux dimensions : diffusion sur des structures lithographiées.

A A0

& &
., €7 ua. _ . o e’ ua,. _ .

A - - A e +
a u,€A, l,J[e'a-NX oot e g d eA l,J[e'a-NX e'a*Nx] e"™* (1V.88)
no & no ¢ U

¢ - u ¢ - u

EAv B, EAVH,

ou les paramétres a déterminer sont les u, et les d, qui donnent les amplitudes des
modes propres d'excitation (up et down) de la fonction d'onde dans le grating.
Pour déterminer ces amplitudes, il faut écrire les conditions de continuité de ) et de

Nj aux interfaces.

Nb(M+)  yn+1) A| J d(r+1) vide
n

Nb+D) u(j+1)‘| Jdoﬂ)
Nb® u® A do jj-l

: 0
Nb© u® 4} do , substrat

Figure 3 : grating discrétisé et notations associées.

Considérons I'interface entre la couche j et la couche j+1, les conditions aux limites
s’écrivent :
1(z)) =1 1u(z)) (1V.90)

é-“ JO _é-[j j+1('_j
&1z s, REE 8,

(IV.92)

La forme (1V.88) de la fonction d'onde peut s'écrire :

& u,e™ A LA e + & de A [A], e =& €GB u e Al +d,e TA], S

(1V.94)

A la limite entre deux couches I'égalité de la fonction d'onde (et de grad,) doit étre
vérifiée quel que soit x. Aprés projection sur la base des e, les conditions de
continuité donnent un jeu d'équations qui doit étre vérifié quel que soit i :

N.B.: les indices en superscript désignent I"indice de la couche considérée.

8 e AL, +ale AL, = & ul e AL +a) e AL (1V.96)

A ulble™ Al - dible ™ [A]l = § ultb/ e I [A]M - dith e PTI AL (1V.98)

n,i
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Une notation matricielle rend les équations plus lisibles :

qul’d qul™u
i A AT
W Zd]‘u W gd],ﬂg (1V.100)

ou les [u] et [d] désignent les vecteurs de composantes u, et d, et les matrices W sont
définies par :

we [ALy - [Al] (AL, o [AL v
db.n[ALy o BylAl] [-bglALy o - bylAlL]s
La matrice de propagation de l'interface j-1 a I'interface j s'écrit :
ANUE
(1V.102)
elo] [1,]:
avec I =d, e et 1 =d e ™Y (1V.104)

En principe le probléeme peut se résoudre en utilisant la formule de récursion
classique :

V|de U 0 é U] substrat

/

gd]wde = n+l go WJ LJ WJ _' gd] substratu (|V.106)
j=1

Cependant dans le cas du probleme de la diffraction par un réseau, les solutions
numeériques ne sont pas stables. Ceci est dO au fait que les matrices de propagation
font intervenir des exponentielles croissantes dans le cas de modes évanescents et
des termes mal définis du type (¥ - ¥) qui engendrent des pertes de précision trés
rapides.

Pour s'affranchir de ces problémes numeériques, une méthode efficace est d'utiliser
I'algorithme S-matrix (L. Li, 1996). Une description plus détaillée de I'algorithme S-
matrix utilisé pour I'implémentation numérique peut étre trouvée dans I'Annexe D.
Elle permet d'obtenir une relation de la forme :

é [u]wde u eT ud Lq ]substra

gd]substratu quu dd Le [d]wde

ou les termes Ty, Tae, Rau €t Rgy sont obtenus par des formules de récursion ne
faisant pas intervenir d'exponentielles croissantes. Toutes les matrices restent
d'ordre O(1) et il n'y a pas de problemes de stabilité numérique. Cet algorithme peut
a priori s'appliquer a des gratings tres profonds.

(1V.108)

[en N e C'

155



Chapitre IV. Problémes a deux dimensions : diffusion sur des structures lithographiées.

2. Cas magnétique.

Nous allons nous intéresser au probleme de la diffraction de neutrons sur un réseau
magnetique périodique dans le plan d’une couche mince. Ce réseau peut étre creé
soit artificiellement par gravure de motifs dans des couches magnétiques ou bien
s‘organiser naturellement (domaines magnétiques en lignes par ex.).

Dans ces deux cas, les champs magnétiques dipolaires rayonnés deviennent non
négligeables. De plus l'interaction magnétique du neutron avec la couche
magnétique va aussi dépendre de l'aimantation perpendiculaire au plan de la
couche (le calcul de I'annexe A) ne s'applique plus si la couche magnétique n'est pas
continue).

Pour tenir compte de ces champs dipolaires, nous allons appliquer le méme
principe que dans le paragraphe précédent, c’est a dire que nous allons subdiviser
I’espace en tranches dans lesquelles nous pourrons considérer que le potentiel
d’interaction est seulement fonction de (Ox). Dans les zones situées au-dessus et en-
dessous des motifs magnétiques et ou les champs dipolaires ne sont pas
négligeables, nous introduisons des tranches supplémentaires permettant de tenir
compte de ces champs magnétiques dipolaires.

Le potentiel d'interaction neutron-matiére s'écrit :

V()=

2
2‘?: rb(r)- g,ms x(r) (IV.110)

ou le potentiel d'interaction chimique b(r) est une fonction périodique suivant (Ox) et
I'interaction magnétique fait intervenir un champ H(r) lui aussi périodique et qui
inclut le champ extérieur appliqué H,, le champ dipolaire créé par les motifs
magneétiques et I'aimantation du matériau.

A l'extérieur des motifs magnétiques :

H(r) =Hg, +Hg,(r) (IV.112)
A l'intérieur des motifs magnétiques :
H(r) = Hy +M(r)>(1- D(r) (1V.114)
N.B.: en général le facteur démagnétisant D(r) n'est pas constant dans le matériau
magnétique.

Les Figure 6 et Figure 7 montrent I'amplitude des champs dipolaires dans le cas de
la configuration magnétique décrite sur la Figure 4 Les amplitudes des champs
dipolaires sont trés importantes; pour connaitre le potentiel d'interaction neutron-
motifs magnétiques, il est impératif de calculer les champs dipolaires.

a)  Exemples de champs dipolaires dans une configuration modéle.
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La Figure 4 montre une configuration magnétique possible entre des lignes
magnetiques (lignes perpendiculaires au plan de la figure, section des lignes de 1
pum de largeur x 0.5 um d’épaisseur). On a supposé que le matériau magnétique
présente une anisotropie perpendiculaire.

A

z

0.5um

<>

-

>

<
>

1um aimantation 1.2 T

Figure 4: coupe perpendiculairement a un réseau de lignes a aimantation perpendiculaire ; deux lignes de coupe
sont indiquées par les lignes pointillées A et B.

La Figure 5 montre I'intensité du champ dipolaire autour des lignes. On constate
que I'amplitude du champ dipolaire est encore tres importante dans une région de
I’ordre de 0.5 um autour des lignes. Les Figure 6 et Figure 7 montrent les valeurs du
champ dipolaire suivant les deux sections de coupes indiquées sur la Figure 4.

LISNESIC.IPG

Figure 5 : champ magnétique dipolaire autour et & I"'intérieur des lignes décrites sur la Figure 4.

157



Chapitre IV. Problémes a deux dimensions : diffusion sur des structures lithographiées.
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Figure 6: variation de la composante Hz du champ magnétique le long de la section de coupe A indiquée sur la

Figure 4.
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Champ (T)

03 L+ 1

0.003

0.002

Position (mm)

0.004

Figure 7: variation des deux composantes Hx et Hz du champ magnétique le long de la section de coupe B indiquée

sur le Figure 4.

b)  Formalisme de calcul de la diffraction sur un réseau magnétique.

Reprenons I'équation de Schrddinger stationnaire :

ou V(r) désigne le potentiel (1V.110).
Pour simplifier les notations nous posons :

2m

h_zvnucléaire = 4pr b
2m s
h_zvmagnétique =as *H

L'équation de Schrodinger devient :
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, 2mE i ' =
gﬁ 5= 4prb(r)- aHZ(r)% +(r)+(- aHx(r)+laHy(r))l (=0 (1V.120)

@2 +221E - apr b(r)+aHz(r)% ) (I‘)+(- aH (r) - iaHy(r))i .(nN=0

Le potentiel est périodique de période d. De la méme maniere que dans le cas non
magnétique nous chercherons des solutions de la forme :

.(xD=aj,@e™"
_ o . ia, x (1vV.122)
j.(x7)=aj.(de
ou
s, 2P
a,=a, =a, +n? (1V.124)
avec a, défini par :
s 2m 2m
at=k:, = \/7 E+ % Hy, (IV.126)

Les signes + et - correspondent respectivement a des neutrons incidents “up ” et
“down ”.
Pour simplifier I'écriture des équations nous introduisons :

.« _ 2MmE
= Py - 4prb(x) - aH,(x)

o

¢ =-aH,(x)+iaH,(x) (1Vv.128)
¢ =-aH,(x)- iaH, (x)

2mE
¢ = ;lnz - 4prh(x) +aH, (x)

Ces quatre coefficients ¢ sont des fonctions périodiques de période d. Nous les
développons en séries de Fourier:

2
L x

cx)=ac, e ¢ (1V.130)

Nous introduisons les développements de j *, j ~ et des ¢ dans les équations

couplées (IV.120) et on projette ces équations sur la base des e'®*. On obtient le
systeme suivant :

I S

d7-anln+acn-ml m+aCn-mlm:O

iz m n (IV.132)
dJn 2. - S b+ . + b -

dZZ _anln+acn-mjm+acn—mjm:0

Nous définissons le vecteur :
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(D)0
(1V.134)
i
Nous définissons la matrice V :
?ﬂ Ghm ~ Cn. m] < ]b * (1V.136)
[ C ] [a qﬁm = Vn- m].
On cherche les solutions du systéme (1V.132) sous la forme :
HER 7)| = HER eibz
i @] =[] (V.138)

i @] =[i;]e"
Le systeme d'équation (I1V.132) se réécrit alors sous la forme matricielle élégante :
- b%F =V ¥ (1V.140)
N.B.: la matrice V est hermitique.
Apreés résolution de cette équation aux valeurs propres nous obtenons un jeu de
valeurs propres {bi} et de vecteurs propres associés {Ai} (les vecteurs Ai se
décomposent en deux sous-parties (Ait et Ai) ) :

o (1V.142)
T, -
Les deux spineurs s'écrivent :
J t= é_ Un A; [eia'NX eia,,Nx eia—NX eia,,,\,x] e+ib”z
i - i . . (1V.144)
+é dnA; [ela'NX e'a"NX e'a»NX e|a+NX] er%Z
. 2 . . i i +ibyz
J =a u, An [ela,Nx coplawx gianx e|a+NX] e b,
“ i - i . . (1V.146)
que I'on peut mettre sous la forme :
N . N+1 ] . .
i"=a 'a‘xgéé u, et [A;]_ +d, b7 [A;]S
i=- =1 ! 'g
v 2By 5 (1V.148)
1 2 |ax +ib,z -i z -
IR U OREE ONF

Soit a déterminer les vecteurs u, et d,. Ces deux vecteurs sont de longueur 2N+1.
Pour déterminer ces vecteurs il faut utiliser la continuité de j *,j ~, Nj " et Nj =~ aux
interfaces.

Soit A la matrice des vecteurs propres; soit B une matrice diagonale contenant les
valeurs propres b,. On définit la matrice W telle que :
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A A U

W=enxs - Al

D> (D

(IV.150)

A l'interface j;j+1, la continuité doit étre vérifiée quel que soit x. Apres projection sur
les ¢, les conditions de continuité s'écrivent :

VI
G=Wse G (IV.152)
u u

A partir de ce point nous pouvons appliquer l'algorithme S-matrix de la méme
maniere que dans le cas non magnétique.

c)  Problémes de convergence et troncature du systéme.

Dans le développement formel précédent, la résolution complete du probleme
suppose des développements pour n variant de -¥ a +¥. Lors de
I'implémentation numérique il est évidemment nécessaire de tronquer le systéme a
un ordre N. Dans le cas de la diffraction de neutrons, les modes diffractés sont peu
intenses et les résultats numériques convergent pour des ordres de développement
peu élevés (typiguement N=10) . De ce fait les temps de calcul ne sont pas
prohibitifs.
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C. Techniques de lithographie de réseaux.

1. Principe de la technique.

Je vais décrire la technique de lithographie optique que j’ai utilisée pour réaliser des
gravures sur des substrats et sur des supermiroirs de neutrons.

Préparation des substrats.

Les substrats sont nettoyés de toute contamination organique par un nettoyage aux
ultrasons dans différents bains de solvants. On leur fait subir une déshydratation en
les chauffant a 120° pendant 15 minutes afin de faire disparaitre toute trace
d’humidité adsorbée en surface.

Dépbt de la résine photosensible.

Le dépdt de la résine est effectué par “ spin coating ”. La résine utilisée est de type
Hoechst modele AZ5206 ou Shipley 1400. Le “spin coating” est réalisé a des
vitesses situées entre 2000 et 3000 tours/minutes. Cela permet de déposer des
épaisseurs de résine entre 600 nm et 2 um. La résine est ensuite chauffée a 80°
pendant une dizaine de minutes afin de faire disparaitre toute trace de solvant. Cela
a pour effet de la densifier. Les températures de recuit ne sont pas trop élevées afin
de ne pas réduire la sensibilité de la résine. Par ailleurs ce léger recuit améliore
I’adhésion de la résine sur le substrat.

Insolation de la résine .
L’échantillon est ensuite insolé pendant quelques dizaines de secondes a des
longueurs d’onde U.V. entre 300 et 350 nm. Le motif que I’on souhaite transposer est
dessiné sur un masque en chrome déposé sur quartz. La taille des masques est de
50x50 mm. Celui-ci est plaqué mécaniquement sur I’échantillon et I’insolation se fait
a travers le masque.

Développement de la résine.

Le développeur utilisé est de type AZ351. Le développement dure une dizaine de
secondes. Il est suivi d’un ringage et d’un deuxiéme recuit (120° pendant 30 minutes)
qui va augmenter la stabilité de I'image et de I’adhésion. Le recuit augmente aussi la
résistance a la gravure par plasma et a la gravure chimique.

Gravure des réseaux.

En fonction du matériau que I’on souhaite graver, plusieurs techniques de gravure
peuvent étre envisagées : gravure chimique, gravure ionique ou gravure ionique
réactive (RIE). Le choix de la technique dépend a la fois des matériaux que I'on
souhaite graver et des résolutions que I’on souhaite obtenir. La gravure chimique est
simple et rapide mais ne permet pas d’atteindre des résolutions submicroniques. La
gravure ionigue réactive n’est adaptée qu’a certains matériaux. La gravure ionique
seche est adaptée a presque tous les matériaux mais est plus lente et non sélective.

162



Chapitre V. Problemes a deux dimensions. Diffusion sur des structures lithographiées.

Les couches de nickel peuvent étre gravées chimiquement dans une solution de
FeCls. Les supermiroirs de neutrons ont été gravés par gravure ionique a l’argon.
Cette technique consiste a bombarder I’échantillon par un jet d’atomes d’argon et a
enlever mécaniquement les parties de I’échantillon non “protégées ” par un motif
de résine. Les vitesses de gravures sont typiquement de I’ordre de 20 a 50 nm par
minute pour les métaux usuels sous un flux de ImA par cm?. Ainsi dans le cas de
multicouches Ni/Ti, le temps de gravure est d’environ 30 minutes pour graver une
épaisseur d’environ 600 nm.

Nettoyage des échantillons.

Les échantillons sont ensuite nettoyés pour enlever toute trace de résine résiduelle
(Remover 1165 par ex.). Les résines peuvent étre fortement durcies par la gravure
ionique et le nettoyage peut exiger des solvants puissants (du type N-méthyle
pyrrolidinone, NMP)

résine
~——couche mince
~——substrat

PEIEbyy e

———masque Cr (déposeé sur le verre) plagué sur I'échantillon

1 ™1 ™1 1

| développement dela résine

==

gl

| gravure de lacouche mince

i_ll_ll_ll_l

| dissolutionde la résine résiduelle

Figure 1 : résumé du processus de gravure par lithographie optique.

Par ces techniques de lithographie optique U.V., la meilleure résolution que I'on
peut atteindre est de 0.5 um (dans des conditions standard de travail). Les
résolutions maximales atteintes aujourd’hui dans I'industrie du semi-conducteur
sont de I’ordre de 0.2 pum.

2. Résultats expérimentaux.

Jai effectué des gravures sur différents types de couches minces et de substrats
(nickel, verre, titane) ainsi que sur des supermiroirs 2q, et 3q, fabriqués au PSI dans
le groupe de P. BoOni. Un des problemes expérimental est I’homogénéité de
I’épaisseur de résine déposée par spin coating. Cependant on peut considérer que
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I’on obtient une épaisseur de résine variant seulement de 20% entre les différentes
parties de I’échantillon. Un autre probleme expérimental est lié a ’lhomogénéité de
I’insolation aux U.V. En effet, des effets d’interférences dds aux motifs des lignes
peuvent créer une modulation spatiale de l'intensité des rayons U.V. lors de
I’insolation. L’insolation de la résine n’est alors pas totalement homogéne et conduit
lors du développement a des effets de franges de résine d’épaisseur variable sur la
surface de I’échantillon EFigure 2. Par ailleurs, un probléme particulier a notre
dispositif expérimental de gravure ionique est que la forme faisceau d’ions est un
cercle dont le diamétre est environ 1 cm et dont I’homogénéité se dégrade au dela.
Cela limite le procédé de gravure a des échantillons dont la taille maximale est de
1 cm2. Dans le cas d’échantillons plus grands, la vitesse de gravure ne sera pas
homogeéne sur tout I’échantillon.
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Figure 2 : modulation longue distance de la hauteur des motifs de résine due aux interférences lumineuses créées
par le masque.
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Figure 3 : conséquence de la diffraction lumineuse a travers le masque dés que I’on approche des résolutions
micrométriques. Les franges de diffraction font que les milieux de lignes sont aussi insolés.

Les Figure 4 et Figure 6 présentent des images mesurées par microscopie a force
atomique avant et apres la gravure ionique. A partir de motifs de résine de 0.8 um
d’épaisseur il est possible de transférer des motifs de 0.5 um d’épaisseur dans la
couche mince tout en gardant une forme de ligne satisfaisante méme si en général
les flancs des lignes gravées sont moins abrupts que ceux des motifs de résine.
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hauteur (um)

X (um)

Figure 5 : profil des lignes de résine présentées sur la Figure 4.
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Chapitre 1V. Problemes a deux dimensions. Diffusion sur des structures lithographiées.

Figure 6 : profil des lignes apres 45 min de gravure ionique. L’épaisseur estimée de gravure est de 600 nm. Aprés
cette opération de gravure, les flancs des lignes sont moins abrupts que ceux du motif de départ en résine.

Dans certains cas de gravures ioniques tres longues, des phénomeénes de surgravure
peuvent apparaitre (voir Figure 7 et Figure 8) . Aux pieds des lignes apparaissent

alors des tranchées et la forme des lignes peut étre tres altérée par rapport au profil
rectangulaire espéré.

Figure 7 : dans certains cas, le phénoméne de surgravure au pied des lignes peut étre trés important. La figure
montre un échantillon ayant subi une gravure de 1 heure.

hauteur (um)

©
[

X (um)

Figure 8 : profil de I’échantillon gravé pendant 1 heure.

Les réseaux de lignes sur lesquels des mesures expérimentales de diffusion hors
spéculaire ont été réalisées (voir partie suivante) ont été fabriqués en utilisant
différentes techniques de gravure. Jai utilisé la gravure ionique réactive et la
gravure chimique pour les systemes de couches simples. La gravure ionique seche a

été utilisée pour la gravure de supermiroirs a neutrons en structure multicouches.
La périodicité des motifs gravés varie de 2 a 10 pm.
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D. Utilisation de réflectometres en diffusion hors spéculaire.

Dans ce paragraphe nous allons décrire les différentes techniques de mesures hors
spéculaire en réflectivité de neutrons.

1. Géomeétrie de diffusion hors spéculaire.

En diffusion hors spéculaire, le vecteur de diffusion q n’est plus aligné le long de 1’axe
(Oz), une composante qx apparait. La Figure 1 définit la géométrie de diffusion.

Figure 1 : géométrie de diffusion non spéculaire. Le vecteur de diffusion q posséde une composante q..

Les composantes du vecteur de diffusion q sont données par :

= —sinwgcosgal ; 9 Q

| +9§ EQ_Q’Q (IV.79)
= —sm% sin
2
2. Condition de diffraction.
Dans le cas de la réflexion spéculaire :
6=, (IV.81)
et le vecteur de diffusion est donné par :
4
g, = 7"sin(@). (IV.83)

Considérons le cas de la diffusion hors spéculaire induite par un motif périodique de
période d dans le plan de I’échantillon. La composante g du vecteur de diffusion est
donnée par :

2n

=-m— IV.85
7.=-m (1V.85)
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ou m est I'indice du mode de diffraction.
N.B. : les modes de diffraction pour lesquels 8. <@ sont indicés par des entiers négatifs ; les

modes de diffraction pour lesquels 8, > @ sont indicés par des entiers positifs.

Les équations (IV.79) et (IV.83) donnent immédiatement la relation entre la longueur
d’onde du neutron incident et les directions de diffraction :
(les angles @ et 6 sont petits et donc on peut développer les sin et cos au 1t ordre)

_d
)

La Figure 2 montre la variation de la direction de diffraction des pics d’ordre 1 par
rapport a la direction spéculaire, en fonction de la périodicité du réseau et pour
différentes conditions d’angle d’incidence.

Les courbes montrent que si ’'on veut observer des pics de diffraction proches du pic
spéculaire (8 -8 < 0.4°) afin d’obtenir des intensités de diffraction relativement
importantes, il faut travailler sur des réseaux de grande périodicité (d > 10 um). Les
pics de diffraction apparaissent dans des directions trés éloignées de la diffraction
spéculaire (8 -8 > 1°) pour des périodicités inférieures a 4 um. Leurs intensités seront
tres faibles.

+md == (6% - ) (IV.87)

1.6

14 +

1.2 +

0.8 +

0.6 +

Iout (degrés)

04 |

Période du réseau en um

Figure 2 : angle de diffraction (6, - &) par rapport a la direction spéculaire en fonction de la périodicité du réseau
pour différentes conditions d’angle d’incidence.

3. Augmentation de la période effective d’'un réseau.

I est possible d’ajuster la période effective du réseau en l'inclinant par rapport a la
direction du plan d’incidence. Cela permet d’ajuster la direction du pic de diffraction
et de le rapprocher du pic de diffusion spéculaire afin d’augmenter les intensités
diffractées. Cette technique est utile étant donnés les flux relativement modestes
disponibles en neutrons. La Figure 3 illustre cette technique d’augmentation de la
période effective.
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a=0° 0° <a<90° a=90°
deff =d deff = d/COS(G) deff =
Figure 3 : augmentation de la période effective par rotation du réseau par rapport a la direction du faisceau

incident (le plan d'incidence du faisceau est (xOz)). d est la période du réseau, o est I'angle de rotation et deg est
la période effective.

espace réel espace réciproque
X
période d i i
a L

—— # //E/V‘ i iZT[/ d
—— = l y
—— ' - .

o
LI =

! < 1 taches de diffraction lorsque I'é¢chantillon
— : ! ! est tourné d'angle a

| |

intégration suivant ky par le détecteur

Figure 4 : figure de diffraction d’un réseau de lignes tourné d’un angle a (voir Figure 3).

Le systeme de détection du spectrometre est tel qu’il n’y a pas de collimation suivant
la direction (Oy) (direction perpendiculaire au plan d’incidence). Pour une position kx
dans l'espace réciproque, le flux est intégré suivant la direction k,. La hauteur du
systeme de détection est de 50 mm. Il est situé a une distance de 1500 mm. Cela
correspond a un angle de 1°. La longueur d’onde de PADA est de 0.4 nm (ko = 15.7
nm-') donc cet angle correspond a une intégration sur k, entre +0.27 et -0.27 nm-.
C’est un parametre important dans le cas o1 I'on pivote 1’échantillon pour augmenter
sa période effective (voir Figure 4 et Figure 5). En effet il ne faut pas que les pics de
diffraction «sortent» de la zone d’intégration en k,. Cependant cette limite
correspond a des périodicités inférieures a 23 nm. En pratique, il est extrémement
difficile de produire des nanostructures présentant des périodicités aussi petites et
donc une rotation de 1’échantillon ne pose en général pas de probléme pratique.
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espace réel espace réciproque
X
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taches de diffraction lorsque 1'échantillon
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intégration suivant ky par le détecteur

Cependant, il est nécessaire d’étre prudent dans le cas de réseaux de plots. En effet,
supposons que 'on fasse des mesures sur un réseau rectangulaire de plots dont les
périodes dans les deux directions principales sont di et d>. Lorsque 1'on tourne le
réseau de plots par rapport au plan de diffraction (kx, ky), la figure de diffraction que
‘on obtient apres intégration sur ky n’est pas reliée de maniere triviale a la figure de
diffraction mesurée par rapport aux axes principaux du réseau. Cela est illustré sur la
Figure 6. On constate que la figure de diffraction intégrée sur k, n’est pas périodique
et l'attribution des pics n’est pas immédiate. Cependant expérimentalement les
intensités sont souvent si faibles qu’il est difficile d’observer plus de un ou deux pics
de diffraction. L’attribution est alors assez rapide.

[—

espace réel espace réciproque
X

d

-l
T
T
T
T

intégration suivant ky
Figure 6 : cas de la diffraction sur un réseau de plots dont les directions principales sont tournées par rapport au

plan d’incidence du faisceau de neutrons. Pour ne pas surcharger la figure, ce sont les axes du réseau réciproque
qui ont été pivotés et non la figure de diffraction de I'échantillon.
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4. Les différents modes de mesure sur un spectrometre deux axes.

Sur un spectrometre deux axes, il est possible de se déplacer dans le plan (g, g-) de
I'espace réciproque de 1’échantillon. Les directions de scan privilégiées sont bien stir
les directions g: et gx. La Figure 7 décrit les différents modes de scan possibles.

Un scan @26 est un scan suivant la direction g.. C’est le type de mesure qui est utilisé
dans les mesures classiques de réflectivité spéculaire. La mesure de l'intensité du
signal de réflectivité en fonction de g. (ou de &) permet de sonder la structure de
I’échantillon suivant I'axe (Oz) et de déterminer sa structure chimique et magnétique
suivant (Oz) comme cela a été décrit ci-avant.

a) Rocking curve

\Jr sc = const.

% q, = const.

b) Bragg scan

\L( sc=26;

qx =0

¢) Scan détecteur.

0; =const. f Az &\
U

Figure 7 : les différents modes de mesure possibles sur un spectrométre deux axes. (a) rocking curve : | ‘angle @est
balayé, 28 est fixe; (b) scan 628 classique ; (c) scan détecteur : seul I'angle 28 est balayé. (adapté de (Tolan
1993))

La deuxieme direction de scan dans 1'espace réciproque est la direction g». Ce type de
balayage est obtenu par une rotation de type « rocking curve » (Figure 7a) : la position
du faisceau incident est maintenue constante par rapport au détecteur et 1’échantillon
seul subit une rotation. Ce type de mesure donne des renseignements sur la structure
planaire de la couche et est donc le type de mesure privilégié lors d’études de
diffusion non spéculaire et de structures lithographiées. Mécaniquement, on peut
envisager un autre type de scan qui consiste en une rotation du détecteur. Cependant
ce type de scan suit une trajectoire non triviale dans l'espace réciproque et ne donne
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pas de manieére directe des informations physiques. Il est en général limité a des fins
de réglages. La Figure 8 illustre les trajectoires dans 1'espace réciproque pour les trois
modes de mesure présentés sur la Figure 7. On notera que dans une mesure de type
rocking curve, la courbure de la trajectoire est imperceptible (dans le domaine de g«
exploitable).

0.012

0.008 + = = = =rocking curve

scan détecteur

0.004 +

gx (nm-1)

-0.004 +

-0.008 + 1

-0.012

0 0.2 0.4 0.6 0.8 1 1.2
gz (hm-1)

Figure 8 : trajectoires dans I'espace réciproque (qz, qx) pour différents modes de mesure : scan @28 jusqu’a 2°,
rocking curve autour de 1° (de -1 a +1°) et scan détecteur de 0° a 2° (incidence 1°).

5. Les difféerents modes de mesure sur un spectrometre en temps de
vol.

Sur un spectrometre en temps de vol, le scan spéculaire classique 26/8 est remplacé
par une mesure a angles d’incidence et de réflexion fixes et égaux. La longueur d’onde
des neutrons varie (typiquement dans la gamme 0.3 a 3 nm) et permet de balayer
I'espace réciproque suivant gz.

Lors d’'une mesure de type rocking curve (détecteur fixe, angle 8 de I’échantillon
variable), les trajectoires dans l'espace réciproque sont trés différentes des trajectoires
obtenues sur un spectrometre 2 axes. La Figure 9a montre les trajectoires parcourues
dans une mesure de type rocking curve. Le plan (gz,gx) est parcouru par des
trajectoires formant une figure en éventail. Chaque trajectoire est constituée des
mesures obtenues pour des neutrons de longueur d’onde variant de 0.3 nm a 2.5 nm.
Dans une mesure de type scan détecteur (Figure 9b) les trajectoires deviennent
asymétriques par rapport a gx = 0. Sur un spectrometre en temps de vol, il n’est pas
possible de suivre directement une trajectoire a g. constant, il faut la reconstruire
numériquement.
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Figure 9 : trajectoires dans l'espace réciproque sur un spectrometre en temps de vol en fonction de la longueur
d’onde (de 0.3 nm a 2.5 nm). A gauche, rocking curves autour de 1°. A droite, scan détecteur a incidence fixe de
1°.

6.  Fonction de résolution du spectrometre EROS.

La forme de la fonction de résolution d"un spectrométre en temps de vol est :

aE - ol g avs9)

A la différence du spectrometre a longueur d’onde fixe PADA, il est possible d’ajuster
la résolution en longueur d’onde sur le spectrometre en temps de vol EROS. La
résolution angulaire @ peut étre ajustée entre 7x 107 a 7x 107 degrés. La résolution
en longueur d’onde A peut étre ajustée entre 0.015 nm et 0.15 nm. Le hacheur simple
disque du spectrometre EROS produisant des paquets de neutrons de largeur
temporelle fixe, la résolution n’est pas constante sur tout le domaine g.. Aux grandes
longueurs d’onde, la résolution est dominée par la résolution angulaire tandis qu’aux
courtes longueurs d’onde la résolution est dominée par la résolution en longueur
d’onde. La Figure 10 montre la résolution en q. pour des conditions typiques (46 =
0.02° et A4 = 0.02 nm) en fonction de la longueur d’onde et de 1’angle d’incidence.
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Figure 10 : résolution Aq./q. du spectrometre en temps de vol EROS en fonction de I'angle d'incidence et de la
longueur d’onde (pour AG=0.02° et AA = 0.02 nm).

E. Diffusion hors spéculaire sur des structures lithographiées.

Nous allons présenter des résultats de diffusion hors spéculaire obtenus sur différents
types de réseaux lithographiés. Nous discuterons les effets de périodicité, d’épaisseur
et de composition du réseau sur la diffraction hors spéculaire. Nous montrerons par
ailleurs que le formalisme développé dans le paragraphe B permet de rendre compte
quantitativement des résultats expérimentaux.

1. Influence des différents parameétres d’'un réseau sur les modes de
diffraction.

Afin de mieux sentir qualitativement quelle est 'influence des différents parametres
physiques d’'un réseau (périodicité, épaisseur de la couche gravée, largeur des motifs
gravés par rapport a la périodicité), nous avons réalisé un certain nombre de
simulations dans des situations variées.

Les courbes de la Figure 11 comparent les intensités des modes de diffraction +1 en
fonction de la périodicité du réseau. Les simulations correspondent au cas d"un réseau
de lignes de nickel déposées sur un substrat de silicium (I'épaisseur des lignes est de
40 nm, la largeur des lignes est la moitié de la période du réseau). Le calcul
correspond a une mesure de rocking curve autour de 0.75°. On peut observer sur la
courbe correspondant a la périodicité de 10 um qu’il y a un grand pic autour de q, =
0.15 nm-. Nous attribuons ce pic a une résonance apparaissant pour les conditions
d’incidence correspondant a q; = 0.15 nm'. Au dela de ce pic, on observe des
oscillations caractéristiques de 1'épaisseur de la couche de nickel du réseau. Pour des
périodicités plus faibles, les courbes sont décalées vers la gauche et les oscillations
sont plus rapides. Ceci est un effet géométrique d a la contraction de 1’échelle en q.
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pour ces périodicités plus faibles. Une autre conséquence de certaines contraintes
géométriques est que le pic de « résonance » n’est plus accessible expérimentalement.

1
—période 10 ym
période 5 pm
01+ F1 \qg |- période 2 pm
S
2
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Figure 11 : comparaison des intensités des modes de diffraction +1 en fonction de la périodicité du réseau.
Simulations dans le cas d’un réseau de lignes de nickel déposées sur un substrat de silicium (I'épaisseur des lignes

est de 40 nm, la largeur des lignes est la moitié de la période du réseau). Cas d’une mesure de rocking curve
autour de 0.75°.

Nous comparons ensuite 1'effet de 1’épaisseur du réseau sur les modes de diffraction
(voir Figure 12). L’épaisseur des lignes du réseau influe essentiellement sur la
périodicité des oscillations, de la méme maniére que dans la diffusion spéculaire. Les
effets apparaissant autour du pic de « résonance » n’ont pas d’explication simple.
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Figure 12 : comparaison des intensités des modes de diffraction +1 en fonction de I'épaisseur du réseau.
Simulations dans le cas d'un réseau de lignes de nickel déposées sur un substrat de silicium (la périodicité du
réseau est de 10 um, la largeur des lignes est de 5 ym). Cas d’une mesure de rocking curve autour de 0.75°.

Des modifications treés importantes apparaissent lorsque, pour une périodicité
donnée, on varie la largeur des lignes du réseau. Ces phénomenes sont illustrés sur la
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Figure 13 pour un réseau de périodicité 10 um. Dans le cas de lignes fines (2.5 pm) la
structure du mode de diffraction est la plus simple. Il existe une zone de diffraction
efficace en-dessous de q. = 0.15 nm' qui est suivie d'une série d’oscillations
correspondant a 1’épaisseur du réseau. Dans le cas de lignes de 5 pm de large, des pics
supplémentaires apparaissent (autour de q. = 0.1 nm?! et de q. = 0.2 nm"). Ce
deuxiéme pic « gomme » la premiere oscillation. Le cas des lignes de 7.5 nm est plus
complexe. On observe trois pics (autour de q. = 0.05 nm, de 0.15 nm? de q. = 0.23
nm). Les deux premieres oscillations sont fortement perturbées par ces pics, on ne
retrouve une variation comparable aux autres courbes qu’a partir de la troisieme
oscillation. On peut aussi remarquer que l'intensité diffractée est plus faible. Cela peut
s’expliquer par le fait qu’on se rapproche d"une couche de nickel presque continue.

1 S
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01+ I f TN\, |- lignes 2.5 ym
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Figure 13 : comparaison des intensités des modes de diffraction +1 en fonction de la largeur des lignes du réseau.
Simulations dans le cas d'un réseau de lignes de nickel déposées sur un substrat de silicium (la périodicité du
réseau est de 10 um, I'épaisseur des lignes est de 40 nm). Cas d’une mesure de rocking curve autour de 0.75°.

2. Diffusion sur des réseaux lithographiés. Comparaison entre
mesures expérimentales et simulations numériques.

Nous allons présenter des mesures de diffraction hors spéculaire sur différents types
de réseaux lithographiés et les comparer avec des simulations numériques basées sur
le formalisme développé dans le paragraphe B. Nous discuterons par ailleurs les effets
des différents parametres des réseaux (périodicité, épaisseur, composition) sur la
forme des courbes de diffraction hors spéculaire.

Nous rappelons les modes de diffraction indicés « + » (resp. « - ») correspondent aux
modes de diffraction tels que & - 8 > 0 (resp. 8 - 8 < 0) (voir Figure 14).
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Figure 14 : géométrie des modes de réflexion spéculaires et hors spéculaires.

a)  Diffusion sur un substrat de verre gravé ; cas d’un réseau peu profond.

Un substrat de verre a été gravé par gravure ionique réactive (RIE) au SFe. La
périodicité du motif est de 10 pm. La largeur des lignes est de 7 ym avec un profil
légerement trapézoidal et leur hauteur moyenne est de 25 nm (voir Figure 15). La
Figure 16 montre la diffusion non spéculaire de ’échantillon dans le plan (qx, gz) pour
deux conditions expérimentales différentes (rocking curves autour de 0.75° et 1.2°).
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Figure 15 : profil d’un réseau de lignes de verre gravées par RIE. La périodicité est de 10 um, la largeur des lignes
est d’environ 7um.
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Figure 16 : réflectivités dans le plan (qx, qz) d'un réseau de lignes de verre pour deux angles d'incidence différents
(1.5° et 2.4°).
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Les caractéristiques de la Figure 16 sont les suivantes. Le plan (gx, qz) présente deux
zones triangulaires « grisées » (pour les petits q. et les grands qgx). Ces zones
représentent les parties de l'espace réciproque inaccessibles pour raisons
géométriques (voir Figure 9a). Dans la zone mesurable on observe une série de lignes
pour lesquelles ot I'intensité est non négligeable. La premiere, située autour de 1’axe
gx = 0, représente la diffusion spéculaire sur I'échantillon. Une coupe suivant gx = 0
donne la courbe de réflectivité spéculaire de 1’échantillon. On observe par ailleurs
deux ou trois autres lignes de par et d’autre de g» = 0 qui représentent les pics de
diffusion non spéculaire. Ces zones suivent les lignes qx = m x 0.0006 nm qui

correspondent a une période de 6 pm (2 /10 pm = 0.00063 nm _1) .

On peut tracer les réflectivités correspondant aux différents ordres de diffraction +1, 0
et -1 d’apres les coupes a gx constant (qx = -0.0006 nm-!, gx = 0 et qx= +0.0006 nm-1). Ces
coupes sont tracées sur la Figure 17 pour des mesures de rocking curves autour de
trois angles différents (0.4°, 0.75° et 1.2). Pour augmenter la lisibilité de la figure, les
intensités des modes +1 (resp. -1) ont été divisées par 100 (resp. 10000). En fait, dans
certaines zones, l'intensité diffractée dans les modes +1 ou -1 peut étre aussi
importante que l'intensité du pic spéculaire

En traits pleins sont tracées des simulations numériques. Le jeu de parametres (lignes
de largeur 7 yum, périodicité 10 um et épaisseur 27 nm) donne le meilleur accord pour
les trois courbes expérimentales. Ce jeu de parametres est en treés bon accord avec la
mesure du profil par AFM.

Les ajustements numériques appellent des commentaires. Dans le cas de la réflexion
spéculaire, les courbes expérimentales suivent l'enveloppe supérieure du calcul
théorique. Le calcul reproduit bien la bosse apparaissant autour des positions de type
Az . Celle-ci est reliée a 'oscillation correspondant a 1’épaisseur du réseau gravé. La
simulation prédit un creux marqué apres le plateau de réflectivité totale. Pour un
angle d’incidence particulier, il apparait des pics de résonance (voir pics Bl et B2)
dans les modes de diffraction. Une conséquence directe est que la diffusion spéculaire
est réduite. En pratique cependant, deux problemes se posent : L’épaisseur du réseau
est fluctuante, ce qui élargit la « résonance », d’autre part la résolution expérimentale
est mauvaise (pour compenser les faibles flux disponibles).

Pour les rocking curves autour de 0.75° et 1.2°, les intensités des modes +1 sont bien
reproduites ainsi que les pics C;1 et l'oscillation Ca. Les oscillations de type Bs et Cz
correspondent a 1’épaisseur du réseau gravé. Dans le cas de la rocking curve autour
de 0.4°, la mesure du mode +1 a été interrompue (partie q. < 0.2 manquante) mais le
calcul théorique reproduit tout de méme la diminution d’un facteur 10 de l'intensité
diffractée pour q- < 0.25 nm-.

Les intensités des modes -1 sont en général surestimées (facteur 1.5 a 2). Le calcul
théorique suit cependant bien la forme des courbes expérimentales et reproduit les
détails : en particulier les pics de « résonance » de type B1 et Bz
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Figure 17 : réflectivités des modes +1 et -1 en fonction de q. pour différentes conditions expérimentales : rocking
curves autour de (a) 0.4° (b) 0.75° et (c) 1.2°. Les ajustements numériques sont tracés en traits plein. Les
intensités des modes -1 (resp. +1) ont été divisées par un facteur 100 (resp. 10000).
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b)  Diffusion sur un réseau de lignes de nickel.

La Figure 18 montre un réseau de lignes de nickel de période 10 pym déposées sur un
substrat de verre. La couche de nickel a été déposée par pulvérisation cathodique et a
une épaisseur moyenne de 87 nm. Le réseau a été gravé chimiquement dans une
solution de FeCls. La gravure chimique ne permet pas d’obtenir des résolutions
excellentes. Sur cet échantillon il y a eu une légere surgravure qui a réduit la largeur
des lignes a 4 pm. On peut cependant encore voir des marques résiduelles de la
largeur de 5 um (voir image de gauche de la Figure 18) ; sur la coupe, cela se traduit
par la présence de trés fins pics autour des lignes. Je n’en tiendrai pas compte dans les
calculs. De la méme maniére on ne tiendra pas compte des irrégularités des lignes. Le
réseau sera modélisé comme un réseau de lignes en créneaux rectangulaires de
largeur 4 pm et de période 10 pm.
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Figure 18 : lignes de nickel gravées chimiquement : image AFM et profil correspondant. La périodicité est de 10
um et la largeur des lignes est de 4 ym.

La Figure 19 montre le tracé des réflectivités de ’échantillon dans le plan (gx, 42). La
mesure présentée a été obtenue pour une incidence de 1.5°. Nous observons des
modes de diffraction jusqu'a I’ordre 3 (et des traces de 1’ordre 4).
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Figure 19 : intensités diffusées par un réseau de lignes de nickel dans le plan (q., q.) (mesure effectuée sous une
incidence de 1.5°).
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Pour rendre les intensités des modes de diffraction plus lisibles, la Figure 20 montre
des coupes a qx constant suivant les modes de diffraction +1 et -1. Pour la lisibilité de
la figure, les intensités des modes -1 (resp. +1) ont été divisées par un facteur 100
(resp. 10000). On remarque que pour une gamme de g, de 0 a 0.2 nm! les efficacités de
diffraction sont de l'ordre de 10%. Au dela de g, = 0.25 nm! elles deviennent
inférieures a 1%. Par ailleurs des simulations numériques utilisant les parameétres
mesurés par AFM sont tracés en traits gras. Dans le cas du mode +1, nous obtenons
un accord satisfaisant malgré un petit décalage en q.. Cependant lors de la mesure, la
résolution n’était pas suffisante pour pouvoir résoudre correctement les oscillations
dues a I'épaisseur de la couche de nickel mais il est tout de méme possible de les
deviner. Dans le cas du mode -1, le calcul produit une courbe qui suit assez bien les
variations de la courbe mesurée mais surestime les intensités d"un facteur 5 environ.
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Figure 20 : intensités des modes diffractés +1 et -1 (triangles et carrés) en fonction de q.. Simulations numériques
en traits gras. Pour la lisibilité de la figure, les intensités des modes -1 (resp. +1) ont été divisées par un facteur
100 (resp. 10000).

c)  Mesures sur silicium gravé : réseau profond.

La Figure 21 montre le profil d'un réseau de lignes gravées dans un substrat de
silicium avec une périodicité de 6 pm et des motifs de 600 nm de profondeur. La
synthese des intensités diffusée est présentée sur la Figure 22 dans le systeme d’axes
(gx, gz). Ces mesures ont été obtenues par rocking curve autour de 0.6°.

181



Chapitre IV. Problemes a deux dimensions. Diffusion sur des structures lithographiées.

Hauteur (A°)

X (pm)

Figure 21 : profil d’un réseau de lignes gravées dans un substrat de silicium (mesure AFM).

On peut tracer les réflectivités correspondant aux différents ordres de diffraction +1, 0
et -1 d’apres les coupes a gx constant (qx = -0.001 nm-1, gx= 0 et qx= +0.001 nm-!) sur la
Figure 22. Cela est représenté sur la Figure 23. On remarque que dans certaines zones,
I'intensité diffractée dans les modes +1 ou -1 peut étre aussi importante que l'intensité
du pic spéculaire (N.B. : les intensités des modes +1 (resp. -1) ont été divisées par 10
(resp. 100) pour augmenter la lisibilité de la figure).
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Figure 22 : intensité non spéculaire diffusée par un réseau gravé dans un substrat de silicium.
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Figure 23 : coupes des intensités de la Figure 22 a q. constant pour les trois valeurs (q:=0, .= 0.001 nm et g, = -
0.001 nm1.) Les intensités des modes +1 et -1 ont été divisées respectivement par des facteurs 10 et 100 pour la
lisibilité de la figure. En traits gras, simulations numériques.

Une simulation numérique du réseau gravé sur silicium utilisant les parameétres
déterminés par AFM est présentée sur la Figure 23 (trait gras). On retrouve le plateau
du silicium a g: = 0.1 nm-1. La courbe de réflectivité spéculaire est bien reproduite. La
forme ainsi que l'intensité calculée du mode +1 sont satisfaisants. Dans le cas du mode
-1, le calcul ne reproduit que la forme de ce mode de diffraction mais surestime
lI'intensité d"un facteur 3 a 4. La décroissance de l'intensité au-dela de q. = 0.21 nm'!
apparait bien dans le calcul.

d) Conclusion

La comparaison des mesures expérimentales et des simulations numériques montre
que nous obtenons un accord quantitatif assez satisfaisant en utilisant le formalisme
développé dans le paragraphe B. Il est possible de relativement bien reproduire la
forme et 'intensité des modes de diffraction (a I’exception d"une légere surestimation
systématique des intensités des modes +1).

3.  Augmentation des efficacités de diffraction.

Nous nous sommes intéressés aux possibilités d’augmentation des efficacités de
diffraction. Nous proposons deux approches :
+ utilisation de matériaux d’indices élevés (typiquement Ni).
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+ couverture de titane (d’indice négatif) afin d’augmenter le contraste entre le milieu
d’incidence et le réseau lui-méme.

Par ailleurs, nous avons essayé d’augmenter la gamme en g. dans laquelle les

efficacités de diffraction sont importantes. Pour cela, nous avons étudié la diffusion

sur un supermiroir a neutrons graveé.

a)  Effet d'une couverture de nickel.

Le réseau de lignes de verre présenté ci-avant (§ 7.c.) a été recouvert d’une couche de
nickel de 20 nm déposée par pulvérisation cathodique. La Figure 24 montre le
nouveau profil obtenu. Il n’y a pas eu élargissement des lignes ni diminution de la
profondeur des lignes. La seule petite différence est une forme plus arrondie des
creux entre les lignes. Les mesures de diffusion hors spéculaire sont présentées sur la
Figure 25.
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Figure 24 : profil des lignes d’un échantillon de verre gravé recouvert d’une couche de 20 nm de nickel. (La
courbure apparente est un artefact de la mesure AFM).
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Figure 25 : intensité des modes de diffraction +1 et -1 du réseau de verre nu (trait fin) et aprés couverture par une
couche de 20 nm de nickel (trait gras). (rocking curve autour de 1.5°).
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Deux points sont a noter : les intensités diffractées ont été multipliées par un facteur 2
a 3 pour les modes +1 et -1, dans la zone de 4. < 0.17 nm'!. Au dela le facteur de gain
est d’environ 10. De plus la zone d’efficacité de diffraction a été étendue en g, passant
d’environ 0.2 nm-! pour le verre nu a 0.3 nm! pour le verre recouvert de nickel. Nous
attribuons I'augmentation des intensités a 'augmentation du contraste des indices. Le
contraste d’indice air/nickel est prés de deux fois plus important que le contraste
air/verre. L’allongement de l'intervalle de q. ou les efficacités de diffraction sont
importantes a la méme origine.

b)  Effet d'une couverture de titane.

Une autre possbilité d’augmentation du contraste d’indice consiste a diminuer I'indice
du milieu d’incidence. Cela est possible en neutrons car certains matériaux possédent
des indices négatifs. Nous avons étudié I’effet d"une épaisse couche de titane (b = -3.44
fm) recouvrant un réseau de lignes gravées dans un substrat de verre.

Un substrat de verre a été gravé par RIE pendant 25 minutes en un réseau de
périodicité 10 pm. La hauteur moyenne des motifs obtenus est de 250 nm. Ce réseau a
ensuite été recouvert par une épaisse couche de titane de 300 nm.

Les mesures de diffusion sont qualitativement similaires aux résultats obtenus sur
I'échantillon de verre : les formes des courbes sont tres similaires. On peut observer
des modes de diffraction jusqu'a ’ordre 4 ou 5. Mais le point remarquable est que les
intensités diffusées sont tres importantes. La Figure 26 résume les courbes de
diffraction des modes -1 pour les trois conditions expérimentales: rocking curve
autour de 0.4°, 0.75° et 1.2°. On note que les intensités diffractées peuvent étre tres
importantes, jusqu'a 30% dans le cas de la rocking curve autour de 1.2°. On note que
plus les intensités de diffraction sont grandes, plus le domaine en g. pour lequel les
intensités diffractées sont supérieures a quelques pourcents est étroit. Cela provient
d'une «redistribution » de l'intensité diffractée sur une plus grande gamme de g:
lorsque les conditions de mesure sont modifiées.

N.B.: les intensités ont été normalisées par rapport a l'intensité du plateau de
réflectivité totale fixée a 1.
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Figure 26 : intensité des modes de diffraction -1 d'un réseau de lignes de verre recouvertes de Ti, pour différents
angles de rocking curve (autour de 0.4°, 0.75° et 1.2 °). Les intensités ont été normalisées par rapport a l'intensité
du plateau de réflectivité totale fixée a 1.

c)  Diffraction sur un supermiroir gravé.

Nous avons souhaité vérifier si 1'utilisation d’un matériau présentant un indice
« apparent » particulierement grand permettait d’élargir la zone en 4. ou les intensités
de diffraction sont supérieures a quelques pourcents. Les supermiroirs a neutrons
(structures artificielles en multicouches Ni/Ti) présentent des indices apparents de
l'ordre de 2 & 3 x bnickel : leur plateau de réflexion totale est tres étendu. Nous avons
donc étudié la diffusion sur différents types de supermiroirs gravés en réseaux
périodiques

Dans le cas particulier de 1’échantillon présenté il s’agit d'un miroir 28. Les
caractéristiques du motif gravé sont une périodicité de 2 pm avec des lignes de
largeur 1 pm. La profondeur moyenne des motifs est de 600 nm. La gravure a été

réalisée par gravure ionique seche a I’argon.
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Figure 27 : profil de lignes d’un miroir 26, gravé par RIE dans un supermiroir 2 6.. La périodicité est de 2 ym, la
largeur des lignes est de 1 ym.

La Figure 28 montre les intensités obtenues dans le plan (g ,4z). La périodicité de ce
réseau étant plus petite, les pics de diffraction sont renvoyés a des valeurs de gx plus
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importantes (autour de 0.003 nm-). Cela a pour influence de diminuer l'intensité de
ces pics de diffraction par rapport au pic spéculaire. On observe tout de méme que sur
la gamme g: = 0.3-0.65 nm!, l'efficacité ramenée a l'intensité totale incidente sur le
réseau atteint 2-3% (voir Figure 29). Une simulation numérique utilisant les
parametres de la Figure 27 a été tracée en traits pleins sur la Figure 29. L’intensité du
mode +1 est bien reproduite. Cependant le calcul théorique ne fait pas apparaitre de
pic autour de gz = 0.35 nm-.
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Figure 28 : intensités diffractées par un réseau de lignes de période 2 ym gravée dans un supermiroir 2 8.
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Figure 29 : réflectivité des ordres de diffraction 0 et +1 sur un supermiroir 2 8. gravé. Simulation en trait gras.

Il faut par ailleurs remarquer que l'intensité spéculaire est fortement perturbée par la
gravure. Un creux treés important apparait dans le plateau de réflectivité totale autour
de g. = 0.2 nm. La calcul théorique reproduit bien un creux dans le plateau de
réflectivité totale. Cependant on remarquera que la courbe calculée est décalée en g et
ne reproduit pas bien le vecteur d’onde de coupure du plateau de réflectivité totale
(en g. = 042 nm). En conclusion on retiendra qu’il est possible d’obtenir des
efficacités de diffraction importantes sur une gamme de largeur 0.3 nm! en q,, c’est-a-
dire une gamme plus large que ce que 'on peut obtenir avec des matériaux simples.
Les efficacités plus modestes par rapports a certains résultats présentés ci-avant
s’expliquent par la plus faible période du réseau (2 pm au lieu de 10 pm).

La Figure 30 montre une coupe a 4. constant égal a 0.0054 nm!. On notera que

I'élargissement des pics de diffraction est trés faible. Cela est important dans le cas
d’une utilisation en instrumentation neutronique.
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Figure 30 : intensités diffractées en fonction de q. (pour une position q. = 0.0054 nm1.) On peut observer un léger
élargissement des pics de diffraction par rapport au pic spéculaire.

4. Conclusion.

Nous avons présenté un certain nombre de mesures sur des systémes lithographiés
variés (variation de matériau, d’épaisseur, de périodicité). Nous avons pu vérifier que
le formalisme dynamique développé au paragraphe B permet de décrire de maniére
relativement satisfaisante les intensités diffractées par ces réseaux. Les calculs
s’appliquent a des réseaux trés profonds et de tres grande périodicité par rapport a la
longueur d’onde des neutrons incidents. Nous notons tout de méme que les calculs
des intensités modes -1 semblent surestimer systématiquement les intensités
effectivement mesurées. Nous n’avons pas d’explication a ce probleme.

Par ailleurs sur le plan expérimental, nous avons montré que l'utilisation de
matériaux donnant de grands contrastes d’indices entre le milieu d’incidence et le
réseau permet de fabriquer des réseaux de diffraction présentant des efficacités de
diffraction importantes (jusqu'a 30%). Nous avons par ailleurs vérifié qu’il est possible
d’étendre la gamme en g. pour laquelle les intensités diffractées sont importantes en
utilisant des matériaux multicouches qui possédent des indices apparents
artificiellement grands.
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F. Etude par diffusion hors spéculaire de neutrons du
comportement magneétique de nanostructures
lithographiées.

Nous nous sommes intéressés au comportement magnétique de réseaux de
nanostructures magnétiques. Les structures réalisées couvrent les tailles entre 100
nm et 10 um. Leur comportement magnétique a été étudié par C. Miramond au
Service de Physique de I’Etat Condensé du Centre d’Etudes de Saclay (Miramond,
1997).

S’ils sont suffisamment proches, les différents nanoéléments sont couplés
magnétiquement entre eux par couplage magnétique dipolaire. En théorie, la
configuration magnétique énergétiqguement la plus favorable est un couplage
antiferromagnétique. La Figure 1 illustre I’ordre magnétique dans le cas de quelques
structures simples.
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Figure 1 : exemples de configurations magnétiques possibles dans des nanostructures de matériaux magnétiques.
Les différents nanoéléments sont couplés magnétiquement entre eux par couplage dipolaire. La configuration
magnétique énergétiquement la plus favorable est un couplage antiferromagnétique.

Cependant, en pratique les nanostructures magnétiques ne deviennent
monodomaines que pour des tailles inférieures a environ 100 nm dans le cas
d’alliages nickel-fer. Ces tailles varient en fonction du matériau, de I’épaisseur de la
nanostructure ou du fait que I’aimantation est planaire ou perpendiculaire. Au-dela
de ces tailles des structures en domaines commencent a apparaitre (voir Figure 2).
Les illustrations de la Figure 1 ne peuvent représenter la réalité que dans le cas de
motifs a aimantation perpendiculaire ou bien dans le cas de motifs tres petits
(quelques 100 nm) dans le cas d’une aimantation planaire.
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Chapitre 1V. Problémes a deux dimensions : diffusion sur des structures lithographiées.

Figure 2 : configuration magnétique interne de plots de permalloy observée par microscope a force magnétique
(Warin, CEA/Saclay).

Si on suppose que l'on a effectivement un tel réseau de lignes couplées
antiferromagnétiquement comme représenté sur la Figure 1, la diffraction sur un tel
réseau doit faire apparaitre des pics de diffraction aux positions correspondants a la
périodicité des motifs. De plus, les neutrons étant sensibles au contraste
magnétique, des pics satellites supplémentaires de superpériodicité doivent
apparaitre aux positions correspondant a une périodicité double de la périodicité
structurale du réseau. Dans le paragraphe suivant, nous allons essayer d’illustrer ces
points.

1. Diffraction sur des réseaux de lignes lithographiées.

Nous présentons des mesures sur des réseaux de lignes d’alliage nickel-fer (Ni 88%/
Fe 12%) déposées sur verre. La surface gravée des échantillons est de 1 cm2 Les
largeurs typiques des lignes sont de 1 a quelgues microns et I’espacement est du
méme ordre. L’épaisseur des lignes est de 640 nm. Dans le cas de lignes fines trés
rapprochées, ce réseau magnétique s’ordonne de maniére antiferromagnétique par
couplage dipolaire entre les lignes comme décrit précédemment. Nos études de
diffusion non spéculaire en neutrons ont été limitées a I’étude de réseaux fabriqués
par lithographie optique car ceux-ci peuvent couvrir des surfaces de I'ordre du
centimétre carré et sont donc exploitables en diffusion de neutrons. En revanche il
n’est pas possible d’étudier des structures dont la périodicité est inférieure a 1 um
environ et ceci pour deux raisons :

ces structures sont réalisées par lithographie X ou par lithographie électronique et

les surfaces d’échantillon sont tres limitées (1 mma2 dans le cas de la lithographie X

et 100x100 umz dans le cas de la lithographie électronique).
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la périodicité de ces structures est telle qu’il est nécessaire de faire des mesures a
grand vecteur de diffusion g. Ceci entraine des limitations liées au flux de
neutrons disponible.!

Les échantillons de lignes magnétiques présentés ci-aprés ont été fabriqués par C.
Miramond du SPEC.

La Figure 3 montre le début d’une courbe de réflectivité sur un échantillon de lignes
de permalloy déposées sur un substrat de silicium (périodicité 7 um ; largeur des
lignes 5 pum). On peut constater que cet échantillon présente deux plateaux de
réflectivité. La premiere coupure a lieu autour de 0.2°, ce qui correspond a I’angle
critique du silicium. La deuxiéme coupure a lieu autour de 0.4°, ce qui correspond a
I’langle critique du nickel. Si on normalise le plateau de réflectivité totale a 1, on
constate que l'intensité du deuxiéme plateau de réflectivité correspond a 0.4
environ. Cette valeur est loin de la valeur de 70% qui correspondrait au rapport des
surfaces des lignes sur la surface du substrat. Numériquement, il n’est pas possible
de rendre compte de I'apparition de ces deux plateaux, une telle structure apparait
seulement pour des taux de recouvrement faibles (environ 30%). On en déduit donc
gue le code numérique ne permet pas de simuler de maniere trés satisfaisante un
systeme ou les lignes ont été inclinées pour ajuster la période effective.
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Figure 3 : réflectivité d’un réseau de lignes de NiFe de période 7 um et de largeur 5 pum.

Sur la Figure 4 adaptée de (Miramond, 1997), on constate que le champ coercitif de
lignes magnétiques dépend beaucoup de leur largeur. Pour des lignes de 5 um de
large, le champ coercitif est de 14 G. Dans le cas de lignes de 1 um, le champ coercitif
augmente a une valeur de 60 G.

N.B.: dans le cas de nanostructures, le champ coercitif est a priori ambigu car il
existe un champ coercitif lié a la structure magnétique interne des lignes et un

1 Cependant I'année prochaine, une modification du spectrométre PADA permettra d’accéder a ce type
de mesures. En effet, il sera possible de collimater le faisceau sur des surfaces de I'ordre de 1 mmz2 et nous
espérons une augmentation du flux d’un facteur 20 environ.
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champ « coercitif » lié a la forme et au couplage entre structures. On définit le champ
coercitif comme le point ou I'aimantation est nulle.

—-lignes de 1 pm de largeur, période : 5 pm

—-lignes de 5 pm, période : 6 pm

Aimantation (M/Msaturation)
<

-150  -100 -50 0 S50 100 150
B (gauss)

Figure 4 : courbes d’aimantation sur deux réseaux de lignes d’alliage nickel-fer (épaisseur des motifs 640 nm).
Premier réseau, période 6 um, lignes de largeur 5 um ; deuxiéme réseau, période 5 um, lignes de largeur 1 um. Le
champ magnétique est appliqué dans le sens des lignes (adapté de Miramond 1997)

La Figure 5 montre une mesure de diffusion non spéculaire sur un réseau de lignes
de permalloy (périodicité de 6 um, largeur des lignes de 5 um). Lors de la mesure,
I’échantillon était incliné de 30° ce qui donne une période effective vue par les
neutrons de 12 um. La Figure 5 montre une rocking curve autour de l’angle
d’incidence 0.4° pour deux états magnétiques différents. Les courbes sont tracées en
échelle logarithmique pour rendre la mesure plus lisible. En effet, les intensités
diffractées ne représentent environ que 1% du signal spéculaire. La diffraction par
un motif de périodicité 12 um correspond a une position gx = 0.52 pum-1. On constate
gue cette valeur est en trés bon accord avec les positions des premiers pics satellites
de la Figure 5.

Sur la Figure 5a, un champ de 35 G est appliqué. Ce champ est suffisant pour saturer
magnétiquement ces lignes de 5 um (voir Figure 4). On observe un grand signal
magnétique sur le pic spéculaire (ce qui correspond a la différence d’indice
« classique » b+m et bm). Au contraire, les intensités «up-up » et «down-down » se
superposent parfaitement sur les pics satellites (correspondant a la périodicité du
réseau). Cela est trés surprenant si I’on exclut une simple coincidence.

Le champ magnétique appliqué sur I’échantillon a ensuite été varié de +Hsx a -5 G,
afin de se placer dans un état ou les lignes sont partiellement démagnétisées.
L'« inversion » des courbes (+ +) et (- -) sur la Figure 5b est simplement due au fait
gue le champ appliqué sur I’echantillon est négatif. Sous le champ de -5 G, on
observe plusieurs différences qualitatives. Dans le pic spéculaire, la différence
d’intensité entre « up-up » et « down-down » est plus faible ; cela est simplement d
au fait que I'aimantation « globale » du systeme est plus faible sous -5 G que sous 35
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G. Par ailleurs, aux positions intermeédiaires gx = £0.25 um, il y a eu un changement
notable. Dans le cas saturé (Figure 5 gauche), on observe une différence entre les
signaux «up-up» et «down-down». Au contraire, dans le cas partiellement
démagnétisé, les courbes se superposent parfaitement a ces positions.

1 — 1
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Down-Down)
i
0.1 1 014
3 4 3
3 1 3 ﬂ
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0.0001 1 0.0001 :
.15 -1 -05 0 0.5 1 15 -1.5 -0.5 0.5 1.5
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Figure 5 : rocking curve autour de 0.4°sur un réseau de période 6 um (lignes de 5um de large). A gauche sous un

champ de 35G ; a droite sous un champ de -5G. Noter I'inversion up-up et down-down. Les pics de diffraction sont
indexés.

La Figure 6 montre une mesure exactement identique a la mesure précédente a la
seule différence qu’il s’agit de la rocking curve autour de 0.6°. On observe des
changements qualitatifs trés importants. La position des pics satellites principaux est

maintenant autour de gx = 1 pm-=. Il existe cependant toujours un signal autour de la
position 0.5 pm-L.,
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Figure 6 : rocking curve autour de 0.6° sur un réseau de période 6 um (lignes de 5um de large). A gauche sous un

champ de 35 G ; a droite sous un champ de -5 G. Les pics de diffraction sont indexés. Noter I'inversion up-up et
down-down.
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Pour veérifier qu’il est effectivement possible d’obtenir des pics de diffraction d’ordre
2 d’intensité supérieure a lintensité des pics d’ordre 1, nous avons calculé
numeériquement les intensités diffractées sur un réseau de lignes de NiFe de période
6 um. Nous avons supposé que le profil du réseau de lignes est rectangulaire.
(lignes de largeur 5 um et de hauteur 650 nm). L’intensité des modes de diffraction 0,
1 et 2 est tracé en fonction de I'angle de diffusion 2q (dans le cas d’une polarisation
«up ») sur la Figure 7.

0.1 1

0.01 ~

Intensité (u.a.)

0.001 A

0.0001 t t ‘
0 0.2 0.4 0.6 0.8 1 1.2 1.4

2 Theta (degrés)

Figure 7 : simulation des intensités des modes diffractés en fonction de I’angle de mesure 2q pour un réseau de
périodicité 6 um (lignes de NiFe de largeur 5 um et de hauteur 650 nm) (Cas d’une polarisation « up »).

1 1
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1 1 0.1
0.01 2 2
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0.001 0.01
Rocking curve autour de 0.4° Rocking curve autour de 0.6°

Figure 8 : intensités relatives des modes 0, 1 et 2 pour des rocking curves autour de 0.4° et de 0.6° déduites des
calculs de la Figure 7. Ces résultats se comparent qualitativement avec les mesures des Figure 5a et Figure 6a.

La Figure 8 résume les intensités relatives des différents modes 0, 1 et 2 pour les
deux rocking curves autour de 0.4° et de 0.6°. Dans le cas de la rocking curve autour
de 0.4°, on surestime les intensités des modes diffusés (voir Figure 5a). Dans le cas
de la rocking curve autour de 0.6°, on observe bien un signal du mode +2 supérieur
a celui du mode 1. De plus les intensités sont bien reproduites quantitativement
(voir Figure 6a). Evidemment, le calcul numérique ne permet pas de rendre compte
de la forme des pics.

Nous avons ensuite étudié la diffusion un réseau de lignes de périodicité 5 um mais
dont la largeur des lignes est réduite a 1 um. On se rapproche du cas de lignes

195



Chapitre V. Problemes a deux dimensions : diffusion sur des structures lithographiées.

monodomaines. La Figure 9 montre une mesure de rocking curve autour de 0.5° sur
ce réseau de lignes.
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Figure 9 : rocking curve autour de 0.5° sur un réseau de lignes de périodicité 5 um (lignes de largeur 1 pm), sous
un champ magnétique de 40 G. L’échantillon était incliné de 80° par rapport au plan d’incidence lors de la mesure.

L’orientation de I’échantillon (inclinaison a de 80°) est telle que la période
structurale vue par les neutrons est de 29 um. Or les premiers pics satellites sont a
une position située autour de 0.1 um- , ce qui correspond en fait une période de 63
pum, double de la période structurale. Les pics satellites principaux sont donc des
pics de superstructure d’ordre %, correspondant a un ordre antiferromagnétique
entre les lignes du réseau.

Nous en déduisons que le retournement de I'aimantation dans ce réseau de lignes
de 1 um a lieu par renversement de I’aimantation de certaines lignes qui se couplent
antiferromagnétiquement aux lignes voisines. Au champ coercitif, le réseau se
trouve dans un état ou les lignes sont couplées antiferromagnétiquement entre elles.

2. Diffraction de surface sur un réseau de domaines magnétiques
ordonneés.

Il a été montré récemment par C. Fermon et A. Marty qu’il est aussi possible
d’envisager des mesures non spéculaires magnétiques sur des structures
magnétiques « autoorganisées ». Les couches magnétiques de FesoPdso sont des
systemes structures a aimantation perpendiculaire. Les domaines magnétiques dans
ces systemes peuvent s’organiser en lignes de 50 nm de largeur environ. Un faible
champ magnétique permet d’orienter ces domaines dans une direction privilégiée.
La Figure 11 montre une image MFM de ces domaines orientés qui créent un réseau
de lignes magnétiques dans une couche mince continue. Un réseau périodique
magnétique de périodicité 100 nm est ainsi créé sans avoir recours aux techniques de
lithographie.
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Il est possible de réaliser des mesures de diffusion aux petits angles sur ces
structures en lignes magnétiques. Une telle mesure a été réalisée sur le spectromeétre
de diffusion aux petits angles PAPOL du LLB par C. Fermon et A. Marty (voir
géométrie sur la Figure 10). Dans I’expérience, les lignes sont alignées le long du
plan d’incidence. La géométrie de diffraction est une géométrie de diffraction de
surface. Le vecteur de diffusion possede deux composante : une composante
« spéculaire » g; dans le plan d’incidence et une composante « hors spéculaire » gy
perpendiculaire au plan d’incidence. L’aimantation des lignes est perpendiculaire a
la composante qy, ce qui permet de mesurer I'aimantation perpendiculaire dans ces
couches de FesoPdso.

Un exemple de diffraction est présenté sur la Figure 13. On peut observer un spot
spéculaire principal et deux spots hors spéculaires d’intensité plus faible (103). Les
positions de ces pics refletent la périodicité des domaines magnétiques. Cependant,
le maximum d’intensité de ces pics est obtenu dans la direction correspondant a
I’langle critique de la couche quel que soit I'angle d’incidence. Le maximum
d’intensité des pics hors spéculaires est obtenu lorsque I’angle d’incidence est égal a
g.. Ces pics ont un comportement similaires a des pics de Yoneda (Yoneda, 1963 ;
Guentert, 1965 ; Nigam, 1965).

Afin de décrire ces observations, j'ai, dans une premiere approche, utilisé
I’'approximation DWBA présentée en IV.A. Le systéeme de départ «non perturbé »
est la couche plane de FesoPdso ; la perturbation est la structure magnétique créée par
les domaines magnétiques. Dans ce cas, la section de diffusion est donnée par
(Sinha, 1988) :

B, =L )MF(M)F T(k,)f" s(a) (1v.2)
Siq) - exp(' [(q;) ;(Zq;*) ]S 2/2) daxay (exp( q ) 1) exp(i(qXX +qu))

ou C(X,Y) est la fonction de corrélation de la rugosité magnétique, g est le vecteur
de diffusion kz-ki et g est le vecteur de diffusion dans la couche. Des maxima dans
la diffusion hors spéculaire sont obtenus lorsque les vecteurs ki or ko font un angle
proche de q. car pour ces positions, les coefficients de Fresnel T sont maximaux.
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Figure 10 : image MFM d’une couche mince magnétique Fe/Pd présentant des domaines magnétiques orientés. Au-
dessus, plan 2D des intensités diffractées par le réseau de lignes (mesure réalisée sur le spectrométre PAPOL du
LLB). Hlustration fournie par C. Fermon CEA/Saclay et A. Marty CEA/Grenoble.

Dans le cas de lignes magnétiques, on définit la fonction de corrélation des lignes
magneétiques par :

C(X,Y):S—lo@‘s)oM(x,y)M(x+X,y+Y)dxdy (1V.4)

La fonction de corrélation est une fonction en dents de scie si on suppose des
interfaces raides entre les domaines. La Figure 11 montre une image MFM et la
fonction de corrélation correspondante. Comparé a I'image dans I’espace réel la
fonction de corrélation présente des différences. La périodicité suivant (Oy) est la
méme que la périodicité des lignes mais les détails sont plus réguliers et les lignes
sont plus droites.
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Figure 11 : image MFM a gauche (taille 2x2 um), fonction de « corrélation magnétique » correspondante & droite.

Si g, est petit, S(q,) se réduit a la transformée de Fourier de la fonction de
corrélation magnétique :

S(3,) = QYAXAY C(X, ) exp(i (g% + qu))

Le signal hors-spéculaire mesure la transformée de Fourier de la fonction de
corrélation magnétique. La Figure 12 montre la transformée de Fourier de la fonction
de corrélation expérimentale ainsi que les deux coupes suivant les lignes g = 0 et gy
= 0. On peut remarquer que les deux pics de diffraction correspondent a la
périodicité des lignes (100 nm) aux positions @« = 0, g, = 0.62 nm1). Cependant la
forme de ces pics est légerement asymétrique car les lignes magnétiques ne sont pas
parfaitement alignées suivant (Ox). Il y a par ailleurs un signal hors spéculaire assez
important suivant gy = 0 ainsi que suivant g, = 0. Les pics apparaissant sur la figure
n’ont rien a voir avec les pics de Yoneda, ils refletent seulement la structure de la
fonction de corrélation.
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Figure 12 : & gauche, transformée de Fourier de la fonction de crrélation magnétique et a droite, deux coupes
suivant les lignes qx=0et gy = 0.

199



Chapitre V. Problemes a deux dimensions : diffusion sur des structures lithographiées.

La Figure 13 montre le signal hors-spéculaire calculé pour deux angles d’incidence
différents, I’angle critique g. = 0.5° et g = 0.7°. Les positions des pics restent
inchangés quel que soit I'angle d’incidence. Le maximum d’intensité est obtenu
lorsque I'angle d’incidence est égal a I’angle critique q..

L’approche DWBA n’est cependant pas bien appropriée pour notre probléme car la
rugosité s’étend sur toute I’épaisseur de la couche magnétique de telle sorte que la
couche plane n’est pas un bon état de base et est trés loin des vrais états propres du
systeme.

0.00 0.00

0.254 0.25-
= 0.50 = 0.50
(@] (@]
© ©
® 0.75 ® 0.75
c c
— —

1.00 1.00

1.25- 1.25-

I [ [ [ I [ [ [
-0.10 -0.05 0.00 0.05 0.1C -0.10 -0.05 0.00 0.05 0.1C
qy (nm-1) qy (nm-1)

Figure 13 : signal hors spéculaire calculé pour deux angles d’incidences différents (a) g = g = 0.5° et (b) g = 0.7°.
La position des maxima ne bouge pas mais leur intensité décroit lorsque I’angle d’incidence s’éloigne de de I’angle
critique gc.

3. Conclusion.

Nous avons montré gu’il est possible de déterminer par diffusion hors spéculaire
I’ordre magnétique dans des réseaux de lignes magneétiques lithographiées. De plus
une expérience de diffraction de surface a montré qu’il était possible d’étre sensible
a des aimantations perpendiculaires.

Les mesures de diffusion hors spéculaire magnétiques en sont encore a leur
balbutiements. Cependant des progrés rapides peuvent étre espéres lorsque des
intensités plus importantes seront disponibles. Il sera alors possible d’effectuer des
mesures précises sur des systemes et dans des conditions variés afin de pouvoir
comprendre tous les effets entrant en jeu dans ce type de diffraction.
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G. Utilisation de supermiroirs gravés pour l'analyse en
énergie d’un faisceau de neutrons.

Les systémes de réseaux gravés sont devenus depuis quelques années des éléments
d’optiques tres utilisés dans le domaine du rayonnement X (monochromateurs en
particulier). Mais c’est toujours un domaine de recherche trés actif et en constant
progrés (Tolan, 1995). Le domaine de l'instrumentation neutronique a pour le
moment vu trés peu d’utilisations de ces structures artificielles. Une réalisation
notable est cependant [I'utilisation de réseaux gravés pour [linterférométrie
neutronique (loffe, 1991 ; Mikerov, 1991 ; Maaza, 1985 ; Schellhorn, 1997).

Nous proposons d’utiliser des réseaux gravés pour I’analyse en énergie de faisceaux
blancs de neutrons. Ce type de dispositif aurait une application directe sur les
spectrometres de réflectométrie en temps de vol et permettrait des gains tres
importants en temps d’expérience.

1. Principe du systéme d’analyse par réseau grave.

Un grand nombre de réflectometres utilisent le principe du temps de vol. Le
faisceau de neutrons incident est soit « naturellement » pulsé parce que produit par
une source a spallation, soit mécaniquement haché en paquets par un «chopper ».
Un tel pulse de neutrons est envoyé sur I’échantillon a mesurer, puis le paquet de
neutrons polychromatiques s’« allonge » a cause de la différence d’énergie cinétique
des neutrons en fonction de leur longueur d’onde. L’énergie des neutrons est
mesurée par le temps de vol des neutrons du hacheur au détecteur. Le systéeme que
nous proposons permet de s’affranchir de I’étape de mise en paquets des neutrons.
L’échantillon est éclairé par un faisceau polychromatique (couvrant toute la gamme
de longueur d’onde utile du guide). Apres réflexion sur I’échantillon, ces neutrons
sont « diffracté » par le réseau gravé. La direction de diffraction est une fonction de
la longueur d’onde. En utilisant un multidétecteur on peut ainsi instantanément
mesurer toute la courbe de réflectivité (voir Figure 14). Le gain en flux apporté par
ce dispositif est donné par le rapport entre le nombre de neutrons gagnés par le fait
qu’on utilise un faisceau blanc incident sur I’échantillon et I’efficacité du grating.

Sur le spectrometre EROS, le rapport du temps de fermeture sur le temps
d’ouverture du chopper est de 200. Donc pour des efficacités de diffraction du
grating aussi faibles que 5%, le dispositif permet tout de méme de gagner un facteur
10 (théorique) en temps d’expérience.
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Figure 14 : utilisation d'un réseau de diffraction pour réaliser une analyse en énergie du faisceau.de neutrons dans
une expérience de réflectivité de neutrons sur un spectrometre en temps de vol.

2. Problémes de résolution et optimisation du dispositif.

On recherche un dispositif qui présente des efficacités de diffraction les plus
grandes possibles et permette de travailler sur la gamme de longueur d’onde (0.3-2.5
nm). Ceci est un probléme de fabrication lié a la structure du super-réseau et a la
gualité de lithographie.

Par ailleurs on souhaite que la variation angulaire de la direction de diffraction en
fonction de la longueur d’onde soit aussi grande que possible. Cette relation est
uniguement soumise a des conditions géométriques: les seuls paramétres
« variables » sont la périodicité du réseau et I'angle d’incidence du faisceau a
analyser sur le réseau. On peut tracer les directions de diffraction en fonction de la
longueur d’onde pour différentes périodicités du grating et différents angles
d’incidence (voir Figure 15)
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i / E 2t ] 2r p
2 15F Zum/ 4 % : @1'5
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Figure 15 : directions de diffraction des modes +1 et -1 par rapport a la direction spéculaire en fonction de la
longueur d’onde pour différentes périodicité de réseau (2, 5, 10 et 20 um) et différents angles d’incidence (0.4°, 0.8°
et 1.2°).
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Nous pouvons faire plusieurs commentaires sur les résultats de la Figure 15. La
premiére remarque évidente est qu’au-dela d’une certaine longueur d’onde, la
diffraction des modes -1 est limitée par I'angle d’incidence. Par ailleurs, les
variations de la direction de diffraction avec la longueur d’onde sont d’autant plus
importantes que la périodicité est petite. Nous observons aussi que la dispersion
angulaire augmente inversement avec l’angle d’incidence. Cependant I’angle
d’incidence n’est pas un parametre aussi critique que la périodicité du réseau. Les
conditions idéales sont donc une périodicité aussi faible que possible et un angle
d’incidence aussi petit que possible.

Bien sOr ces conditions doivent satisfaire a certaines contraintes techniques. Les
gravures submicroniques sont difficiles a réaliser sur de grandes surfaces ; I’angle
d’incidence doit étre assez important pour limiter la dimension du dispositif a des
tailles raisonnables. Par ailleurs, les efficacités de diffraction diminuent quand la
périodicité du réseau diminue. Il faut donc trouver un compromis entre toutes ces
contraines. Un compromis satisfaisant semble obtenu pour un systéeme de
périodicité 5 um et un angle d’incidence de 0.8°. Dans cette configuration, on obtient
une dispersion angulaire des directions de diffraction sur 2° environ. Si on suppose
une résolution angulaire du faisceau incident de 0.02°, cela signifie que I'on peut
potentiellement mesurer une centaine de points expérimentaux simultanément sur
la courbe de réflectivité.

Ce dispositif d’analyse en énergie est potentiellement intéressant mais il nécessitera
un développement instrumental assez important.

H. Conclusion.

Dans ce chapitre nous avons présenté un formalisme dynamique permettant de
calculer la diffusion non spéculaire sur des systemes périodiques.

Un code de calcul permettant de calculer la réflectivité sur un systeme de lignes
lithographiées a été écrit . Les calculs théoriques sont en bon accord avec les
mesures effectuées sur des systemes lithographiées variés : périodicités de 2 a 20
pum, profondeur de grating de 20 & 80 nm, matériaux variés. Expérimentalement nous
avons montré qu’il est relativement aisé de fabriquer des réseaux ayant des
efficacités de diffraction supérieures a 10%. Nous avons proposé I'utilisation de tels
réseaux pour la fabrication d’un dispositif d’analyse en énergie d’un faisceau blanc
et son application a un spectrometre en temps de vol.

Par ailleurs, nous avons développé un formalisme pour calculer la diffusion non
spéculaire dans le cas de structures magnétiques. Ce formalisme permet d’envisager de
traiter deux types de problemes nouveaux jusqu'a présent inaccessibles: la
détermination de structures magnétiques périodiques dans le plan, ayant pour
origine soit une autoorganisation des domaines magnétiques en lignes ou bien la
création artificielle de motifs magnétiques par lithographie.

C’est un premier pas vers deux domaines importants plus généraux. Le premier est
la détermination des vecteurs d’aimantation avec une résolution a la fois en
profondeur et latéralement dans le plan de la couche. La deuxiéme application est le
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traitement de « la rugosité magnétique » (en introduisant le spectre des fluctuations
de I"'aimantation).
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Dans le domaine de la réflectivité de neutrons polarisés, un des enseignements de ce
travail a été de montrer qu’il est possible d’étudier des systémes magnétiques en
couches simples, bicouches ou tricouches et d’obtenir des informations locales
précises.

Ce type d’études contraste avec les études plus classiques sur des sytémes de
multicouches. En effet dans les mesures de réflectivité sur des superréseaux, on
n’obtient qu’une information moyennée sur I’ensemble des couches; cela
s’apparente a la diffraction classique qui donne des informations sur I’ordre
magnétique a longue distance et est donc une mesure plus « globale ».

L’étude de systemes simples permet d’obtenir des informations «locales» sur
I’laimantation alors que celles-ci serait noyées dans des systémes de multicouches.
Ceci est particulierement intéressant puisque cela permet de mesurer des effets tres
difficiles a observer autrement. Nous avons en particulier montré qu’il est possible
d’observer des inhomogénéités d’aimantation dans des systémes de couches simples
de nickel soumises a des contraintes de déformation. Nous avons attribué ces effets
a I’existence de gradients de constante magnéto-élastique dans I’épaisseur des films
minces. Dans des systémes de bicouches et tricouches magnétiques, a profil de
constante magnéto-élastique modulé, la réflectivité de neutrons polarisés nous a
permis de Vérifier qu’il est possible d’induire des gradients d’aimantation
importants par application de contraintes mécaniques.

Dans I'avenir, I’extension du domaine en ¢ accessible (par 'augmentation du flux)
permettra d’obtenir des résolutions supérieures sur les aimantations d’interface. Les
études du magnétisme d’interface est un domaine appelé a se développer fortement.

Des progres importants ont été faits dans la compréhension de la technique de
réflectivité en neutrons polarisés avec analyse de polarisation a la fois sur le plan
théorique (effets d’énergie Zeeman) et expérimental (problémes de polarisation des
faisceaux). Il est probable que d’autres phénomeénes nouveaux seront observés dans
un futur proche.

Une confiance suffisante a maintenant été acquise dans la modélisation des
expériences de réflectivité et leur simulation numérique. Cela permet de se
dispenser de mesurer systématiquement I’ensemble des courbes de réflectivité pour
chaque condition de champ et de température. Lorsque le systeme est bien
caractérisé structurellement et magnétiqguement, il est possible d’obtenir des
informations magnétiques précises résolues en profondeur, grace a quelques points
expérimentaux bien choisis dans I’espace réciproque. Cela permet de réduire

207



Conclusion et perspectives.

considérablement les temps d’expérience et ainsi de réaliser des mesures en variant
des parameétres extérieurs tels que le champ magnétique ou la température.

Nous avons démontré cette technique sur une structure magnétique en bicouche.
L’aimantation de chacune des couches a été mesurée individuellement en fonction
du champ extérieur appliqué.

Nous avons souligné les paralléles existant entre réflectivité de neutrons polarisés et
techniques de magnéto-optique. Des modéles de calcul magnéto-optique ont montré
gu’il est possible de déterminer le vecteur aimantation dans des films minces sans
avoir a effectuer une rotation du champ magnétique extérieur appliqué (ce qui en
général pose un probleme pratique). Cette technique a été validée sur un
spectromeétre a effet Kerr que j’ai construit.

Par ailleurs nous avons montré qu’il serait possible de déterminer optiqguement des
profils d’aimantation résolus en profondeur dans ces couches minces.

Les deux techniques sont cousines et complémentaires, les techniques neutroniques
ayant I'avantage de la précision, les techniques optiques celui de la simplicité de
mise en oeuvre.

Le champ d’utilisation de la réflectivité de neutrons a été étendu au domaine non
spéculaire. Il a été possible de rendre compte quantitativement de la diffraction sur
des systemes 2D modeles de réseaux lithographiés. Expérimentalement nous avons
montré gu’il est relativement aisé de fabriquer des réseaux ayant des efficacités de
diffraction supérieures a 10%. Nous avons proposé une application de ces réseaux
de diffraction en optique neutronique pour la fabrication d’un dispositif d’analyse
en énergie d’un faisceau blanc.

Les premiers jalons ont été posés dans le domaine de la diffusion hors spéculaire
magnétique. Cette nouvelle technique permettra a moyen terme de déterminer
guantitativement (en valeur absolue de I’'aimantation) des structures magnétiques
avec une résolution non seulement en profondeur (réflectivité classiqgue) mais aussi
latéralement dans le plan des couches magnétiques (réflectivité hors spéculaire), et
de maniére plus générale les corrélations magnétiques planaires. On disposera
d’une nouvelle technique de magnétomeétrie en trois dimensions sans rivale directe.
Un formalisme dynamique a été développé et un certain nombre d’expériences
préliminaires ont été réalisées.

La diffusion hors spéculaire magnétique de neutrons est un domaine qui est amené
a fortement se développer car elle ouvre des horizons encore inexplorés dans le
domaine du magnétisme de surface.
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Annexe A : Interaction neutron-couche magnétique
infinie.

y /|

vd
-d/2 d/2

Figure 1 : couche mince magnétique d*épaisseur d et définition du systéme d’axes.

On rappelle que lorsque le neutron entre dans une distribution de champ magnétique
H(r), il est soumis a un potentiel :

V(r)=-nm>H(r)=-g mn, s.H(r) (Annexe A .2)

ou m=g, Im, s est le moment magnétique du neutron etou g, = - 191.
Le champ créé au point r par un électron non apparié est donne par :

H(r) =K~ gmerg rg_ Sveﬁ ' (Annexe A .4)
ou le premier terme est une contribution de spin et le deuxiéeme terme une
contribution orbitale.

Soit ro la position du neutron. Le potentiel d'interaction du neutron avec la couche
magnétique est obtenu en intégrant le potentiel (Annexe A .2) sur le volume W de la
couche magnétique :

ev, } r)u 3
- 3 ud’r (Annexe A .6)
C 7

CDD>§ D

V() =-g, m @ (s &’ é

ou r (r) est la densité électronique.

Ecrivons la partie de spin du champ électronique sous la forme d'une transformée de
Fourier:

aeme’ (ro - r)O

N’ W%’: (‘)q%[q “(m~ q)] elaro (N 3q (Annexe A .8)

On peut alors écrire la partie de spin du potentiel sous la forme :
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~ 1 ~ - I iqxry-r
V(R) = - gms 20z mfa” (m” gl laraty
1 V\-(-¥ +¥ ) d/2
= - aums g & &, gofa” (m ol de g’
X=-¥ y=-¥ z=-

ds2
< omrs gt Goofa (o) e v,
z z=-d/2

= -g,mrs m//[q(roz +%) i q(rOZ +%)]

(Annexe A .10)

On peut faire le méme calcul pour la partie orbitale du champ. On obtient finalement
une interaction de la forme :

V() =-g,mrs ><m_,,,[q(r0Z +%) - q(rOZ +%)] (Annexe A .12)

Cette forme appelle deux remarques.

La premiere, attendue, est que l'interaction est nulle en dehors de la couche
magnétique. En effet dans le cas d'une couche mince infinie, le champ rayonné en
dehors de la couche est nul.

Le deuxieme point est que c'est la composante planaire de I'aimantation qui intervient
dans I'expression du potentiel. Cela souligne une des limitations de la réflectivité de
neutrons polarisés : on ne peut mesurer que la projection de I'aimantation dans le plan de la
couche mince.

N.B. : on retrouve le résultat classique que la diffusion magnétique d’un neutron est
sensible a la composante de I'aimantation perpendiculaire au vecteur de diffusion.
Cependant le résultat classique est démontré uniquement dans I'approximation de
Born. La démonstration ci-dessus ne fait pas cette hypothese.
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Annexe B : Calcul de la réflectivité optique d’un
systeme de couches minces.

Nous allons présenter un formalisme utilisant des matrices de taille 2x2 pour décrire la
réflexion d’ondes électromagnétiques sur un systeme de couches minces anisotropes.
Ce formalisme suit le développement de (Mansuripur, 1990).

Les équations de propagation dans un milieu anisotrope sont :

A 2

e 6 U
ﬁ? +e¥E; =0, (a)
#o 4
_ __g (Annexe B .14)
(0]
A ok 2er (b)
0 8k - 0
0g

Les modes de propagation sont donnés par la condition d’existence de solution pour
I’équation (Annexe B .14)a :

K =
¢~ +6=0 (Annexe B .16)

L’équation (Annexe B .16) posséde 4 solutions k;, k;, ks et k.. Les solutions k; et k, se
propagent “vers le bas ” (; et k; sont dans le demi-plan complexe inférieur), les
solutions k; et k, se propagent vers le haut (k; et k; sont dans le demi-plan complexe
supérieure) (voir illustration sur la Figure 2). Pour chacune de ces solutions, I’équation

vectorielle (Annexe B .14)a posséde une solution E =[E,.E,,E,]. Pour cette solution,

deux des composantes peuvent étre exprimées en fonction de la troisieme composante.
Pour les faisceaux 1 et 3, on résout (Annexe B .14)a en choisissant les composantes Ey,
et Ex; comme paramétres ajustables. Pour les faisceaux 2 et 4, on résout (Annexe B .14)a
en choisissant les composantes Ey, et E,, comme parameétres ajustables. Il reste donc a
déterminer les 4 composantes E,;, Ex, Ey,, et E,s pour résoudre complétement le
probleme. Les équations nécessaires seront obtenues par la continuité des
composantes tangentielles des champs électrique et magnétique aux interfaces.

z A

Zn-1

couche"n"
kz1 Kz4

Zn

Figure 2 : il existe 4 modes de propagation dans chaque tranche. On désigne par (1) et (2) les modes se propageant
vers le bas et par (3) et (4) les modes se propageant vers le haut

On définit la matrice de réflexion R sur I’interface Z, par :
£x3¢ éxlt_)

+=R : Annexe B .18
gEy4ﬂ " gEyZﬂ ( )
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Au-dessus de l'interface Z,, le vecteur [Ey, E,] peut se mettre sous la forme :

= - - =+ = = -+ - nnexe
gEyﬂ &1 1 ﬂgEyZﬂ 833 1 ngy4ﬂ lngyzﬂ % gEy4ﬂ

Zn+

20)

ou les coefficients ai, az, as et as sont déterminés par I’équation (Annexe B .14)a.
On peut mettre I’équation précédente sous la forme :

Q Z(a, +ALR) T2 (Annexe B .22)
= = = nnexe o .
QeEyﬂZ,, 12 i gEyZﬂn

Soient C les matrices de propagation de I'interface Z, a I'interface Z,;. Au niveau de
I’interface Z,., (en-dessous), on a la relation :

&,0
& +
yﬂzﬁ_l

La continuité des composantes tangentielles du champ électrique au niveau de
I’interface Z, donne :

é><1¢
= (AuCi + AuCuR, )G = (Annexe B .24)
e yZﬂn

éx 6
o g (Annexe B .26)
n+1 eEyzﬂ

n+l

x10

(Alz +AyuR, )n gE 2; = (A12C12 + A34C34Rn)
Y2

De la méme maniere, en utilisant I’équation de propagation du champ magnétique
(Annexe B .14)b et la continuité des composantes du champ magnétique aux interfaces,
on obtient une équation similaire :

£x1¢ _ £X1(..j
(B, +BuR, ). " (B,C., +BuCuR,) . G, (AmnexeB 29)

n+l

ou les matrices B sont définies par :

e kzla1+kyb1 - k22+kyb2(j

B, = K, a +k b, k,a +k bg (Annexe B .30)

En éliminant les vecteurs [E,, E,] entre les équations (Annexe B .26) et (Annexe B .28),
on obtient une équation de récursion reliant la réflectivité de I'interface n a la
réflectivité de I'interface n+1 :

Rn = (Fn+1A(32) - Bgz))l(Bg) - Fn+1A$))

] (Annexe B .32)
avec F,, = (BlZC12 + B34C:<14R)n+1 (A12C12 + A34C34R)

-1

n+l

La récursion est initialisée par Rqpstrat = 0. Par itération jusqu'a la surface du systéeme de
couches minces, on obtient :

ke R &l A B .34)
= = - nnexe b .
g yﬂ gEyZﬂ

réfléchi incident
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Annexe C : Fonction de transfert d’'un ellipsometre a
polariseur tournant.

Nous allons calculer la fonction de transfert d’un ellipsométre a polariseur tournant
(modulation périodique de la polarisation linéaire en fonction du temps). L’analyseur
situé aprés la réflexion sur I’échantillon fait un angle A avec la direction
perpendiculaire au plan d’incidence de la lumiére. La Figure 3 montre un schéma de
principe de ce dispositif.

source non

polarisée échantillon détecteur

polariseur tournant analyseur tournant
(angle wt) (angle A)

Figure 3 : schéma de principe d’un ellipsométre a polariseur tournant.

On note R la matrice de réflexion de I’échantillon (avec pour composantes ryp, rsp, Fps,
I's). Le champ électrique a la sortie de I’analyseur peut étre calculé simplement par :

él 0
EOUI =€

UécosA sinAg  éoswt - sinwt(él Og
@ of

sin A cosAgR %inwt coswt Hg) OgEin(AnneXec.?)G)

L’intensité mesurée sur le

o] CDE('D) ([N

hotodétecteur est donnée par :

I(t) =

Apres développement de (Annexe C .36), cette intensité se met sous la forme :

E..t (t)|2 (Annexe C .38)

I(t) = 1,(1 +a cos 2wt + b sin 2wt) (Annexe C .40)
ou les coefficients a et b sont donneés par :
a=% (cos Ar, +sinA rps) (cosA r+sin A rp*s) - (cosA r, +sin A rss) (cos Ar +sinA rss)
b=2% (cosA r, +sin A rps) (cosA r+sin A r;)+(cos Ar, +sinA r$) (cosA ro tsin A r;S)
(Annexe C .42)

Ces deux coefficients sont les composantes de I'intensité réfléchie en phase et en
guadrature de phase par rapport a la modulation en wt de la polarisation de I'onde
incidente. Elles sont mesurées par une simple mesure de lock-in a la fréequence w.
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Les angles ellipsométriques sont donnés par :

1+a
t = tan A
any “/1-a an
b

cosD=

1- a’
Par ailleurs on définit f par:

tanf :R
a
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Annexe D : Implémentation numeérique du calcul
dynamique de la diffraction sur un réseau.
Algorithme S-matrix.

Une discussion détaillée de I'algorithme S-matrix peut étre trouvee dans (L. Li, 1996).
Je vais simplement décrire le principe de cet algorithme. On se place dans le cas non
magnetique.

Dans la méthode modale décrite au chapitre 4, les fonctions d’onde sont représentées
par une superposition de modes propres €'?. Pour chaque couche du grating (voir

Figure 4), soit {I m} le spectre de ces valeurs propres. Celui-ci se divise en deux sous-

. . - . >
parties {I r‘,‘f’} et {I ﬁfw”} déterminées par la condition Rel  +Iml 0. Ces deux sous-

ensembles contiennent le méme nombre d’éléments. En pratique ces valeurs propres
sont obtenues comme les deux valeurs de la racine carrée des valeurs propres d’une
matrice “ V . Le premier groupe correspond aux modes up et le deuxieme groupe aux
modes down. On désigne par u et d les vecteurs contenant les amplitudes des modes
up et down respectivement. Ce sont les amplitudes de ces modes qui nous cherchons a
déterminer.

Nb(M+)  yn+1) A| J d(r+1) vide
n

,
Nb@*) gyl | Jdoﬂ)
Nb® u® A do

: 0
Nb© u® 4} do , substrat

Figure 4: Notations utilisées pour un systeme multicouches. “ u ” désigne les modes se propageant vers le haut, “ d ”
désigne les modes se propageant vers le bas.

Les conditions aux limites aux interfaces donnent des relations de la forme :

W(H)éu(m)(zj +0)l}| W(j)@(j)(zj - O)U (A 5 48)
€ i+ u= € (i u nnexe .
8d""(z;+0g  gd”(z- 0

(se reporter au Chapitre 2 pour les notations)
Les valeurs des modes u et d entre les interfaces j et j+1 sont reliées par une matrice de
propagation L :

2 (j) N 2 (i) N
g'l : (ZJ - O)l',J (J)g"l : (Zj—l +O)l;’l

€, _ aU=L"€é 3 u
ed (Zj 00 ed (Zj—l +0 0

(Annexe D .50)

219



Annexes

L’expression de la matrice de propagation est donnée par :

Sxp (i1 ) o U
LD = y u (Annexe D .52)
g 0 exp (i1 1 h )

ou les exponentielles représentent des matrices diagonales.
A partir des deux expressions précédentes on peut écrire la relation de récursion :

aj(“l)(z +O)u . éau(z, +0)u
+ j-1
Ad(m)(z +oY : = WD WO Lm@d“)( N Og (Annexe D .54)
On pose :
) = WD L\
TO =@ L0 (Annexe D .56)

Dans la suite on simplifiera les notations en posant u” © u“’( . +O)

La méthode la plus “naturelle” de résolution du probléme consiste a utiliser
directement la relation de récursion ci-dessus (algorithme T-matrix). Cependant cette
méthode est instable pour de grandes épaisseurs de grating ou lorsque un grand
nombre de modes intervient. La raison en est I’apparition d’exponentielles croissantes
dans I’algorithme qui introduisent des indéterminations du type ¥ - ¥ = O(1).

On peut contourner ce probleme en utilisant I'algorithme S-matrix. Celui-ci relie les
modes u et d entre le milieu (j+1) et le milieu 0 (voir Figure 4) par la relation
matricielle suivante :

{ —S Da 1= @ (Annexe D .58)

© U (+1)U () ()U (+1)U

d 0 @ J S:z ] T J @ J

La signification physique des matrices T et R est claire. Rug est la matrice de réflexion
gui donne les amplitudes réfléchies u@*d pour des amplitudes incidentes d@*b et Tqq est
la matrice de transmission qui donne les amplitudes transmises d© a travers le
systéme en fonction des ondes incidentes d?+2.

On définit s et 5 par:
aJ(J+1)(Z +O)U ()A (J)(Z _ O) u gt(J) (J)u eu(J)(Z ) U

gd‘”(z - 0) g gj“*l’(z +0)g grd(uj) t“)u ed(,ﬂ)(z +0) Ga(Annexe D .60)

éudu &0 TOUéu §
P > =) < > _ Xuu

€ ;) U=S & yu=e_, (J)u (,ﬂ)u (Annexe D .62)
u éj 0 &w t éj

Les deux matrices s sont reliées par :

. z 0 I|(J)uphJ
30 :g UL HS(J) ge 0 (1)§ (Annexe D .64)

La matrice s est reliée a la matrice d’interface t par :
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4 (J) () (D' s (D) (J) (!
gn 't12 >‘tzz Xt21 t12 >‘tzz

0 = (" (i) ()
A J ] ]
g -ty X ty;

(Annexe D .66)

(@ any avd

On obtient les relations de récursion suivantes :
. ~ . . -1 R
N =+%a4) (-1 (-1
Tuu - tuu [1- Rud lu ] Tuu
. . ~ - . . . -l~,.
() = ) (D p(i-1) FRU-1) )]
I:Qud = T +tuu Rud [1- T I:aud ] tdd
. . . N~ . 0 1-1~, .
() = p3-1) (J-DFMF M (- D) ()]
Rdu - Rdu +Tdd Y tuu [1' Rud fiu ] tdd
. . . . -1, .
() =70-1) =(p(-1) o)
Tdd _Tdd [1' T Rud ] b

(Annexe D .68)

La récursion est initialisée par :

0

(1) —
S 1

(Annexe D .70)

[t enly eng

W @

Dans le cas particulier de la diffraction d'un faisceau de neutrons sur un réseau, le
vecteur u©® = 0 (pas de faisceau up dans le substrat) et le vecteur d®* est donné par le
faisceau incident. Les solutions au probléme sont données par :

U = R 5D

q® :Td(dn) s ™) (Annexe D .72)

La stabilité de I'algorithme S-matrix provient de la disparition des exponentielles
croissantes (voir équation (Annexe D .74)).

Il est par ailleurs possible de modifier lIégérement cet algorithme pour diminuer le
nombre d’opérations nécessaires lors du calcul (Li, 1996).
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Annexe E : Analyse d’'un faisceau de neutrons par
utilisation d’'un dispositif de Stern-Gerlach : analyse
de spin et analyse en énergie.

Nous allons décrire un dispositif Stern-Gerlach permettant d’analyser en énergie un
faisceau de neutrons froids. Nous décrirons le principe du dispositif, sa fabrication a
partir d’aimants permanents et son application sur un spectrométre en temps de vol.

Rappel sur le dispositif de Stern-Gerlach.

Considérons un moment magnétique p plongé dans un champ magnétique B aligné
suivant la direction (Oz). L’énergie potentielle de ce systeme est de la forme :

W =-mB (Annexe E .2)

La force a laquelle est soumis ce moment magnétique dérive de I’énergie potentielle W
et est donnée par :

F =-grad (W) =grad (m<B) (Annexe E .4)

Si on suppose que le moment est aligné avec le champ magnétique B, il n’y a pas de
phénomeéne de précession et donc on peut considérer que p est constant et égal a .. La
force a laquelle est soumis le neutron est alors de la forme :

F =grad (m,.B,) =m, grad (B,) (Annexe E .6)

Par ailleurs si on suppose que 1B,/1x=0 et{B,/Ty =0, le neutron est soumis & une

force parallele a (Oz) et proportionnelle au gradient du champ magnétique suivant
(O2). Le signe de cette force dépend de I’état de spin du neutron (up ou down).

Trajectoire du neutron dans un gradient de champ.

Considérons un neutron de longueur d’onde | se déplacant dans une zone de gradient
de champ B’ constant sur une distance L (cf. Figure 1)

L

) y

Y

B'=dB/dz

Figure 1 : neutron se propageant suivant (Ox) et traversant zone de gradient de champ B’ de longueur L.

L’équation de la dynamique donne :
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ma, = F =nB' (Annexe E .8)
La trajectoire du neutron est donc décrite par les éguations suivantes :
nB'
a, =——
m
mB'
v, = ?t (Annexe E .10)
mB* ,
z=——-1t
m

La vitesse du neutron suivant (Ox) est donnée par :
rk  h

V = = —_—
m mi

X

(Annexe E .12)

Le temps passé dans le dispositif est donc égal a
_mLl
~h

A la sortie du dispositif, la vitesse et la position du neutron suivant I'axe (Oz) sont
donnés par :

t

mB'L |
vV, = 0 (Annexe E .14)
m
2= B'L? ? (Annexe E .16)

Le décalage spatial entre neutrons de différentes longueur d’onde peut étre amplifié si
on considére un faisceau ayant parcouru une certaine distance apres la sortie du
gradient de champ. Le parameétre essentiel est alors la déflexion angulaire donnée par
VAV

%

z mir ' 2
a=_"="7 B'LI (Annexe E .18)

X

Les expressions (Annexe E .16) et (Annexe E .18) appellent les commentaires suivants.
La déflexion spatiale et la déflexion angulaire sont proportionnelles a | ?, ce qui donne
une dispersion en @, variant en 1/g2 On remarquera que la déflexion spatiale varie
suivant le carré de la longueur du dispositif : cela impose de fabriquer un dispositif
aussi court que possible afin d’éviter que lors de leur traversée les neutrons ne
heurtent les “ bords ” du dispositif générant le gradient de champ.

Les figures 2 a 5 illustrent numériqguement les déflexions angulaires et spatiales que
subit un faisceau polychromatique traversant une zone de gradient de champ de 400
mm de long ou le gradient de champ magnétique est de 0.3 T/mm.
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[llustration numérique dans le cas d’un dispositif de 400 mm de long
créant un gradient de 0.3 T/mm.

4 /

dz (mm)
AN

0 0.5 1 1.5 2 2.5
I (nm)

Figure 2 : position du faisceau a la sortie du gradient de champ par rapport a I’axe (Ox) en fonction de la longueur
d’onde.
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1.2 /

0.8
0.6
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P
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0 0.5 1 1.5 2 2.5
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Figure 3 : déflexion angulaire du faisceau a la sortie du gradient de champ en fonction de la longueur d’onde.
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Figure 4 : déflexion spatiale du faisceau a 4 m de la sortie du gradient de champ (correspond a la géométrie du
spectrométre en temps de vol Eros).
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Figure 5 : sensibilité angulaire da/dl et spatiale dz/dl en fonction de la longueur d’onde.

Création de gradients de champs

Je vais décrire deux géométries permettant de créer des gradients de champ de
I’intensité considérée ci-dessus (0.3 T/mm). Nous rappelons que nous cherchons a
créer une zone de gradient de champ qui soit adaptée au trajet d’un faisceau de
réflectivité de neutrons. Dans les études de magnétisme, la surface des échantillons
dépasse rarement plus de 1 cm?, c’est pourquoi nous considérons un faisceau de
neutrons de la forme d’un pinceau fin et large (0.5 mm x 10 mm) (voir Figure 6).
L’objectif est de créer un gradient de champ aussi important que possible
perpendiculairement a la largeur du faisceau.

dB/dz

Figure 6 : faisceau de neutrons (pinceau fin) et direction du gradient que I’on cherche a générer.

Géométrie Stern-Gerlach classique avec entrefers.

Figure 7 : géométrie d’entrefer permettant d’obtenir des gradients importants dans la zone grisée.
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La Figure 7 schématise une géométrie classique permettant d’obtenir des gradients de
champs importants (Ramsey, 1956). On obtient un gradient de champ suivant z dans la
zone grisée. Dans le plan (y=0) les gradients atteignent 0.2 T/mm si I’on utilise des
pieces polaires a trés forte aimantation a saturation (2.2 T). Le désavantage est que le
gradient décroit assez sensiblement si on s’éloigne du plan (y=0), typiquement 0.1
T/mm a 3 mm (pour une séparation de 8 mm suivant (Oz)). Cette géométrie n’est pas
trés adaptée a un faisceau de réflectivité de neutrons qui se propagerait suivant (Ox).

Quadripdble basé sur aimants permanents.

Ces derniéres années ont vu I'apparition d’aimants permanents NdFeB qui sont des
matériaux magnétiques présentant de nombreuses qualités : rémanences élevées (de
1.2a1.6 T), coercivités importantes (>1.2 T), prix raisonnables.

Ces aimants permanents permettent la réalisation de sources de champ trés compactes
par I'utilisation d’une géométrie dite “cylindre de Halbach ” (voir Figure 8). Les
champs magnétiques générés par ces géométries sont assez intenses (jusqu'a 1.4 T) et
trés homogenes. Ces dispositifs sont maintenant disponibles commercialement!. La
géométrie de la Figure 8 peut bien sir étre optimisée (augmentation du nombre de
blocs (e.g. 16), ajout de piéces intercalaires mais tous ces cylindres sont construits sur
le méme canevas de départ.

Figure 8 : exemple de cylindre de Halbach a 8 éléments. A gauche, montage des 8 aimants permanents, a droite calcul
montrant le flux magnétique généré (1.2 T au centre du cylindre). On notera que le flux est trés homogéne dans la
lumiere du cylindre.

Si I’'on souhaite construire un quadripéle, on peut utiliser le méme type de géométrie a
la seule différence que les aimantations de deux blocs adjacents tournent deux fois
plus vite que dans le cas d’'un Halbach a champ constant. La Figure 9 décrit cette
géomeétrie dans le cas de I'utilisation de 16 blocs.

1 Fournisseurs Magnetic Solutions par exemple (www.magnetic-solutions.com)
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20250 99 5ok

-112.5°

180°

112.5°

Figure 9 : quadrip6le construit a partir de 16 blocs d’aimants permanents. A gauche, assemblage des aimants, a droite,
calcul numérique des lignes de champ du flux magnétique généré.
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Figure 10 : champ magnétique suivant I’axe (Oz) dans I’*“ entrefer ” du cylindre de Halbach de la Figure 9 (cylindre
de 56 mm de diametre en aimants de 1.14 T de rémanence avec une lumiére de 12 mm.

Les gradients de champs générés par ce type de cylindres sont constants dans les deux
directions principales du quadripdle et la Figure 10 montre que lI'on obtient des
gradients trées homogenes de I'ordre de 0.25 T/mm avec des aimants de rémanence
1.14T. Ce gradient peut aisément étre augmenté jusqu'a 0.3 T/mm en utilisant des
aimants de meilleure qualité présentant une rémanence de 1.4 T.

On en conclut que ce type de montage serait tout a fait adapté a la fabrication d’'un
dispositif Stern-Gerlach d’analyse en spin et en énergie pour nos faisceaux de
neutrons.
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Analyse de spin

La premiére application la plus évidente d’un tel quadripdle est celle d’analyseur de
spin (conformément a I'idée originelle de Stern et Gerlach). Ce dispositif constitue un
analyseur de spin a priori parfait et sans aucune absorption ! De plus il a I'avantage
d’étre efficace quelle que soit la longueur d’onde du neutron. En soit, cela est trés
intéressant car actuellement les spectrometres en temps de vol (faisceau
polychromatique) ne bénéficient pas encore de systémes de polarisation et d’analyse
aussi efficace qu’en faisceau monochromatique.

Cet avantage justifie a lui seul la construction d’un tel dispositif pour un spectrométre
souhaitant proposer des mesures magnétiques avec analyse de polarisation.

Analyse en énergie sur un spectrometre a temps de vol.

L’autre utilisation d’un tel dispositif en temps qu’analyseur en énergie (Figure 11). En
effet nous avons vu que la déflexion angulaire dépend de la longueur d’onde du
neutron. Ce dispositif couplé a [I'utilisation d’un faisceau blanc incident sur
I‘échantillon permet a priori d’augmenter le flux incident sur I’échantillon d’un facteur
50 a 100 ! Les contraintes de résolution imposent un pronostic plus prudent d’un
facteur 25 a 50 en temps de mesure. Ces gains sont valables pour des mesures
magnétiques aussi bien que non magnétiques.

Multidétecteur

spin up

Faisc?au blanc Réflexion spéculaire
I=4a25A° (faisceau blanc)

\“XZ = spin down

tern-Gerlach

Echantillon

Figure 11 : Principe des mesures de réflectivité utilisant un dispositif de Stern-Gerlach pour réaliser une analyse en
énergie d"un faisceau blanc

Problémes expérimentaux potentiels.

Expérimentalement les probléemes qui se posent sont cependant nombreux. Les
gradients de champ considérés seraient ce qui se fait de mieux dans le domaine des
aimants permanents mais un tel montage fabriqué a I’aide d’aimants permanents aurait
I’avantage d’étre extrémement compact et totalement statique.

La divergence angulaire du faisceau réfléchi doit étre minimale. En effet la sensibilité
du dispositif pour les courtes longueurs d’onde (de 0.4 nm a 0.8 nm) est assez faible
(0.05°/A°). 1l est donc nécessaire de disposer d’échantillons dont la rocking curve est
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trés faible (typiquement inférieure a 0.02°). C’est le cas des surfaces de liquides ou de
petits échantillons. Dans le cas contraire il faudrait envisager un travail de
déconvolution assez important du signal pour pouvoir remonter a une courbe

physique.

Test préliminaire.

Nous avons reéalisé un dispositif préliminaire utilisant simplement des aimants
rectangulaires. Le dispositif est décrit sur la Figure 12a. La zone de gradient utile est
indiquée par les hachures. On obtient des gradients non négligeables (de I’ordre de 80
mT/mm) mais cependant ces gradients ne sont pas homogénes. Ceci est évidemment
dad a la simplicité du dispositif.

0.02
dB/dz r I
g 00| - .
zone de passage £ L
-« N L
des neutrons 2 0o08F -
= C
k5] r
direction du faisceau B o0 Lo g‘ﬂ? -
E|M de neutrons e L .~
S * ° 0.1 i o
o iT -0. _— "- 1
Y [ -
<—— aimant (longueur200mm) 012 En ! L1, L
0 1 2 3 4 5
Position (mm
8 mm (mm)

Figure 12 : gradients de champ obtenus grace a un aimant de 20x8x200 mm. Les courbes montrent les gradients
obtenus dans la zone hachurée (figure de gauche) au niveau du centre de I’'aimant et a 2 mm de cette position.

La Figure 13 montre les mesures obtenues en faisceau blanc direct et apres passage a
travers le dispositif. Il est a noter sur la Figure 13a que le faisceau direct est dévié de
pres de deux millimétres par I'effet de la gravité sur le faisceau (les neutrons lents de
grande longueur d’onde sont beaucoup plus sensibles a la gravité que les neutrons
plus rapides). Sur la Figure 13b on observe bien la séparation des faisceaux et la
déviation est tres nette pour les grandes longueurs d’onde. La courbe est asymétrique
car la gravité agit toujours. Il n’y a pas de perte de résolution notable malgreé les
grandes imperfections du dispositif.
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Figure 13 : (a) mesure de I'intensité du faisceau direct en fonction de la longueur d’onde (la courbure est due a la
gravité) (b) apres passage a travers le dispositif de Stern-Gerlach. On a séparé les deux faisceaux “ up ” et “ down ™.
La séparation augmente avec la longueur d’onde.

Conclusion

Nous avons montré que I’utilisation de nouveaux types d’aimants permanents permet
de construire des dispositifs de Stern-Gerlach tres compacts (300 mm de long)
présentant des gradients de champs trés importants (0.3 T/mm).

Cela permet d’envisager des dispositifs trés prometteurs pour I’'analyse en énergie de
faisceaux blancs de neutrons et une application directe sur les spectrométres de
réflectivité en temps de vol.
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