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Résumé

Ce travail de thése a pour objectif I'étude de la dynamique de 'aimantation dans
des nano-objets a anisotropie magnétique perpendiculaire, métalliques Pt/Co(5 A)/Pt
ou semiconducteurs ferromagnétiques dilués (Gag93Mny o7)As. Le renversement de
I'aimantation, sous l'action d"un champ magnétique dans des nano-plots ou sous 1’ac-
tion d'un courant polarisé en spins sur une paroi de domaines dans une piste, a été
étudié par magnéto-optique Kerr polaire. La nano-structuration a été réalisée par un
procédé classique dans le cas du (Gag 93Mng g7)As et par un procédé élégant dans le
cas de la couche ultra-mince de cobalt : I'irradiation aux ions hélium qui permet d’ob-
tenir des nano-plots dans un environnement planaire paramagnétique.

Dans ces deux systemes, différents de par I'origine du ferromagnétisme et de 1’ani-
sotropie, la réduction des dimensions latérales joue un rdle important en impliquant
une transition d’un renversement a plusieurs mécanismes a un renversement a un
seul mécanisme. Si le mode de renversement de Néel-Brown permet d’expliquer les
résultats obtenus pour les nano-plots de (Gag93Mng o7)As de diametre 33 nm, il ne
peut pas rendre compte des résultats expérimentaux obtenus sur les nano-disques de
Pt/Co(5 A)/Pt de diametre 130 nm. L'étude du comportement magnétique individuel
de ces nano-disques conduit a la mise en évidence d"une nucléation d"une gouttelette
en périphérie, confortée par un modele micromagnétique.

Contrairement au cas des métaux, le déplacement de paroi induit par un courant
polarisé en spins se révele aisé dans une piste de (Gag,93Mng g7)As. Les mesures réali-
sées a température effective constante ont montré la nécessité de considérer un méca-
nisme non-adiabatique de transfert de spin.

-ix -






Abstract

The goal of this PhD was to study magnetisation dynamics in two perpendicu-
larly magnetised nano-systems; metallic Pt/Co(5 A)/Pt and the diluted ferromagnetic
semiconductor (Gap g9sMng g7)As. Magnetisation reversal, under the action of a mag-
netic field in nano-dots or the spin-polarised current induced domain wall motion in a
track, has been studied using polar Kerr magneto-optics. Nano-structuration was re-
alised by classical etching to obtain (Gag 93Mng o7)As nano-dots and tracks and by an
elegant process in the ultrathin cobalt layer case: helium ion irradiation which yields
nano-dots in a planar and paramagnetic environment.

For these two systems, with different ferromagnetism and anisotropy origins, the
lateral confinement implies a transition from a multi-mode reversal to a single-mode
reversal. When the nano-dot diameter is close to the exchange length, as is the case
in the smallest (Gag 93Mng g7)As nano-dots, the Néel-Brown reversal allows to inter-
pret experimental results. However, it is shown that the single magnetisation reversal
of a 130 nm diameter Pt/Co(5 A) /Pt nano-disk can not be coherent and individual
investigations on these nano-disks as well as a micromagnetic model show that the
magnetisation reversal is governed by the nucleation of a droplet at the periphery.

In contrast with the metallic case, spin-polarised current induced domain wall mo-
tion is easy in the (Gag 93Mng g7)As. Measurements performed at a constant effective
temperature show that it is mandatory to consider a non-adiabatic spin transfer mech-
anism.
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Introduction

Si les matériaux ferromagnétiques sont utilisés depuis 1’antiquité chinoise dans les
boussoles, il a fallu attendre les 19°™¢ et 20°™¢ sieécles pour comprendre les propriétés
des matériaux ferromagnétiques massifs telles que l'interaction d’échange intuitée par
P. Weiss puis démontrée par W. Heisenberg.

Des les années 1980, avec le développement de méthodes de croissance de films
minces, un des principaux thémes de recherche en magnétisme a été la compréhension
de l'effet de la réduction de la dimensionnalité sur les propriétés ferromagnétiques. En
particulier, il a été possible d’obtenir des films ultra-minces a anisotropie magnétique
perpendiculaire. Ces systemes ont été largement étudiés; notamment par S. Lemerle,
T. Devolder et E. Cayssol, pour le systeme Pt/Co/Pt, et par L. Thevenard et A. Dour-
lat, pour le (Ga;_,Mn,)As, qui ont étudiés les mémes échantillons que ceux étudiés ici.

Récemment utilisés comme support de stockage de I'information dans les disques
durs, les systémes a anisotropie perpendiculaire présentent I’avantage de minimiser
les effets magnétostatiques par rapport aux films a aimantation planaire : le champ
dipolaire rayonné par un grain sur les autres grains est a plus courte portée, ce qui
permet une densification de l'information.

Toutefois, cette densification se heurte au probleme de la réduction des dimensions
latérales des grains ou des nano-objets réalisés artificiellement. Plus particulierement,
la limite superparamagnétique, au-dela de laquelle I'aimantation n’est plus stable a
long terme, limite considérablement les applications potentielles pour le stockage de
I'information.

Plus récemment, est apparue la possibilité de modifier I'état d’aimantation d’un
nano-systeme par injection de courant polarisé en spins, pouvant conduire a une nou-
velle génération de mémoires. De nombreuses équipes travaillent actuellement sur le
déplacement de parois de domaines induit par un courant afin de mieux comprendre
les mécanismes de transfert de spin. Cette problématique est étudiée ici dans des pistes
de (Gao,ggMn0,07)AS.




INTRODUCTION

Ce manuscrit de thése s’organise en trois parties.

La premiére partie est divisée en deux chapitres et a pour objectif de présenter les
caractéristiques des deux systemes étudiés par la suite sous forme de nano-éléments :
les films Pt/Co(5 A)/ Pt et les films de (Gag,93Mnyg o7)As.

Dans le Chapitre I, sont présentées les différences fondamentales qui existent entre
ces deux systemes, tant l'origine du ferromagnétisme que celle de 1’anisotropie magné-
tique perpendiculaire. En fin de ce chapitre, la premiére problématique de ma theése est
alors posée : « Quels sont les mécanismes de renversement de I'aimantation lorsque les
dimensions des objets étudiés sont réduites ? ».

Le Chapitre II est, quant a lui, consacré au comportement sous champ des films
continus a partir desquels sont fabriqués les nano-éléments étudiés. Les deux sys-
temes vierges, bien que fondamentalement tres différents, sont caractérisés par des
processus de renversement de I’aimantation similaires : la nucléation de quelques do-
maines suivie de la propagation de leur paroi. L’état de l'art des techniques de nano-
structuration de ces films, préservant les propriétés intrinseques du matériau, est pré-
senté par la suite. En point d’orgue, un procédé particulierement élégant est celui de la
nano-structuration par irradiation aux ions hélium, permettant de controler finement
les grandeurs micromagnétiques dans les films de Pt/Co(5 A) /Pt.

Les deuxieme et troisiéme parties sont quant a elles consacrées aux résultats ex-
périmentaux que j'ai obtenus au cours de ma these.

La deuxiéme partie, divisée en deux chapitres, est focalisée sur le renversement de
I'aimantation thermiquement activé sous champ magnétique dans des nano-plots de
(Gap,93Mny g7)As pour le Chapitre III et dans des nano-plaquettes de Pt/Co(5 A) /Pt
pour le Chapitre IV. La magnétométrie Kerr polaire a été utilisée pour étudier le ren-
versement de I'aimantation d’assemblées de nano-plots de différentes tailles latérales.

Dans le Chapitre III, sont testées les différentes prédictions de la théorie micro-
magnétique, largement étudiée dans les systémes métalliques, sur un semiconducteur
ferromagnétique dilué : le (Gag 93Mng o7)As. Ainsi, y sont analysées 'influence des di-
mensions latérales sur le mode de renversement et la transition du régime bloqué de
I'aimantation vers le régime superparamagnétique dans le cadre du modéle de Néel-
Brown.

Le Chapitre IV constitue la partie centrale de mon manuscrit et est consacré a
l'étude individuelle de nano-plaquettes de Pt/Co(5 A)/Pt, a température ambiante,
par microscopie magnéto-optique. Dans un premier temps, la qualité de la méthode
de nano-structuration aux ions hélium ainsi que ses avantages par rapport aux autres
techniques sont mis en évidence. Puis, une étude détaillée du renversement de l'ai-
mantation est présentée pour des nano-plaquettes de différentes tailles, irradiées a dif-
térentes doses d’ions hélium pour en diminuer la température de blocage a des valeurs
proches de la température ambiante.




La troisiéme et derniére partie est organisée autour d'une problématique totale-
ment différente. Abordée durant la derniere année de ma these, I’objectif était d’étudier
la propagation de paroi de domaines sous courant polarisé en spins dans une piste de
(Gap,93Mny g7)As (Chapitre V). Tout d’abord, sont introduits les différents types de
mécanismes actuellement proposés pour expliquer l'interaction entre une paroi de do-
maines et un courant polarisé en spins. Je présente ensuite les différents résultats expé-
rimentaux obtenus en analysant I'effet du courant sur une paroi unique puis les effets
combinés d"un champ magnétique et d"un courant sur le déplacement d’un domaine.
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CHAPITRE I. MAGNETISME AUX DIMENSIONS REDUITES — ASPECTS STATIQUE ET DYNAMIQUE

[.1 Introduction

L’objet de ce travail est I'étude du renversement de I'aimantation dans des nano-
éléments magnétiques a anisotropie perpendiculaire : des nano-plots de Pt/Co(5 A) /Pt
et de (Gag 93Mny o7)As ou des pistes (Gag,9zMng g7)As. Ce premier chapitre a pour ob-
jectif de rappeler les facteurs qui controlent les propriétés magnétiques statiques et dy-
namiques des couches minces initiales apres croissance. J'insisterai sur les différences
entre les propriétés magnétiques d’un métal de transition, le cobalt impliqué dans la
structure Pt/Co/Pt, et celles du semiconducteur magnétique dilué (Ga;_,Mn,)As, no-
tamment l'origine du ferromagnétisme et de ’anisotropie uniaxiale perpendiculaire au
plan des couches (Section 1.2).

Apres avoir présenté les différentes énergies magnétiques mises en jeu dans ces
systemes, je rappellerai d’abord les éléments indispensables a la compréhension du
renversement de I’aimantation sous champ de couches magnétiques uniformes ou de
nano-pistes, systemes pour lesquels au moins une dimension est tres supérieure aux
longueurs caractéristiques du micromagnétisme (Section 1.3). Comme pour les ferro-
magnétiques massifs [WEISS 05], la structure en domaines magnétiques du film résulte
de la minimisation de I'énergie magnétique en tenant compte des effets démagnéti-
sants. Pour les films minces Pt/Co(5 A) /Pt ou de (Ga;_,Mn,)As, cela conduit a une
structure magnétique simple, constituée de domaines dont ’aimantation est orientée
selon la direction perpendiculaire au plan du film, alternativement vers le haut ({}) ou
vers le bas ({}). Dans ces deux échantillons, les parois magnétiques séparant les do-
maines sont de type Bloch. Apres avoir explicité leurs caractéristiques, telles que leur
largeur g et leur énergie, je présenterai leur dynamique sous l’application d’un champ
magnétique appliqué perpendiculairement au plan du film.

Dans la Section 1.4, se poseront des questions fondamentales sur le renversement
de I'aimantation dans un nano-élément dont toutes les dimensions géométriques sont
réduites pour devenir de 'ordre de grandeur ou inférieures aux longueurs microma-
gnétiques caractéristiques : longueur d’échange, longueur dipolaire, largeur de paroi.
L’introduction d"une paroi de domaines devient alors énergétiquement défavorable et
’état monodomaine est favorisé en champ nul. L'application d'un champ magnétique
opposé a la direction d’aimantation permet alors d’abaisser la hauteur de la barriere
d’énergie entre les deux configurations magnétiques (1) et ({}) et favorise le renverse-
ment de 'aimantation. Il restera alors a caractériser le mécanisme responsable de ce
phénomene, qui peut s’effectuer soit par un renversement cohérent soit par un ou plu-
sieurs mécanismes plus complexes, telle que la propagation d’une paroi de domaines.
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1.2 - LES SYSTEMES A ANISOTROPIE PERPENDICULAIRE PT/CO/PT ET GAMNAS

I.2 Ferromagnétisme et anisotropie magnétique uniaxiale per-
pendiculaire des films minces de Pt/Co/Pt et de GaMnAs

L'origine du ferromagnétisme du cobalt differe notablement de celle du ferroma-
gnétisme dans le (Ga;_,Mn,)As (Section 1.2.1). Le cobalt est un métal de transition
ferromagnétique a température ambiante tandis que le (Ga;_;Mn,;)As est un semi-
conducteur ferromagnétique dilué, dopé en ions manganese et dont la température de
Curie n’excede pas 170 K, pour z ~ 10 %. Bien que certaines propriétés magnétiques
du cobalt ne peuvent étre décrites qu’en considérant le caractere itinérant des électrons
3d, il est possible d’en décrire correctement les excitations pertinentes en micromagné-
tisme par le Hamiltonien de Heisenberg. Dans le cas du (Ga;_,Mn,)As, dopé avec une
concentration x > 3 %, la phase ferromagnétique est expliquée par l'interaction antifer-
romagnétique entre les trous p délocalisés et les électrons d des ions manganese et le
Hamiltonien de Heisenberg est alors également justifié.

L’origine de I’anisotropie magnétocristalline dans ces deux systemes est également
fortement différente (Section 1.2.2). Dans le cas des empilements de couches minces
Pt/Co/Pt, ce sont les propriétés liées aux interfaces Pt/Co et Co/Pt, notamment 1'hy-
dridation des orbitales du cobalt avec celles du Pt, qui régissent la direction d’aniso-
tropie de 'aimantation liée a 'anisotropie du moment orbital aux interfaces. Dans le
(Gaj—zMn,)As, l'anisotropie magnétique est liée a 1’anisotropie des bandes de trous
de valence, controlée par les contraintes : des contraintes en tension induisent une di-
rection d’aimantation privilégiée perpendiculaire au plan des couches.

Nous verrons plus tard que le confinement dans des nano-pistes et nano-plots
conduit a des modifications substantielles de ces propriétés magnétiques.

I.2.1 Origine du ferromagnétisme

Ferromagnétisme itinérant dans le cobalt

D’apreés le principe d’exclusion de Pauli, résultat du postulat d’antisymétrie des
fonctions d’ondes de deux fermions, deux électrons dans le méme état quantique ne
peuvent étre dans la méme position. Les trajectoires de deux électrons de méme spin
étant corrélées, ils ne peuvent se rapprocher indéfiniment. Ceci conduit a une dimi-
nution de I'énergie électrostatique coulombienne de 1’état triplet — état de deux spins
paralleles — par rapport a I'état singulet — état de deux spins antiparalleles. Cette diffé-
rence d’énergie traduit I'énergie d’échange.

Pour rendre compte de cette interaction d’échange et ainsi expliquer le ferroma-
gnétisme, Heisenberg proposa un Hamiltonien adapté au cas de spins localisés sur des
sites atomiques [HEISENBERG 28] :

Huei = — »_ Ji; 5iS; (L1)
.3
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CHAPITRE I. MAGNETISME AUX DIMENSIONS REDUITES — ASPECTS STATIQUE ET DYNAMIQUE

ou J;; est l'intégrale d’échange entre les sites i et j et ot1 la sommation s’effectue uni-
quement sur les sites plus proches voisins du fait de la décroissance rapide de J;; avec
la distance r;;. Une valeur pos1t1ve de J;; correspond alors a une interaction ferroma-
gnétique entre les deux spins S; et 5.

Un traitement en champ moyen, dans lequel l'effet des fluctuations est négligé,
montre que, au premier ordre, cet Hamiltonien justifie le modele du champ moléculaire
de Weiss [WEISS 07]. Ainsi, en supposant J;; = J, le champ d’échange ressenti par le
spin S; au site i résulte de la somme des contributions des = sites plus proches voisins :

Huei=—» SiHn, et ﬁm:W—BZ<S >= M (1.2)
‘ J#

avec A =%//ng,; et N le nombre total de sites dans le systeme.

Toutefois, les électrons a l'origine du magnétisme dans les métaux de transition,
tels que le fer, le cobalt ou le nickel, occupent la bande 3d incompléte qui présente
une largeur de quelques eV autour du niveau de Fermi. Cette bande 3d est fortement
hybridée avec la bande 4s dont la largeur est d'une dizaine d’eV. Cette hybridation
s — d est a I'origine du caractere fortement délocalisé des électrons 3d. Le modele de
Hubbard est le plus simple pour rendre compte des corrélations électroniques et de
'énergie cinétique due a la formation de bandes dans les métaux [HUBBARD 63] :

Hyw = Z tzjcl oot U Z NN |- (1.3)

7]0—

Le premier terme correspond a 1’énergie cinétique d’un électron de spin o délocalisé
du site j sur le site i, caractérisée par l'intégrale de saut ¢;;. Le second terme corres-
pond, quant a lui, a la répulsion coulombienne U intra-atomique entre les électrons
d’un méme site i de spin opposé .

Le critere de Stoner [STONER 39] permet alors de prédire que 1’état fondamental
est ferromagnétique lorsque 1'énergie d’interaction :

Up(Er) > 1, (L4)

avec p(LEr) est la densité d’état au niveau de Fermi en 'absence de magnétisme. Le
ferromagnétisme se traduit par un décalage relatif des deux bandes 3d associées aux
deux directions de spin T ou |. Ce décalage, signature de l'interaction d’échange, de
I'ordre de 1 eV, est présenté en Figure 1.1 dans le cas du cobalt.

La minimisation de I'énergie du systéme, somme des énergies cinétique et cou-
lombienne, permet de déterminer 1’état fondamental magnétique. Cette description en
bandes du magnétisme est indispensable pour comprendre certaines propriétés expé-
rimentales observées pour le cobalt ferromagnétique itinérant — par exemple la valeur
non-entiere du moment magnétique de spin — dont la structure cristalline stable est hcp
en dessous de sa température de Curie.

1. La répulsion coulombienne entre les électrons de méme spin est négligeable du fait de I'interaction
d’échange.
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FIGURE I.1 — Densité d’états selon les symétries s, p et d des électrons du cobalt. La
différence de population entre les états de spin T et | des électrons d itinérants est a
l'origine des propriétés magnétiques du cobalt.

Ferromagnétisme du semiconducteur magnétique dilué (Ga;_,Mn,)As

Le (Gaj_Mn,)As est obtenu idéalement par la substitution d’atomes de gallium
par des atomes de manganeése dans une matrice de GaAs de structure blende de zinc
(Figure 1.2). La configuration électronique alors adoptée par ces ions manganese est
préférentiellement d° + h ot les électrons d sont fortement localisés alors que le trans-
port est assuré par les trous h faiblement liés aux atomes de manganese dans la bande
de valence 2. La présence de défauts, dans les échantillons fortement dopés, tels que des
atomes d’arsenic en anti-site de gallium ou des atomes de manganese en position in-
terstitielle, doublement donneurs, perturbent notablement les propriétés de transport
et le magnétisme du (Ga;_,Mn,)As idéal en diminuant la concentration effective de
porteurs apportés par le dopage.

La concentration en ions magnétiques est telle que I’échange direct entre ces ions
(distance entre ions Mn?* ~ 7 A) est inefficace dans ce matériau dilué. Le ferromagné-
tisme est di a deux autres sources d’interaction d’échange. Les moments 3d localisés
sur les atomes de manganese interagissent avec les deux types de porteurs :

2. Les trous seront notés p par la suite, compte tenu de leur symétrie.
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FIGURE 1.2 — Représentation de la maille de type blende de zinc du (Ga;_,Mn,)As avec
un exemple de substitution d"un atome de gallium par un atome de manganese.

(i) d"une part avec les électrons de symétrie s de conduction et
(if) d’autre part avec les trous de symétrie p dans la bande de valence.

Ces interactions peuvent étre décrites par un Hamiltonien de type Heisenberg :

Hyei = Z J(F — R;)Sid, (L5)

7

ou J (7 — R}) est I'interaction d’échange entre les électrons de spin 5‘, localisés en ]?i, et
les porteurs de spin ¢ délocalisés en 7.

Dans une approche de champ moyen, les opérateurs S; sont remplacés par leurs
valeurs moyennes et tout type de fluctuation est alors négligé. L’approximation du
cristal virtuel — permettant de s’affranchir de la difficulté rencontrée pour décrire le
caractere aléatoire de la position des atomes de manganese dans la structure blende
de zinc — consiste a remplacer la somme sur les sites de manganese par sa moyenne
multipliée par leur concentration z. En notant respectivement « et 3 les constantes
d’échanges s — d et p — d, les deux Hamiltoniens d’échange sont selon la nature des
porteurs :

{ H, 4= —xzNya < bj > ¢ pour les électrons de conduction et (L6)
H, j=—-azNyS<S>¢& pour les trous de valence, '

Ny étant le nombre de cations par unité de volume. L'intégrale d’échange « est positive
et del’'ordre de 0,2 eV ; le spin des électrons s est donc couplé ferromagnétiquement au
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1.2 - LES SYSTEMES A ANISOTROPIE PERPENDICULAIRE PT/CO/PT ET GAMNAS

FIGURE 1.3 — Mécanisme d’« échange de Zener » a l'origine de la phase ferromagnétique
dans (Ga;_,Mn,)As. Les trous de symétrie p de la bande de valence sont couplés an-
tiferromagnétiquement aux moments localisés : ils induisent alors un couplage effectif
ferromagnétique entre les moments de spin S=5/> des atomes de manganese.

spin S = 5/, des atomes de manganese. Ceci étant, v est plus faible en valeur absolue
que l'intégrale d’échange antiferromagnétique 5 ~ —1,2 eV [OKABAYASHI 98] entre les
spins des trous de la bande de valence et les électrons localisés d de spin S = 34. C’est
donc essentiellement l'interaction antiferromagnétique entre les trous p et les électrons
d qui contribue a I'apparition d"une phase ferromagnétique.

Un mécanisme du type « échange de Zener » [ZENER 51] a été proposé pour ex-
pliquer comment les porteurs délocalisés couplés antiferromagnétiquement aux mo-
ments localisés peuvent étre les vecteurs de 'interaction ferromagnétique dans le sys-
teme (Ga;_,Mn;)As fortement dopé (z > 3 %) (Figure 1.3) [DIETL 00, ABOLFATH 01,
DiIeTL 01b].

Zener a initialement proposé ce mécanisme pour interpréter ’ordre antiferroma-
gnétique ou ferromagnétique dans les métaux de transition [ZENER 51]. Toutefois, ce
mécanisme ne tient compte ni du caractere itinérant des électrons 3d dans les métaux
de transition, ni de I'existence des oscillations de Friedel, oscillations de la polarisation
en spin des porteurs autour des spins localisés. Pour le (Ga;_,Mn;)As, tout du moins
dans la gamme de dopage de I'échantillon étudié (z = 7 %), ce modele d’échange indi-
rect de Zener est applicable car les électrons 3d sont parfaitement localisés sur les sites
du manganese et la distance entre porteurs, ), est supérieure a celle entre les moments
localisés, r,,. Les trous de la bande de valence créés par dopage sont donc couplés an-
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tiferromagnétiquement par échange avec les spins localisés des ions manganese, ce qui
induit une phase ferromagnétique.

Dietl et al. ont montré que lorsque r, > r,,, le modéle de Zener donne lieu a une in-
teraction équivalente au couplage RKKY [DIETL 01b]. L'interaction d’échange est alors
décrite par un Hamiltonien de type Heisenberg avec l'intégrale d’échange .J; ;(r) qui
est une fonction oscillante de la distance r entre les moments localisés S; et §j :

2kpr cos(2kpr) — sin(2kpr)
(2kpr)*

Ji,j (7“) X (17)
avec kr le vecteur d’onde de Fermi. Le premier zéro de I'interaction d’échange RKKY
est atteint pour r = 1,17 7. Cette valeur, supérieure a la distance entre moments loca-
lisés, permet d’induire un ferromagnétisme a longue portée.

La température de Curie est alors donnée par :
T, o< megg 3 No egs p'/° (L8)

oll meg est la masse effective des porteurs en concentration p et z¢ est la concentra-
tion effective d’ions manganese prenant en compte la concentration d’ions manganese
en positions interstitielle et anti-site. Contrairement aux prédictions de ce modele de
champ moyen - T, > 300 K pour z = 10 % et p = 7.10%° cm 3 - les températures de Cu-
rie actuellement atteintes sont de 1’ordre de 170 K pour des concentrations nominales
x =10 % [WANG 04]. La principale raison pour expliquer cet écart est la grande dif-
térence qui existe entre les concentrations nominales et effectives, tant celles des ions
manganese que celles des trous p [THEVENARD 07].

L'énergie d’échange

Les excitations dans les matériaux ferromagnétiques sont de deux types :

- Les premieres sont les excitations de Stoner, ou de «spin-flip », qui rendent
compte du retournement d’un spin dans I’état minoritaire au sein d’'une mer
de spins majoritaires. Ces excitations correspondent aux fluctuations longitudi-
nales de l'aimantation, leur énergie est de I'ordre de 1’électron-Volt, égale a la
largeur du décalage d’échange entre les bandes 3d T et 3d |. Ces excitations,
d’énergie élevée, sont prises en compte en micromagnétisme par le biais de pa-
rametres phénoménologiques décrivant les phénomenes de relaxation de l'ai-
mantation tels que I’amortissement de Gilbert (Section 1.3.3) ou le parametre de
non-adiabaticité introduit dans le déplacement de paroi sous courant (Troisieéme
Partie).

- Les secondes sont les excitations transverses a la direction d’aimantation ; elles
conduisent a I'apparition d’ondes de spins qui sont les modes propres d"un Ha-
miltonien de Heisenberg. L’énergie des ondes de spins est proportionnelle au
carré du vecteur d’onde k£ de 'onde de spins :

E = hw = DK% 1.9)
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Les ondes de spins ont une énergie qui tend vers zéro aux grandes longueurs
d’onde et représentent les excitations prédominantes a basse température et ce,
d’autant plus que le décalage di a I'échange est important.

Méme s’il est indispensable de décrire le ferromagnétisme des métaux de transi-
tion par un modele d’électrons d itinérants, Pajda et al. [PAJDA 01] ont montré, pour
le fer et le cobalt, qu’il est possible de faire correspondre les résultats de calculs ab
initio a un Hamiltonien de Heisenberg et de rendre ainsi compte des valeurs expéri-
mentales des températures de Curie T et de la constante d’onde de spins D. Dans le
cas du (Ga;_;Mn,)As, Dietl et al. [DIETL 0la] ont également montré que, malgré les
faibles densités en ions magnétiques et en porteurs, les largeurs des domaines en ru-
bans calculées par la théorie des domaines basée sur la description de 1’échange par le
Hamiltonien de Heisenberg sont en accord avec les valeurs mesurées expérimentale-
ment.

Pour décrire les excitations auxquelles s’intéresse le micromagnétisme, les hypo-
théses du Hamiltonien de Heisenberg (Equation 1.1) sont parfaitement justifiées dans
les deux systemes étudiés. En développant au premier ordre les moments portés sur le
site 7 et les z premiers voisins, S}, et en passant a la limite continue, le terme d’énergie
d’échange se réécrit :

2

Eexe = % V(Vrﬁ)QdV, (1.10)

en omettant les termes constants. a est la distance entre plus proches voisins et 17 est
défini comme le vecteur aimantation normalisé 77 = M /M, avec M = Yo mi/V la
moyenne thermodynamique des moments et M, sa norme, 'aimantation spontanée
du systéme. Le préfacteur devant l'intégrale est appelé la constante d’échange notée
_JS?
T 12a

L'énergie d’échange est invariante par la rotation globale des moments magné-
tiques dans le volume total V; elle est donc totalement isotrope et ne peut expliquer
'existence d'une direction d’aimantation privilégiée telle que celle des échantillons étu-
diés ici.

, pour un systéme cubique, et a pour dimension J.m~! [LANDAU 35].

I.2.2 Origine de l'anisotropie uniaxiale perpendiculaire

Dans un monocristal massif, la direction de facile aimantation est naturellement
reliée aux directions cristallographiques. En revanche, dans une couche magnétique
ultra-mince, de nouveaux termes apparaissent dans 1'expression de 1’énergie d’aniso-
tropie magnétique du fait de la brisure de symétrie aux interfaces de I'empilement
Pt/Co(5 A)/Pt, ou des contraintes interfaciales créées entre la couche tampon et la
couche de (Ga;_,Mn,)As.

Pour les deux systemes en couches minces étudiés ici, bien que les mécanismes a
l'origine de I’anisotropie soient différents, une direction uniaxiale de facile aimantation,
dirigée selon la normale au plan du film, est privilégiée (Figure 1.4).
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FIGURE 1.4 — Représentation schématique de 'aimantation dans un systeme a anisotro-
pie perpendiculaire. L'aimantation est alignée selon la normale au plan des couches :

i/ ..

Anisotropie du moment orbital du cobalt et de la direction d’aimantation

Des 1937, van Vleck [VAN VLECK 37] suggere que l'interaction spin-orbite peut
expliquer l'origine du couplage entre les moments magnétiques de spin et le réseau
cristallin.

L. Néel fut alors le premier a prédire l’anisotropie de surface pour une couche
mince [NEEL 53, NEEL 54]. Le modele de Néel considere que 1'énergie d’anisotropie,
dans les systemes 3d au moins, est la somme d’énergies de paires d’atomes qui dé-
pendent de la distance entre les deux atomes et de 1'orientation de cette paire par
rapport a la normale du plan des couches. Les déformations du réseau cristallin in-
fluencant I'aimantation du fait de la magnétostriction, ce modele permet de donner
une interprétation simple de l’origine de 1’anisotropie d’interface : les atomes de sur-
face ou d’interface se trouvant dans un environnement non symétrique présentent une
plus faible coordinence que les atomes de volume et donc une anisotropie exacerbée.
En outre, leurs orbitales peuvent s’hybrider avec celles des ions des couches adjacentes.

Afin d’introduire correctement le magnétisme itinérant du cobalt, P. Bruno part
dun modele de liaisons fortes pour décrire les bandes métalliques et traite le Hamil-
tonien spin-orbite au deuxiéme ordre en perturbation® [BRUNO 89b, BRUNO 89a]. Il
montre alors que 1’énergie d’anisotropie magnétocristalline est proportionnelle a 1’ani-
sotropie du moment orbital. Pour une valeur élevée du moment orbital hors du plan
du film, ’axe de facile aimantation est orienté suivant la méme direction.

3. L’énergie du couplage spin-orbite qui vaut environ 50 meV est tres faible devant les énergies de
champ cristallin (~ 1 eV).
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Dans le cobalt métallique, le moment orbital n’est pas complétement bloqué et vaut
environ 0,1 ;5. Il est alors environ dix fois plus faible que le moment de spin qui, lui, est
isotrope. Le couplage spin-orbite impose que moment orbital et moment de spin soient
paralleles : I’anisotropie du moment orbital conduit alors & une anisotropie d’énergie
pour les moments de spin.

L’apparition d’une anisotropie orbitale a été clairement démontrée par des me-
sures de dichroisme circulaire magnétique de rayons X sur des couches ultra-minces
Au/Co/Au a anisotropie perpendiculaire [WELLER 95] (Figure 1.5). Pour tous les sys-
temes M/Co/M, avec M = {Au, Pt, Pd}, 'hybridation d — d aux interfaces entre les
atomes de cobalt et de métal M favorise aussi une forte anisotropie perpendiculaire
[CHAPPERT 86].

~
o

)

Mo (Hp/atom)

o b b Lty

Epaisseur de cobalt (MC)

FIGURE 1.5 - (D’apres [WELLER 95]) Evolution (a) du moment orbital perpendiculaire et
parallele au plan des couches et (b) du moment de spin dans une structure Au/Co/Au
pour différentes épaisseurs de cobalt (les traits pointillés correspondent aux valeurs
obtenues dans I’échantillon massif). L'anisotropie d’interface due a I'hybridation avec
les électrons 5d de 1'or est telle que, jusqu’a une épaisseur de six couches atomiques
(MC) de cobalt, le moment orbital est plus élevé selon la direction perpendiculaire au
plan des couches induisant une anisotropie du moment orbital.

Anisotropie de la bande de valence du (Ga;_,Mn,)As

L’anisotropie magnétique du (Ga;_Mn,)As est également contrdlée par l'inter-
face substrat / (Ga;_,Mn,)As, mais I'analogie avec les couches ultra-minces de cobalt
s’arréte la. En effet, les ions manganese ont idéalement un moment orbital strictement
nul si bien que le couplage spin-orbite n’a aucun effet sur leurs moments magnétiques
et ne peut induire une direction privilégiée du moment de spin des électrons d. En
revanche, les trous p de la bande de valence ont un moment orbital non nul. Ils in-
duisent une structure de bandes fortement anisotrope, en particulier celle des bandes
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de valence. L’anisotropie magnétique du (Ga;_,Mn,)As est ainsi le reflet de celle de la
bande de valence qui, par couplage d’échange, impose la direction d’aimantation.

Comme I'ont montré expérimentalement Ohno et al. [OHNO 96] puis Shono et al.
[SHONO 00], la direction de I'aimantation peut étre contrdlée par les déformations in-
duites dans la couche de (Ga;_;Mn;)As par la couche tampon ou le substrat. Elle est en
compression lorsque (Gaj_,Mn,)As est directement déposé sur un substrat de GaAs,
et I'aimantation est planaire. En revanche, elle est en tension lorsqu’elle est déposée
sur une couche tampon de GalnAs, et la direction de facile aimantation devient alors
perpendiculaire au plan.

La structure de bandes au centre de la zone de Brillouin, en ’absence de déforma-
tions, est représentée en Figure 1.6-(a) et (b). L'axe d’anisotropie reste dans le plan des
couches en variant entre la direction [100] et la direction [110] selon la concentration en
trous (Figure 1.6-(c)).

Pour rendre compte du changement de direction de 1’anisotropie magnétique ob-
servé selon la nature du substrat sur lequel est déposé (Ga;_,Mn,)As, Dietl et al.
[DIETL 01b] et Abolfath et al. [ABOLFATH 01] ont introduit un Hamiltonien prenant en
compte les contraintes biaxiales, modifiant la structure des bandes de valence.

Des contraintes en tension ou en compression dans le plan des couches brise la
symétrie cubique du cristal : les bandes des trous lourds et des trous légers sont dé-
calées en énergie. Ce décalage est proportionnel au désaccord paramétrique entre la
couche et le substrat : les positions relatives des trous lourds et des trous légers sont
inversées selon que la couche de (Ga;_,Mn,)As est en tension ou en compression. La
direction d’aimantation privilégiée selon la nature des trous et 'inversion de la position
des bandes sont a l'origine de la variation de 1’anisotropie en fonction des contraintes
imposées par la couche tampon.

Pour des contraintes extensives, les calculs de champ moyen montrent que seule
la bande de trous légers est peuplée a faible dopage en porteurs : la direction d’aiman-
tation privilégiée est alors parallele au plan des couches. En augmentant la densité de
porteurs jusqu’a des valeurs comparables a celles obtenues expérimentalement (typi-
quement quelques 10?° cm™3), les bandes de trous lourds se peuplent : la direction de
facile aimantation devient cette fois perpendiculaire au plan de (Ga;_,Mn,)As (Figure
1.7).
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FIGURE 1.6 — Structure des bandes de valence (BV) et de conduction (BC) en fonction
des termes pris en compte pour décrire les états d’énergie de (Ga;_Mn,)As. (a) Dans
le GaAs, en présence de couplage spin-orbite, les bandes I'y et I'; sont séparées d'une
énergie Ago. (b) Dans le (Ga;_,Mn,)As, en tenant compte de 1’échange entre les trous
p et les électrons d des atomes de manganése, la dégénérescence de spin est levée et
la bande de valence se sépare en quatre sous-bandes : deux bandes de trous lourds
(HH), correspondant a S =+3/>, et deux bandes de trous légers (LH), correspondant a
S =*1/5. (c) (Tiré de [DIETL 01b]) Evolution, pour une couche de (Ga;_,Mn,)As non
contrainte, de la direction de facile aimantation dans le plan de la couche en fonction
de la densité de porteurs et pour différentes valeurs de la constante d’échange p—d

(B < Bg).
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FIGURE 1.7 — (Tiré de [DIETL 01b]) Variation du champ d’anisotropie et de son orienta-
tion en fonction de la densité de trous, pour une contrainte en tension de la couche de
(Gaj—zMn,)As et pour différentes valeurs de la constante d’échange p—d (5 x Bg).
Pour des densités de porteurs correspondant aux échantillons étudiés par la suite
(> 10%° cm™—3), la direction de facile aimantation est perpendiculaire au plan du film
([001]).

Forme générale de I'énergie d’anisotropie

Tant pour les films Pt/Co(5 A)/Pt que pour les films de (Ga;_,Mn,)As, on peut
rendre compte de 'anisotropie de volume a partir de I’expression phénoménologique
suivante :

Eyo = / (K1sin?0(r) + Ky sin* 0(r)) dV (L.11)
1%

ol O(r) est 'angle entre la direction de 'aimantation au point r et ’axe d’anisotropie,
selon 1, dans les échantillons a anisotropie perpendiculaire.

En plus de cette énergie d’anisotropie de volume, il faut également prendre en
compte le terme d’énergie interfaciale pour chaque interface, dominant dans le cas des
couches ultra-minces de cobalt :

Eoui = K, / sin? @ dS. (1.12)
S
L’énergie d’anisotropie structurale s’écrit finalement pour un film avec deux interfaces
identiques :
.9 .4 2K s
Eani = (Ku sin® 0 + Ky sin 0) dV avec K, =K+ , (1.13)
Vv e

e étant I'épaisseur de la couche magnétique. En étudiant la variation de I’anisotropie
uniaxiale en fonction de I'épaisseur e de cobalt, S. Lemerle a déterminé les valeurs de
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constantes d’anisotropie suivantes pour le systeme Pt/Co/Pt: K; ~ 4,6 105 J.m ™ et
K, ~6,310"*].m 2 [LEMERLE 98a].

I.3 Magnétisme des couches minces a anisotropie perpendicu-
laire

Bien que l'interaction d’échange et de I’anisotropie uniaxiale soient d"une origine
fondamentalement différentes dans les deux systémes Pt/Co(5 A) /Ptet (Ga;_.Mn,)As
a l’équilibre thermodynamique, ils présentent le méme type de configurations macro-
scopiques en domaines magnétiques 1} et |}, a I'intérieur desquels 1’aimantation est uni-
forme.

Pour décrire correctement les configurations en domaines, il est nécessaire d’ajou-
ter le terme d’énergie magnétostatique d’origine dipolaire a la fonctionnelle de 1’éner-
gie libre. Sous I'application d’'un champ magnétique H, la structure en domaines est
modifiée compte tenu de l'interaction Zeeman. Les domaines dans lesquels I'aimanta-
tion est alignée selon le champ croissent par déplacement des parois.

La largeur et 1’énergie des parois de domaines peuvent étre estimées a partir de la
minimisation de 1'énergie d’échange et d’anisotropie. Pour les deux systémes étudiés,
la méme théorie micromagnétique peut étre utilisée. L'hypothéese fondamentale du mi-
cromagnétisme suppose que 1’aimantation M est une fonction continue du temps et
de I'espace : M (7,t) varie lentement dans I'espace par rapport aux longueurs caracté-
ristiques. En particulier, on considérera que I'aimantation locale M (7,t) a une norme
égale a M, et s’écrit M (7,t) = M,m(7,t) en tout point 7 du volume magnétique V et a
tout instant ¢.

I.3.1 Paroi de domaines a 180° dans une couche mince

La transition brutale d’'un domaine dans lequel l'aimantation est dirigée selon la
direction +1, — direction d’aimantation notée par la suite {} —a un domaine dans lequel
I’aimantation est selon —, — |} — (Figure 1.8) demanderait un fort cotit en énergie. Pour
diminuer ce cofit en énergie d’échange, et bien que cela induise un cofit en énergie
d’anisotropie supplémentaire, la rotation de 180° de I’aimantation entre le domaine 1} et
le domaine | s’effectue progressivement. Une paroi de domaines est alors caractérisée
par sa largeur et son énergie.

Une paroi de domaines résulte donc de la compétition entre les énergies d’échange
et d’anisotropie. En se limitant aux termes d’anisotropie du premier ordre, K, la confi-
guration d’aimantation dans la paroi de domaines est obtenue par la minimisation de
la fonctionnelle :

Flm(7)] = /V (A(ﬁm)uf(u(l—(m.ﬁz)?)) dv. (L14)

En introduisant le systeme de coordonnées sphériques (6(7), ¢(7)) (Figure 1.8 (a)) et en
considérant une paroi plane séparant deux domaines d’aimantation 1} et |}, les condi-
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tions aux limites du probleme imposent (Figure 1.8 (b)) :

Oly=—00)=0 et Oy = o0) = . (L.15)

FIGURE 1.8 — (a) Systeme de coordonnées sphériques utilisé pour repérer I'aimantation
locale. (b) Cas d"une paroi de domaines a 180° dans une couche a aimantation perpen-
diculaire ot1 'angle ¢, définissant le plan de rotation de I'aimantation dans la paroi par
rapport au plan de la paroi, est uniforme sur la paroi de largeur dy.

Dans ce simple modele & une dimension, le profil de ’aimantation dans la paroi est
alors donné par la minimisation de F[m(y)] par rapport a y, ce qui conduit a I'équation
différentielle suivante* :

d?0 _
—2A— + K, sin20 = 0, (I.16)
dy?
ce qui donne le profil bien connu des parois de Bloch :
0(y) = 2arctan (exp <5E>> (1.17)
0

[ A
ol oy = 7 est la largeur caractéristique de la paroi de domaines et 7y la largeur
u
géométrique de la paroi de domaines.

Plus 1’échange est fort, plus la rotation des moments s’étale spatialement et plus
la paroi est large. Cet effet est contrebalancé par une énergie d’anisotropie élevée qui
tend a réduire dp. En outre, on montre que I'énergie d’échange et1’énergie d’anisotropie
contribuent a parts égales a la densité surfacique d’énergie de la paroi qui s’exprime
simplement en fonction de la constante d’échange et de 1’anisotropie uniaxiale :

o = 4/ AK,. (1.18)

4. Afin de minimiser ’échange, ’hypothése d"un angle de précession ¢ constant sur toute la paroi est
alors supposée. Dans cette description, toutes les valeurs de ¢ sont équivalentes. Cette dégénérescence est
toutefois immédiatement levée lorsque le champ démagnétisant est pris en compte (voir 1.3.2).
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1.3.2 FEnergie dipolaire et structure en domaines magnétiques

Le champ rayonné par le systeme lui-méme est une source d’énergie qu’il est in-
dispensable de prendre en compte en micromagnétisme. Ce champ dipolaire est par
définition non local et, mis a part quelques cas spécifiques, il est tres rare de pouvoir
le déterminer simplement et exactement. Pour 1'évaluer, la distribution spatiale de I'ai-
mantation sur tout ’échantillon doit étre rigoureusement prise en compte. Le champ
dipolaire H est ainsi relié a I’aimantation du milieu par la relation de Maxwell :

V.Hy=-V.M (1.19)
et il dérive du potentiel scalaire ¢ :
Hy= -V, (1.20)
Ce dernier peut étre décrit par des charges magnétostatiques de surface et de volume,
définies respectivement par o, = 1.7 et p, = —V.1 :
M 7 o
oad) = Mo [ [ 220 gy [ 250D o) (1.21)
= \J =7 =7

Un des cas ot il est possible d’évaluer analytiquement et de facon exacte ce champ
démagnétisant est celui d"un ellipsoide. Il prend alors la forme simple :

H;=—-N.M (1.22)

ol N est un tenseur diagonal, dans la base des axes principaux de 'ellipsoide, de trace
égale a 1 et dont les termes N; ; sont positifs.

Dans le cas d"un film mince infini uniformément aimanté, on trouve N,, = N, =0
et V., = 1, et le champ démagnétisant et 1’énergie associée s’écrivent respectivement :
7 — _AUJOMS 7 - - Ko M32 mz
H;=—Mmu, et Ej=—— / Hy(m).mdV = / ——=dV  (1.23)
2 ) v 2
La composante m, étant égale a cosf, I'énergie démagnétisante apparait comme un

2
: : e poM, : X
terme d’anisotropie caractérisé par la constante Ky = Ts qui s’apparente a une
constante d’anisotropie d’ordre 2 diminuant la constante d’anisotropie uniaxiale Ky

(Tableau I.1). Les énergies d’anisotropie et démagnétisante peuvent alors s’exprimer :
Eoni + Eq = / (Keff sin? 6 + Ko sin? 9) dV. (1.24)
v

avec K¢ = K, — Kq. Ainsi, lorsqu’au moins une des dimensions de 1"échantillon ma-
gnétique est réduite, les charges magnétostatiques de surface jouent un role important.

Il en est de méme dans les parois de domaines. En regle générale, une paroi de
Bloch dans un film mince a anisotropie perpendiculaire présente une faible largeur.
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Afin de minimiser 1’énergie dipolaire de la paroi, 'aimantation s’alignera dans la paroi
selon la plus grande dimension de la paroi pour éloigner au maximum les charges de
surface®. Ainsi, on peut distinguer deux types de paroi dans les systémes ultra-minces
a anisotropie perpendiculaire : les parois de type Bloch (Figure 1.9 (a)) ou les parois de
type Néel (Figure 1.9 (b)).

@ -

FIGURE 1.9 — (a) Paroi de domaines dans une configuration de Bloch ot1 I'aimantation
tourne dans le plan de la paroi. (b) Configuration de Néel ot1 'aimantation tourne per-
pendiculairement au plan de la paroi.

Pour prendre en compte le champ dipolaire de la paroi, on peut approximer la
paroi par un ellipsoide. Dans le cas d'un film magnétique épais par rapport a dp =

”KA' tel que les films de (Ga;_,Mn,)As étudiés ici, cet effet est négligeable, et les

énergie et largeur de parois définies dans la Section I.3.1 restent valables. Toutefois,
dans le cas ot1 la largeur de paroi est grande devant 1'épaisseur du film magnétique, tel
que dans le systeme Pt/Co(5 A)/Pt, effet du champ dipolaire est alors simplement de
diminuer 'énergie d’anisotropie uniaxiale K, de Kj. Les largeur et densité surfacique
d’énergie de paroi de domaines ne sont alors plus liées a K, mais a Ko = Ky — Kg :

A

0o =
Keg

et o =4/ AKqg (1.25)

De fagon analogue a la définition de la largeur d’une paroi de domaines, on peut
définir une longueur d’échange :

A 24
dech = 4/ K, \ oz (1.26)

5. En champ nul, une paroi de domaines telle que d’écrite par 1'Equation 1.17 n’a pas de charge de
volume.
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qui spécifie la longueur mdgq, sur laquelle l'interaction d’échange favorise un aligne-
ment ferromagnétique des moments magnétiques alors que le couplage dipolaire a
longue portée s’oppose a celui-ci. On définit alors le facteur de qualité () comme le
rapport de 'anisotropie uniaxiale K et de I’anisotropie démagnétisante K :

9K,

Les valeurs rapportées dans la littérature des parametres magnétiques et micromagné-
tiques pour les deux systémes étudiés sont rassemblées dans le Tableau I.1.

Systéme A X M; X Ku3 Kd3 Q do déch o ,
Jm™] [KAm™] | Jm™] [Jm™] [om]  [nm]  [Jm™7]
(Gag,93Mng o7)As || 51014 40 8610 110% 86| 24 71 8310°°
Pt/Co(5 A)/Pt 141071 1430 1,710 1,310 1,3| 38 33 141072

TABLE 1.1 — Valeurs expérimentales des différents parametres magnétiques caractéri-
sant les deux systéemes a anisotropie perpendiculaire : SigNy4/ Pt(45A)/Co(5A) /Pt(35A)
a température ambiante [LEMERLE 98a], et GaAs/GalnAs/(Ga;_,Mn,)As avec z =7 %
a4 K [THEVENARD 07, DOURLAT 08a].

Différentes structures en domaines sont alors attendues selon la valeur de @ > 1
dans les systémes a anisotropie perpendiculaire :

— une structure en réseaux de bulles magnétiques {} dans un milieu aimanté |} (¢) ~
1). En I'absence d’anisotropie planaire, la symétrie de ce réseau de bulles refléte
celui du film (par exemple, réseau hexagonal) (Figure 1.10-(a)) [DRUYVESTEIN 71,
Car 71],

— une structure de domaines en rubans () > 1) : alternance périodique de do-
maines d’aimantation 1} et || (Figure 1.10-(b)) [KOOY 60],

- un monodomaine magnétique dont les dimensions latérales excedent la taille de
la zone de la couche mince étudiée (QQ > 1).

Pour les deux premiéres situations, le cycle d’hystérésis macroscopique est caracté-
risé par une aimantation rémanente proche de zéro. Ceci est vrai dans les systémes sans
défaut, ot bulles et rubans ne sont pas piégés. Ainsi, dans le systeme Pt/Co(5 A)/Pt
avec (Q ~ 1,3, on pourrait s’attendre a un tel comportement. Or, a la rémanence, les
configurations magnétiques observées y sont homogenes sur de grandes distances de
'ordre de 100 yzm sous la forme de domaines circulaires. Cet apparent désaccord s’ex-
plique par le fait que le déplacement de parois dans le Pt/Co(5 A)/Pt s’opere par des
sauts de Barkhausen a bas champ dominés par le faible piégeage intrinseque particulier
a ce systeme 2D Ising [REPAIN 04]. De maniere générale, les effets d’irréversibilité dtis
aux défauts intrinseques ou extrinseques [FERRE 01] et/ou de métastabilité empéchent
le systeme d’atteindre aisément son état d’équilibre.
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FIGURE 1.10 — (Tirées de [HUBERT 98]) (a) Réseau de domaines en bulles avec une sy-
métrie hexagonale. (b) Réseau de domaines en rubans.
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34

Configurations magnétiques sous champ

Considérons maintenant des films a anisotropie perpendiculaire dans lesquels le
renversement de 1’aimantation est initié sous champ a partir de rares centres de nu-
cléation, puis se développe par propagation de parois de domaines. Sous champ ma-
gnétique, la nouvelle contribution a la fonctionnelle de densité d’énergie est I'énergie
Zeeman. Ainsi, sous l'effet d'un champ extérieur appliqué H, I'énergie du systéme est
réduite lorsque 1'aimantation locale s’aligne selon ce champ :

Ezeceman = NO]\JS/ ﬁext-mdv- (1.28)
1%

En se limitant au terme d’anisotropie du premier ordre, la fonctionnelle de 1’énergie
pour le volume magnétique V est égale a la somme des contributions (1.10), (I.13), (I1.23)
et (I1.28) :

Flm(7) = /V (A(ﬁmfwu(l(m.@)%mMsm @ﬁd(m) +H) )dv. (1.29)

A partir de la minimisation de cette fonctionnelle, il est en principe possible de dé-
terminer la configuration sous champ de l'aimantatation m(7) en tout point de I’espace.
Cette minimisation est toutefois non triviale compte tenu du terme démagnétisant.

A titre d’exemple, partons d'une configuration désaimantée en domaines organi-
sés en labyrinthe dans un film de Pt/Co(5 A)/Pt, réalisé par B. Rodmacq (SPINTEC,
Grenoble), irradié par des ions He™ sous une faible dose 8.10" Het.cm™2. Lirradiation
a pour but de réduire notablement ’anisotropie de surface, la coercivité, I’aimantation
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spontanée mais aussi la température de Curie (Chapitre II). Sous l'application d'un
champ magnétique défavorisant I'état d’aimantation opposé au champ, on observe un
renversement de I'aimantation quasiment continu par propagation des rubans (Figure
1.11-(a)), ce qui induit une variation linéaire de l'aimantation M (H).

@) état (b)

saturé H>0 H=3 Oe H=2 Oe
état
saturé H<0 H=98 Oe H=100 Oe

_
)

H=-98 Oe H=-100 Oe

H=1 Oe H=0 Oe H=-10e

état
saturé H> 0

FIGURE L.11 - (a) Renversement de 'aimantation dans un film Pt/Co(5 A)/Pt irradié a
une dose de 8.10' He".cm™2, pour réduire notablement la valeur de K, par rapport
a Ky (Q ~ 1), dont la structure magnétique a la rémanence est formée de domaines
en rubans. (b) Renversement de I'aimantation dans une structure Pt/Co(5 A)/Pt par
déplacement uniforme d’une paroi. L'aimantation rémanente est alors completement
saturée.

Dans les échantillons Pt/Co(5 A) /Pt comme dans ceux de (Ga;_,Mn,)As, la struc-
ture monodomaine est conservée sous champ jusqu’a la nucléation d’un ou de quelques
domaines d’aimantation opposée qui se développent rapidement par déplacement de
paroi (Figure 1.11-(b)). Des lors, ’'aimantation macroscopique de I'échantillon s’aligne
rapidement selon la direction du champ magnétique. Ceci donne lieu a une variation
abrupte de l'aimantation sur le cycle d’hystérésis des que I'on atteint le champ de nu-
cléation.
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I.3.3 Dynamique de I'aimantation sous champ magnétique

Equation de Gilbert

Le champ magnétique appliqué H est un des moteurs du renversement de 1'ai-
mantation et de la dynamique dans un film ferromagnétique ®. Chacun des termes de la
fonctionnelle d’énergie (Equation 1.29) permet de définir un champ effectif, H, d’aprés

la relation :
- 1 de,

a — m %7
€ étant la densité volumique d’énergie correspondante.
Ainsi, c’est le champ total ﬁtot, somme des champs d’échange, d’anisotropie, dé-
magnétisant et appliqué (Tableau 1.2) qui exerce un couple I’ sur 'aimantation locale

(1.30)

Ment.
Nature de l'interaction échange anisotropie dipolaire Zeeman
. -\ 2 — oM. . .
Energie [J.m 3] A <Vﬁi) K, (1 - (m.ﬁz)Q) % <77_'1Hd(ﬁi)) —poMgm.H
2AAM 2K, R
Champ [A.m~! Y (m.id)d H
p [ ] IU'OMS ,U'OMS ( Z) ? d

TABLE 1.2 — Tableau donnant pour chaque type d’interaction 1’énergie et le champ ef-
fectif associés.

C’est ce couple qui va étre a l'origine de I'évolution temporelle de (7, t) selon
I’équation du mouvement pour un moment magnétique classique qui s’écrit :

M o —ohIF = ~polli A Fi, (131)
ol1 7 est le coefficient gyromagnétique. Ce couple a pour effet d'induire une précession
de l'aimantation autour du champ ﬁtot a la fréquence wiarmor = || 100 H tot ; 'angle entre
m et ﬁtot reste constant.

Pourtant, la réalité expérimentale montre que l'aimantation s’aligne progressive-
ment selon Fltot. Pour cela, le systeme doit dissiper une partie de son énergie. Afin
de rendre compte de cette dissipation d’énergie qui reflete les couplages de 1’aiman-
tation avec les autres degrés de liberté du systeme, il est nécessaire d'introduire un
terme d’amortissement dans 1’équation du mouvement qui tend a aligner le moment
magnétique avec le champ Higt. Une possibilité est alors d’ajouter au champ effectif
un champ supplémentaire proportionnel et opposé aux variations temporelles de 1.

6. L'effet d’un courant polarisé en spins est réservé a la derniére partie de ce manuscrit.
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Le couple exercé par ce champ a bien pour effet d’aligner ’aimantation locale selon le
champ effectif local :

dm a dm
P —poly|m A Hiot — o dE
t M0|7|d dt (1.32)
R . dm
= —uoyfy\m/\Htot—kam/\E.

a est un parametre phénoménologique, introduit par Gilbert [GILBERT 55] pour rendre
compte des différents « canaux » de relaxation de I'énergie’. La variation d’énergie,
nulle en I’absence de ce terme dissipatif, vaut alors :

dE aM, dm \ 2
I T a L
i~ /v<dt> v (£.33)

et est négative puisque « est positif.
L’évolution temporelle de 77: correspond bien a I’évolution vers un état minimisant
I’énergie totale du systéme.

Cas idéal du déplacement d’une paroi de domaines sous champ magnétique en 1’ab-
sence de défauts

L’équation de la dynamique (I.32) étant établie, il est possible de déterminer le
mouvement d’une paroi de domaines sous 1’action d’un champ magnétique appliqué
selon I’axe d’anisotropie uniaxiale. A l'origine, les modeles de paroi a une dimension
furent développés pour les matériaux a bulles, envisagés dans les années 1970 comme
moyen de stockage de I'information [MALOZEMOFF 79]. Dans ces modeles, I’aimanta-
tion est supposée ne varier que dans la direction de déplacement de la paroi, ici selon
y.

L’application d'un champ magnétique selon 1’axe d’anisotropie a pour effet d’in-
duire une rotation des moments magnétiques de la paroi dans le plan de la couche (Fi-
gure 1.12). Cette rotation génere des charges surfaciques sur la paroi qui sont a ’origine
d"un champ démagnétisant perpendiculaire a la paroi. Contrairement a I'idée recue, ce
n’est pas le champ appliqué qui fait avancer la paroi mais bien le champ démagné-
tisant perpendiculaire a celle-ci qui, d’apreés I'Equation 1.32, induit la précession des
moments dans la paroi.

Afin de prendre en compte les effets du champ démagnétisant sur une paroi de
Bloch, la paroi peut étre approximée par un ellipsoide. Le champ démagnétisant peut
étre alors évalué a partir du calcul des termes diagonaux du tenseur démagnétisant
[NEEL 55, MOUGIN 07]. Walker [WALKER 63] puis Slonczewski [SLONCZEWSKI 72] ont
été les premiers a étudier le déplacement de paroi sous champ magnétique dans un

7. En acceptant de renormaliser le coefficient gyromagnétique, cette forme d’amortissement est équi-

. . s di wolyl - & polyle L L =
lente a celle introduit Landau et Lifshitz : — = —220 3 A Hie — 2255 A (m A H,
valente a celle infroduite par Landau et Lifshitz : — 1+a2m tot 1+a2m (m tot)

[LANDAU 35].
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FIGURE L.12 - (a) Représentation schématique d’une paroi de Bloch au repos en ’ab-
sence de champ appliqué. (b) Le champ magnétique appliqué selon 1’axe de facile ai-
mantation provoque la rotation des moments magnétiques de la paroi dans le plan de
la couche et génére un champ démagnétisant planaire. (c) Ce champ planaire entraine
une rotation des moments dans le plan de la paroi et induit le déplacement de la paroi.

film magnétique épais. Pour cela, ils supposent que le profil de la paroi en champ nul
est conservé lorsqu’on applique un champ magnétique H.

M; :

Tant que le champ H est inférieur au champ seuil de Walker, Hyy = a—, la paroi

atteint rapidement un régime d’équilibre stationnaire. L'angle de précession de la paroi
 reste alors constant lors du déplacement de la paroi et est égal a ¢, tel que :

sin 2¢) = i (I.34)
H
w

La paroi se déplace alors a une vitesse constante proportionnelle a H :

5
o(H) = W%H si  H< Hy. (1.35)
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Lorsque H > Hyy, la paroi ne se déplace plus a vitesse constante et ’angle ¢ varie
de maniére périodique au cours du temps : la paroi passe de fagon continue d’une
structure de Bloch ¢ = 0 a une structure de Néel avec ¢ = 7/ (Figure 1.9). La vitesse
au champ de Walker correspond a la vitesse maximale qu’une paroi peut acquérir en
régime stationnaire. Il est alors indispensable de définir une vitesse moyenne sur la

période de précession de la paroi :
[H2 — 2
a(H) = k% M M

o 1+

7[00 H (1.36)

a
H>Hy 1+ a2
La paroi est animée d'un mouvement de va-et-vient mais son déplacement moyen
est toujours positif ce qui explique le ralentissement de la paroi pour H > Hy, (Figure
L.13-(a)).
A fort champ, en régime précessionnel, on trouve une vitesse moyenne de dépla-
cement de paroi linéaire en champ.

(@) (b)
pfy S—y vy ' ' 200 %
- 4=0.05 - R
—— a=0.1 ‘; 60
31 a=0.2 ] 150 - =40
™ —a=05 EX 3
E o=1 © 220 al
Ay £ 0
SN 1 = 100 0 5 10 15
= s Field (Og)
N— )
= =

—
1

-
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H/H
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2(
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I
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Field (Og)
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w

FIGURE I.13 - (a) Evolution de la vitesse d’une paroi de domaines sous champ, calculée
en supposant une structure rigide du profil de la paroi, en fonction du champ magné-
tique pour différentes valeurs du parametre d’amortissement de Gilbert « . (b) Mise
en évidence expérimentale de trois régimes de déplacement de paroi sous champ dans
une piste de Py de largeur 600 nm [BEACH 05] : (i) a faible champ H < Hy (10H < 0,45
mT = 4,5 Oe), la paroi se déplace a vitesse constante, (ii) en champ intermédiaire (0,5 <
toH < 2,4mT =24 Oe), la paroi précesse autour de I’axe d’anisotropie uniaxiale, indui-
sant un mouvement de va-et-vient périodique de la paroi qui ralentit son déplacement
et (iii) a fort champ (uoH > 3,0 mT = 30 Oe), on trouve un régime précessionnel ot1 la
vitesse moyenne de la paroi est linéaire en champ.
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Un tel comportement a été récemment mis en évidence par Beach et al. [BEACH 05]
dans des expériences de déplacement de parois sous champ dans une piste de Permal-
loy a anisotropie planaire d’une largeur de 600 nm (Figure 1.13-(b)).

Jusqu’a trés récemment, personne n’avait démontré expérimentalement I'existence
de ces régimes de vitesse, avec une anomalie de Walker, dans un film magnétique a
anisotropie perpendiculaire. Ce n’est qu’au cours de la rédaction de cette théese qu'un
article, en cours de soumission [DOURLAT 08b], démontre que ce comportement géné-
ral peut aussi étre mis en évidence dans une couche de (Ga;_;Mn,;)As a anisotropie
perpendiculaire identique a celles étudiées par la suite (Chapitres II, III et V). Cette
difficulté a révéler I'anomalie de Walker dans des systémes a anisotropie perpendi-
culaire [METAXAS 07] contrairement aux systémes a anisotropie planaire, tel que le
Permalloy, est liée a I'existence de parois étroites qui sont extrémement sensibles aux
défauts intrinseques, telles que les variations locales d’anisotropie, d’épaisseur, etc...
[BRUNO 89al.

Dans des nano-élements telles que des pistes de largeur et d’épaisseur réduites, le
champ démagnétisant dans la paroi est fortement modifié par rapport a celui d'un film
épais. Le champ seuil de Walker est alors fortement réduit a cause du confinement de
la paroi [MOUGIN 07]. Le déplacement d'une paroi de domaines sous champ et sous
courant sera précisé dans le Chapitre V.

Déplacement d’une paroi de domaines sous champ magnétique en présence de pié-
geage faible par des défauts

Par exemple, dans le systeme Pt/Co(5 A a 8 A)/Pt, & anisotropie perpendiculaire,
le déplacement de paroi de domaines sous faible champ est fortement perturbé par
rapport a I'image sans défaut présentée précédemment [METAXAS 07] (Figure 1.14).
Ainsi, aux faibles champs, le déplacement est thermiquement activé et dominé par le
franchissement d’une barriere d’énergie liée a un faible piégeage collectif de la paroi
par les défauts : c’est le phénomene de «reptation » ou de « creep » [LEMERLE 98b],
ol le déplacement de la paroi se fait par des sauts successifs de Barkhausen qui sont
de plus en plus grands mais plus rares lorsque H tend vers zéro [REPAIN 04]. Dans ce
régime bas champ, la vitesse de la paroi obéit a une loi thermiquement activée :

Hye /s
v(H) = vpexp <_kZCT ( ;p> ) (1.37)

Toutefois, aux fortes valeurs de champ magnétique, supérieur au champ de dépié-
geage, Hgep, ce régime de reptation n’est plus pertinent et I’on retrouve un comporte-
ment en champ en accord avec les prédictions du modéle 1D sans défaut [METAXAS 07,
DOURLAT 08b].
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FIGURE 1.14 - Vitesse de déplacement d"une paroi de domaines dans des films a aniso-
tropie perpendiculaire (a) Pt/Co (5 et 8 A)/ Pt & température ambiante [METAXAS 07]
et (b) de (Gag 93Mng o7)As a 80 K [DOURLAT 08b]. Dans les deux systemes, le régime
de vitesse observé a bas champ est thermiquement activé et suit une loi de «creep »,
tandis qu’aux valeurs de champ plus élevées, le déplacement de la paroi se rapproche
de celui attendu dans un film sans défaut.

I.4 Renversement de ’aimantation dans des nano-éléments

Tant que 'une, au moins, des dimensions du systeme ferromagnétique étudié est
nettement plus grande que les longueurs caractéristiques du magnétisme (longueur
d’échange, largeur de paroij, ...), la propagation de paroi de domaines est souvent le
mécanisme invoqué pour interpréter le renversement de I’aimantation. En revanche,
lorsque toutes les dimensions du nano-élément tendent vers ou sont inférieures aux
dimensions caractéristiques du magnétisme, il devient difficile de prédire la nature du
mécanisme associé au renversement de 1’aimantation. Parmi les différents modes de
renversement de I’aimantation envisagés, le plus simple est le renversement cohérent
des spins au cours duquel tous les moments se retournent a 1'unisson (Section 1.4.2).

Ce modele largement étudié théoriquement a été uniquement mis en évidence
dans des nano-éléments quasi-sphériques dont le diametre reste de 'ordre ou est in-
térieur a la longueur d’échange [WERNSDORFER 97]. Ils restent magnétiquement mo-
nodomaines sous champ. Pour de plus grandes particules, les résultats peuvent étre
encore phénoménologiquement interprétés a 'aide d’un modele de rotation quasi-
cohérente, mais en ne faisant intervenir qu'une fraction du volume du nano-élément,
ce qui ne permet pas de donner une interprétation simple du renversement de ’aiman-
tation [FRUCHART 99]. Des lors, la forme géométrique du nano-élément aussi bien que
ses dimensions latérales s’averent cruciales, le renversement de I’aimantation pouvant
impliquer des excitations inhomogeénes, énergétiquement plus faibles, dans un mono-
domaine [BRAUN 93].
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I.41 Renversement thermiquement activé

Avant de détailler les principaux mécanismes de renversement de 1’aimantation
dans des nano-éléments, il est bon de présenter les phénomenes ayant lieu quelle que
soit la forme de la barriere d’énergie mise en jeu. Ainsi, on peut, dans un systeme a
deux états, décrire I'effet de la température en étudiant la loi de probabilité pour que le
systeme soit toujours dans le méme état a un instant ¢. Ici, considérons un nano-élément
tel que, en champ nul, son aimantation soit uniforme et alignée selon un axe d’anisotro-
pie ({}). A température nulle, cet état est parfaitement stable. Toutefois, a température
finie, les fluctuations thermiques apportent une énergie de I'ordre de kg7 au systeme.
La direction d’aimantation fluctue alors autour de 1’axe d’anisotropie et peut méme
spontanément passer a I'état d’aimantation {. Mis a part un renversement tunnel de
I'aimantation que 'on peut négliger dans la majorité des cas, particulierement a haute
température, ce passage d'un état d’aimantation a un autre nécessite le franchissement
d’une barriere d’énergie AE avec un temps caractéristique .

Loi de probabilité de non-renversement de I’aimantation dans un nano-élément fer-
romagnétique

Au renversement d’un état d’aimantation a I'autre, on associe la probabilité P(t)
de non-renversement a l'instant ¢. La probabilité que 1’aimantation change d’état entre

t
I'instant ¢ et I'instant ¢ + dt est alors égale & —, avec 7 le temps caractéristique associé
T

au mode de renversement de I'aimantation. Ainsi, lorsqu'un unique processus est mis
en jeu, la probabilité de non-renversement a I'instant ¢ 4 dt s’écrit :

dt
P(t+dt) = <1 — —> P(t) (1.38)
T
et ’évolution de la probabilité de non-renversement de I'aimantation en fonction du
temps de mesure ¢ suit une loi exponentielle caractérisée par le temps 7 de I'unique
processus mis en jeu :

P(t) = exp <_Tt> (1.39)

Cette loi de probabilité n’a été vérifiée que tres récemment et sur un nombre tres
limité de systemes [WERNSDORFER 97, MYERS 02] (Figure 1.15) a cause des dimen-
sions latérales trop élevées des objets étudiés jusqu’alors, dans lesquels plusieurs mé-
canismes sont mis en jeu [LEDERMAN 94].

Le temps 7 est relié a la hauteur de la barriere d’énergie AE associée au processus
de renversement de 1’aimantation et aux fluctuations thermiques par la loi d”Arrhenius-
van’t Hoff, caractéristique d"un processus classique de transition entre deux états ther-

miquement activés :
1 1 —-AE
— = —exp < ) (1.40)
.

T0 kZBT
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FIGURE L.15 — Exemples de renversements de I'aimantation thermiquement activé sa-
tisfaisant a une loi de probabilité purement exponentielle déterminée par un unique
temps caractéristique 7. (a) Variation expérimentale (points) de la probabilité de non-
renversement de I'aimantation d"une particule sphérique de cobalt de diametre (25 +
5 nm) en fonction du temps de mesure au micro-SQUID, et ajustement (ligne conti-
nue) par une loi exponentielle ne faisant intervenir qu'un seul temps caractéristique
c’est-a-dire un seul processus de renversement de 'aimantation [WERNSDORFER 97].
(b) Résultats similaires obtenus par Myers et al. [MYERS 02] pour la couche « libre »
d’une vanne de spins en fonction du courant injecté dans celle-ci.

ol 7y est un temps caractéristique du mécanisme de renversement, de I'ordre de 1079 -
10712 s.

Bruit télégraphique de I’aimantation et superparamagnétisme

Une conséquence de ce régime thermiquement activé est 1'instabilité temporelle de
l'état d’aimantation lorsque 1’énergie des fluctuations thermiques, kg7, devient com-
parable a la hauteur de la barriere d’énergie AE. Le systeme fluctue alors sur une
échelle de temps de 'ordre de 7.

— Lorsque le temps de mesure est nettement supérieur a 7, les fluctuations ther-

miques sont telles que 1'état magnétique en champ nul apparait désaimanté bien
queT < T..

— Lorsque le temps de mesure est de l'ordre de grandeur ou plus court que le
temps caractéristique des fluctuations, il est alors possible de suivre I'état d’ai-
mantation du nano-élément ainsi que ses fluctuations entre les deux états; il
s’agit du bruit télégraphique de 'aimantation (Figure 1.16).

Le régime superparamagnétique se manifeste lorsque le temps de mesure est plus
long que la période des fluctuations thermiques. Wernsdorfer ef al. [WERNSDORFER 97]
ont ainsi mis en évidence ce phénomene par des mesures micro-SQUID a basse tem-
pérature sur des ellipsoides de cobalt de 25 nm. De méme, Bode et al. [BODE 04] ont
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FIGURE 1.16 — Bruit télégraphique observé a deux températures par SP-STM sur diffé-
rents ilots d’une couche monoatomique de fer déposée sur du molybdeéne. Entre 13 K
et 19 K, les fluctuations thermiques deviennent trop grandes pour maintenir I’aiman-
tation de I'flot « b » pendant 1 ms, contrairement aux autres flots [BODE 04].

pu révéler I'apparition du superparamagnétisme en visualisant par SP-STM le bruit té-
légraphique dans plusieurs ilots individuels de fer déposés sur du molybdéne (Figure
1.16). Chacun de ces ilots est composé d'une couche monoatomique de fer d"une surface
de I'ordre de quelques dizaines de nm?. En outre, ils ont pu mettre en évidence une dé-
pendence marquée du temps de relaxation avec la forme et la surface de 1'ilot, laissant
entrevoir que le (ou les) mode(s) de renversement mis en jeu dépend(ent) fortement de
ces parametres géométriques.

I.4.2 Renversement cohérent de ’aimantation — Modéles de Stoner - Wohl-
farth et de Néel - Brown

Dans un premier temps, intéressons-nous au modele dit de renversement cohé-
rent. Ce modeéle, dans lequel tous les moments magnétiques sont supposés paralleles
au cours du renversement de I'aimantation, permet de préciser clairement les concepts
présentés précédemment tels que la barriere d’énergie AE et le temps de relaxation .
Diverses approches ont été proposées a ce modéle. Ainsi, en suivant le modéle de Sto-
ner - Wohlfarth [STONER 48], on peut déterminer 1'expression de I'énergie de barriere
introduite dans 1’Expression 1.40. La démarche adoptée par Néel [NEEL 49] puis, plus
tard, par Brown [BROWN 63] est de calculer le temps de relaxation lié au mécanisme de
renversement cohérent de I’aimantation (expression 1.40).

Pour simplifier la prise en compte du champ démagnétisant, considérons un ellip-
soide tel que les coefficients N, et Ny, sont égaux a N,/, tandis que N., = N,. En
ne retenant que le terme d’anisotropie du premier ordre, I’énergie magnétique d'un tel
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nano-élément soumis a un champ H faisant un angle a avec 1, s’écrit :

2
E0) = (Ku + MOéws (N;,—Ny) >Vsin2(9) — poMgHY cos (0 — «) + cste.  (1.41)

K

en supposant que l'aimantation tourne de facon cohérente durant son renversement
sous champ. Ce nano-systeme est usuellement appelé macrospin, 1’aimantation de la
nano-particule étant assimilée a un moment magnétique « géant » M,V ; dans ce cas, il
n’y a pas de variation de I’énergie d’échange pendant le renversement de 1’aimantation.

Barriere d’énergie — Influence du champ magnétique

En champ nul, 'aimantation est dirigée selon ’axe d’anisotropie, c’est-a-dire 6 =
0 ou 7. Ces deux états sont alors dégénérés et séparés par une barriere d’énergie AE.
Considérons que 1’'aimantation est initialement selon (¢ = 7). Lorsqu'un champ ma-
gnétique est appliqué en faisant un angle o (0 < o < 7/2) avec la direction d’anisotropie,
la dégénérescence des deux états = 0 et 7 est levée et seul I'état = 0 est un minimum
d’énergie stable (Figure 1.17). La barriere d’énergie AE(H) diminue alors lorsqu’on
augmente la valeur du champ magnétique. A température nulle et pour une certaine
valeur de H, I'énergie de barriere s’annule, et ’on peut acceder ainsi au champ de ren-
versement H, de l'aimantation a température nulle, pour lequel l'orientation § = 7
devient instable.

€)) (b) 2 : : :
| g
% 1 B T —
o o
&
| 0 g > 0-
l 3~ — b=
I} 1 —— H=0.25 HK
B0 -14 ——H-05H, T
2 — — H=0.75 HK
g H-H_
e} -2 ; ; ; .
0.0 0.2 0.4 0.6 0.8 1.0

0 [x]

FIGURE .17 — (a) Lorsqu’un champ magnétique est appliqué selon une direction faisant
un angle o avec I’axe d’anisotropie, I'aimantation peut se renverser de facon cohérente;
elle est alors repérée par I’angle 6. (b) Evolution de I'énergie d"un macrospin lors du
renversement de 'aimantation de § = 7 a § = 0 pour différentes valeurs du champ
appliqué selon la direction de 1’axe d’anisotropie.
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Dans le cas ot le champ est appliqué selon 1’axe d’anisotropie (o = 0), la condi-
tion de minimisation de I’énergie du systeme par rapport a § permet d’estimer ’éner-

M.H ,
gie maximale Fp,x du systeme pour 1’angle 6. = arccos <_,u02 e ) La barriére
d’énergie en fonction du champ appliqué vaut donc :

H\?2

avec Hx =

p le champ d’anisotropie (Figure 1.17). Celui-ci correspond au champ
04Vs

de renversement de I'aimantation a température nulle lorsque le champ magnétique
est strictement aligné selon 1’axe d’anisotropie. La barriere d’énergie a franchir varie
quadratiquement avec le champ appliqué, pour devenir nulle pour le champ H.

Plus généralement, pour une direction o quelconque du champ magnétique appli-
qué, I'angle 0nax auquel la barriere d’énergie est franchie est relié a o par 1'expression

1 . 4 ,o
tan(fmax) = — tan B3(a), et le champ nécessaire au renversement cohérent de 1’aiman-
tation a température nulle s’exprime par [STONER 48] :

H, = H (1.43)

ey 5 3h°
(sm 3(a) + cos /3(a))

uoH,(T)

-0.3 -0.2 -0.1 0 0.1 U2 0.3
lJ’OH){(T)

FIGURE 1.18 — Détermination expérimentale de I'astroide du champ de renversement a
différentes températures pour un agrégat de cobalt unique par Jamet et al. [JAMET 01].

Une telle dépendance du champ de renversement de 1’aimantation en fonction de
I'angle entre le champ et I’axe d’anisotropie a été vérifiée par différents auteurs. Par
exemple, Jamet et al. [JAMET 01] ont étudié le champ de renversement d’un agrégat de
cobalt unique dans une matrice de nobium, et ce, jusqu’a des températures proches de
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la température de blocage (Figure 1.18). Ils ont pu démontrer que 1’anisotropie d'un
tel agrégat est dominée par l'anisotropie de surface telle que décrite par le modele de
paires de Néel.

Des lors que le champ magnétique est incliné par rapport a 'axe d’anisotropie,
Victora a montré que la barriere d’énergie a franchir ne varie plus comme le carré
de Hx — H [VICTORA 89]. En effet, la barriére d’énergie devient proportionnelle a la

quantité AH définie comme AH = (H, — H )%, lorsque H tend vers H, le champ de
renversement de Stoner - Wohlfarth.

Temps de relaxation

La description donnée précédemment sur la dépendance en température du temps
de renversement selon la loi 1.40 repose sur une approche purement statique de la des-
cription du renversement. A partir d’une approche dynamique du renversement de
I’aimantation, Néel [NEEL 49], puis Brown [BROWN 63] ont calculé le temps de relaxa-
tion d’un macrospin en fonction du champ H.

Ces deux modeles reposent sur la méme hypothese d"une barriere haute devant
'agitation thermique kgT'. L'aimantation est alors préférentiellement dirigée selon une
des deux directions qu'impose "anisotropie uniaxiale et elle fluctue autour de ces po-
sitions d’équilibre. Ainsi, Néel et Brown déterminent les temps caractéristiques de ren-
versement en analysant les excursions de I’aimantation en dehors de ces deux puits de
potentiels.

A cet effet, ils considérent tous les deux une assemblée de N grains magnétiques
identiques sans interaction obéissant a la statistique de Maxwell-Boltzmann. Si 1’on se
place dans I'approximation macrospin, il existe alors deux types de grains : P dont
I’'aimantation fluctue autour de § = 0 et (N — P) dont 'aimantation fluctue autour de
¢ = 7. En I'absence de champ magnétique, les deux temps 7(g ) et 7(r o), caractérisant
les fluctuations de I'aimantation respectivement de 'état = 0 a 1’état 0 = 7 et de I'état
§ = mal'état 0 = 0, sont égaux. L'effet d'un champ magnétique H selon 6 = 0 dissymé-
trise le renversement : 7o r)(H) > 7z 0)(H). Le temps de relaxation de I'aimantation
7(H) du systeme est alors donné par :

1 1 1
= . 1.44
TH) ~ momH) | 7o) (H) (1.44)

Lemodéle de Néel repose sur une description des fluctuations des énergies magnéto-
élastique et démagnétisante liées aux déformations du réseau par les phonons [NEEL 49].
Le calcul du nombre de grains 5 T]? ji) dont I'aimantation franchit le plan § = 7/
avec une vitesse angulaire positive perrhet d’exprimer 7 ) :

1 m\ | do
o 2 (§> ‘—‘dt (1.45)
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en fonction de la densité de probabilité g(§ = 7/2), obtenue d’apres la statistique de

do
Boltzmann, et de la vitesse angulaire absolue moyenne pr

Pour expliciter cette derniere, Néel souligne que seules des fluctuations des éner-
gies magnéto-élastique et démagnétisante liées aux déformations du réseau par les
phonons peuvent induire des fluctuations du macrospin selon . La vitesse angulaire
absolue moyenne s’exprime alors en fonction des couples moyens || associés a ces
deux énergies :

do
dt
avec ¢ et my, les charges et masses des porteurs de charges. Le calcul de ces couples
menés par Néel permet alors d’exprimer 7 ) et, de la méme facon, 7(, o) en rempla-
cant H — —H. Pour de faibles valeurs de champ appliqué devant celle du champ
d’anisotropie H < Hy, le temps 7(H) s’écrit sous une forme simple, celle de la loi
d’Arrhenius-van’t Hoff :

1 [qlHk

~ 3G\ DM?
T my | o 5| mGkgT

q|T]
_ TWL lw , (1.46)
qiMs

Ky
BT

exp — 1.47
P (147)
ol G et A sont respectivement le module de Young et la constante de magnétostriction
et D est relié aux fluctuations du champ démagnétisant.

Le modele de Brown repose sur une approche completement différente de celle
de Néel. Brown décrit I'évolution de I'aimantation de ’ensemble des N grains par un
courant d’aimantation J(f, ¢), circulant sur la sphére d’aimantation et associé a la den-
sité de probabilité d’aimantation W (6, ¢). En ajoutant un terme de diffusion au courant
d’aimantation, 1’évolution de W (¢, ¢) obéit a une équation de Fokker-Planck, équiva-
lente a I’équation de la dynamique de Gilbert en présence d"un champ effectif aléatoire.
Celui-ci est alors déterminé par le théoreme de fluctuation-dissipation en fonction de
I’amortissement o« [BROWN 63].

Pour déterminer 7(H), le modele de Brown repose sur 1’évaluation du nombre de
grains se trouvant autour des positions d’équilibres § = 0 et # = 7 et du nombre de
grains qui franchissent la barriere d’énergie, d’apres la méthode proposée par Kramers
[KRAMERS 40]. Le nombre de grains dans chaque position d’équilibre est alors relié aux
oscillations de I'aimantation dans les puits d’énergie E correspondant a ces deux posi-
tions : £”(0) et £”(r), tandis que le nombre de grains fluctuant d’une position d’équi-
libre & une autre est donné par les oscillations de 'aimantation autour du maximum de
I'énergie E”(Hmax) en 0 = Opax.

En explicitant le courant d’aimantation total, traduisant le nombre de grains dont
I’aimantation passe de la position § = 0 a § = 7, et en supposant une forme de barriere
d’énergie proposée par I'Expression 1.41, Brown détermine 7 en fonction de I'amortis-
sement «. Pour H < Hy :

1 2aly|poHe | poMsHicV ox -KVy (148)
r  1+a2 \ 27kpT pk‘BT' '
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Les deux modeles proposés par Néel et Brown permettent tous deux de montrer
que dans le cas d’un renversement cohérent, le temps caractéristique obéit a une loi
d’Arrhenius-van’t Hoff. Le temps de relaxation 7 est alors explicitement déterminé
et ne peut étre choisi de facon arbitraire. Le modéle développé par Brown, appliqué
a différentes formes de barriere de potentiel, donne une expression de 7y en fonction
du parametre d’amortissement de Gilbert introduit dans 1’équation de la dynamique
de l'aimantation. En revanche, le temps 7y prévu par Néel s’exprime a partir des co-
efficients caractéristiques de la déformation du cristal influencant I’aimantation par
magnétostriction.

La premiere mise en évidence de ce mécanisme de renversement cohérent, décrit
par une loi d”Arrhenius-van’t Hoff, est due a Wernsdorfer ef al. sur des nano-particules
de cobalt dont1’état d’aimantation a été mesuré par micro-SQUID [WERNSDORFER 97].
Ce fait expérimental marquant a permis de mettre en évidence que, dans les petits vo-
lumes magnétiques dont les grandeurs caractéristiques sont inférieures ou compa-
rables aux longueurs micromagnétiques, le renversement de ’aimantation se fait par
un processus non seulement unique mais simple : celui d"un renversement cohérent
de tous les moments magnétiques.

I1.4.3 Limite de validité du renversement cohérent — Non uniformité du
renversement de I’aimantation

Le modele de Néel-Brown pour un nano-élément magnétique représente donc le
mécanisme de renversement de 'aimantation le plus simple a décrire. Ce processus
de renversement ne peut étre réaliste pour toutes les tailles et géométries des nano-
éléments étudiés. Divers travaux théoriques ont montré, dans les systémes a aniso-
tropie planaire, une grande richesse et complexité des processus du renversement de
I'aimantation en fonction du volume [SCHABES 88] et du rapport d’aspect épaisseur
sur largeur [COWBURN 98] du nano-élément.

Ainsi, expérimentalement, de faibles déviations a ce mécanisme sont observées
méme pour des objets de dimensions de I’ordre de grandeur de la longueur d’échange.
Par exemple, Ross et al. [ROsS 00] et Wirth et al. [WIRTH 00] ont montré respectivement
pour des pyramides de nickel de taille latérale 30 nm et des cylindres de fer de diametre
19 nm que le renversement de 'aimantation n’est pas compatible avec un renversement
cohérent.

Dans le cas d’objets nettement plus grands que la longueur d’échange, des dévia-
tions au renversement cohérent sont bien siir observées. Fruchart et al. [FRUCHART 99]
ont montré que, pour des nano-plots de fer de différentes épaisseurs et de 200 nm de
diametre, la dépendance du champ de renversement avec la direction du champ appli-
qué par rapport a 1’axe de facile aimantation suit encore la loi de Stoner-Wohlhfarth.
Toutefois, a partir de ce modeéle, le rayon du volume magnétique mis en jeu est seule-
ment de 'ordre de grandeur de la largeur de paroi. Ce résultat montre donc que le
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renversement de 'aimantation de la totalité du nano-plot n’est pas un processus co-
hérent. Lederman et al. [LEDERMAN 94] ont pour leur part mis en évidence que la loi
de probabilité de non-renversement de l'aimantation n’est pas exponentielle dans des
ellipsoides de -FesO3 (65 x 65 x 300 nm?). Le renversement de 'aimantation n’est pas
aussi simple que le renversement cohérent et implique alors plusieurs processus com-
plexes.

Mode de renversement de l’aimantation quasi uniforme

Divers auteurs ont déterminé les dimensions critiques précisant la limite de va-
lidité du mode de renversement cohérent de I'aimantation dans différents types de
nano-éléments.

Ainsi, Néel montre que, pour un grain sphérique de fer, I'énergie d’échange do-
mine I'énergie démagnétisante des lors que le rayon de la sphere magnétique est infé-
rieur a 16 nm; dans ce cas un état d’aimantation uniforme est le plus stable [NEEL 47].

Kondorskii [KONDORSKII 52] puis Brown [BROWN 57] ont confirmé ce résultat mais,
cette fois, sans négliger 1’énergie d’anisotropie. Brown compare pour cela 'énergie
d’une configuration d’aimantation quelconque a I'ensemble des énergies des configu-
rations proches de celle-ci. L’état d’aimantation uniforme est le plus stable tant que le
rayon de la sphere est inférieur a une longueur proche 7d.s, sans que n’intervienne la
valeur de I'anisotropie uniaxiale du matériau. Dans le fer, le cobalt et le nickel, ce rayon
critique vaut respectivement 16,7 nm, 16,4 nm et 38,2 nm.

Des que le rayon devient supérieur a cette valeur critique, le systeme développe
des instabilités par rapport a la configuration d’aimantation uniforme. Si ce rayon cri-
tique est inférieur a mdy, il est impossible de former une paroi de domaines. Les instabi-
lités susceptibles de se développer sont alors de faibles déviations par rapport a I'état
uniforme.

Dans le cas d'une géométrie cylindrique, Aharoni a déterminé le mode de renver-
sement privilégié en fonction du diametre du cylindre [AHARONI 58], en comparant la
valeur du champ de renversement de chacun des modes. Ces instabilités sont de deux
types selon la valeur du diametre du nano-objet considéré.

— Pour les grands diametres, le mode d’excitation est celui de « curling » (Figure
1.19-(a)). L'aimantation tourne autour de 1’axe du cylindre sans qu’il y ait création
de charges magnétiques; le cotit en énergie est associé a I’échange.

— Pour de plus faibles valeurs du diametre, le mode d’excitation de plus faible
énergie est le mode dit de « buckling » ot 'aimantation est uniforme dans un
plan perpendiculaire a ’axe du cylindre et périodique le long de 'axe de ce cy-
lindre (Figure 1.19-(b)). Cette période augmente lorsque le diametre diminue et
I'on tend alors vers le mode de rotation uniforme.

-44 -



1.4 - RENVERSEMENT DE L’AIMANTATION DANS DES NANO-ELEMENTS

© ONIENNNNN

IRRRR

B HH
T

fritt

bttt

FIGURE 1.19 - Mode de renversement non uniforme (a) de type « curling » et (b) de type
«buckling ».

Nano-éléments a anisotropie perpendiculaire dont 'une des dimensions est nette-
ment supérieure a la longueur d’échange

Bien que leur volume puisse étre tres faible, pour des nano-éléments dont 1'une des
dimensions excede la longueur d’échange, le renversement d"un noyau bien plus petit
que le volume magnétique total devient probable, ce qui provoque la formation d"une
ou plusieurs paroi(s) de domaines. Le renversement de 'aimantation de la totalité du
plot implique alors le déplacement de paroi(s) de domaines.

Skomski et al. [SKOMSKI 98] ont ainsi déterminé un diagramme de phase du ren-
versement de 'aimantation d’un disque a anisotropie perpendiculaire en fonction de
son épaisseur et de son rayon rapportés a la longueur d’échange (Figure 1.20). Ce dia-
gramme montre que pour un disque initialement monodomaine magnétique, le ren-
versement de 'aimantation peut étre cohérent pour les faibles rayons ou incohérent
dans le cas contraire par la formation d"une paroi de domaines de type Bloch.

Plus précisément, dans des films minces a anisotropie perpendiculaire, dans les-
quels la largeur de paroi de domaines est faible (Tableau I.1), le systeme peut étre décrit
par un modele de « gouttelette ». Ce comportement a été initialement développé pour
comprendre le phénomene de nucléation/propagation dans un film Ising [EGAMI 73].
Dans un tel modéle a deux états, le renversement de I'aimantation est initié grace aux
fluctuations thermiques sous la forme de gouttelettes. Ces gouttelettes sont des do-
maines magnétiques hors d’équilibre qui se rétractent spontanément, s’ils ne dépassent
pas une taille critique. Le cofit en énergie d"une gouttelette circulaire de rayon r dans
un film mince infini est donné par :

AE = 2nrec — 2mporleH M, (1.49)

Le rayon critique r. permettant le franchissement de la barriére d’énergie néces-
saire au renversement de "aimantation est alors obtenu en cherchant les extrema de
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FIGURE 1.20 — (D’apres [SKOMSKI 98]) Diagramme de phase des modes de renverse-
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Ainsi, lorsque r < r., apres sa formation, la gouttelette disparait instantanément.
Si un champ H est appliqué suffisamment longtemps, la gouttelette grossit jusqu’a
atteindre un rayon supérieur au rayon critique (r > r.); alors, elle croit spontanément
sous l'effet du champ. Barbara a proposé un tel mode de renversement pour certains
films a aimantation perpendiculaire [BARBARA 94]. En 1’absence de défauts, la barriére
d’énergie et le rayon critique de la gouttelette divergent en champ nul :

r (L50)

7T€0'2

AE(TC) = 210 H M. )
S

(L.51)
et, lorsque le champ magnétique est coupé, la gouttelette doit collapser.

Cependant, les défauts dans les systéemes a anisotropie perpendiculaire — varia-
tion locale de I'anisotropie en norme et en direction — jouent un role important. Ils
peuvent ainsi piéger la paroi dans les régions qui abaissent son énergie. Les variations
de I’énergie de la paroi sont principalement dues aux fluctuations d’épaisseur du film
qui produisent soit une variation de surface de la paroi, soit une variation de la densité
d’énergie de la paroi o liée a celle de 1’anisotropie. Moritz et al. [MORITZ 05] traduisent
ces variations de o par 'existence d’un champ magnétique s’opposant au déplacement
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de la paroi, le champ de propagation H,, qui permet de stabiliser des domaines de taille
finie en champ nul.

Trés récemment, deux études de Microscopie a Force Magnétique (MFM), menées
sur des nano-plots isolés a aimantation perpendiculaire, ont permis de mettre en évi-
dence un renversement de I'aimantation initié par la nucléation d'un volume magné-
tique inférieur a celui des nano-plots. Dans des nano-plots circulaires de CoPt; et de
FePt, Boukari et al. [BOUKARI 08] et Moutafis et al. [MOUTAFIS 07] mettent en évidence
la stabilité d’états magnétiques non uniformes dans ces nano-plots. IIs en déduisent des
volumes de nucléation dont le diametre est de I'ordre de 6,5 nm, comparable au rayon
critique prédit par le modele de gouttelette (~ 9 nm). Toutefois ces valeurs sont éga-
lement proches de la longueur d’échange (~ 7 nm) et il n’est pas possible de trancher
sur la validité du modeéle de gouttelette dans un systéme confiné dans le processus de
nucléation. En outre, la probabilité de non-renversement de 1’aimantation dans de tels
nano-plots a aimantation perpendiculaire ne suit pas une loi exponentielle puisque le
renversement de 1'aimantation de tout le volume nécessite le franchissement succes-
sif de plusieurs barrieres d’énergie : nucléation d'un domaine puis propagation de la
paroi.

I.5 Objectifs de I’étude d’objets nanométriques a anisotropie
magnétique perpendiculaire

Les deux types de nano-éléments étudiés ont été fabriqués a partir de films ferro-
magnétiques de Pt/Co(5 A) /Pt ou de (Gap,93Mng g7)As, tous deux a anisotropie per-
pendiculaire. Ils ont été choisis en partie pour valider ou invalider le modele de ren-
versement cohérent de Néel - Brown compte tenu de leurs particularités respectives,
en particulier de leurs profondes différences concernant I'origine du ferromagnétisme
et de I’anisotropie.

Dans le cas du Pt/Co(5 A) /Pt, les nano-éléments étudiés présentent un fort rapport
d’aspect puisque I’épaisseur de la couche magnétique n’est que de 5 A, soit deux plans
atomiques alors que les nano-disques ou nano-plaquettes étudiés ont un diametre de
130 nm et 420 nm respectivement. Les questions soulévées par le renversement thermi-
quement activé dans des nano-objets aussi étendus sont triples.

(i) La premiere est de déteminer le nombre de processus mis en jeu, qui n’a que
peu de raisons d’étre égal a un étant donné que leur diametre est tres supérieur
a la longueur d’échange et a la largeur de paroi de domaines, toutes deux de
I'ordre de 4-5 nm dans le systeme vierge. Cependant, les prédictions de Skom-
ski et al. [SKOMSKI 98] semblent moins séveres pour révéler un comportement
cohérent (Figure 1.20).

(ii) La deuxieme question est celle de la nature des processus impliqués. S'agit-
il d’un renversement cohérent de 'aimantation, d’un renversement initié par la
nucléation d"un ou plusieurs domaines suivie d"une propagation de paroi(s) ?
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(iii) La troisieme question concerne l’apparition du superparamagnétisme a tem-
pérature ambiante dans des nano-disques de diametre 130 nm.

On profitera de la possibilité de controdler la valeur de 1’anisotropie et de la tem-
pérature de Curie, par irradiation des nano-plaquettes par des ions hélium a faibles
doses, pour modifier la nature des processus attendus et faire varier la température de
blocage.

Dans les échantillons de (Gag,93Mny ¢7)As, des nano-éléments de formes différentes
sont étudiés.

(i) D’épaisseur 28 nm, les premiers sont des plots ayant une taille latérale va-
riant entre 33 nm et 230 nm. Dans cette étude, 1’objectif sera de tester si le mo-
deéle de Néel-Brown, valable pour les systemes métalliques, est également adapté
aux semiconduteurs ferromagnétiques dilués comme le (Ga;_,Mn;)As. Dans
cette perspective, les plus petits nano-plots, d"un diameétre égal a leur épaisseur,
sont ceux qui présentent le plus d’intérét. Bien que le volume de ces nano-plots
soit assez grand, leur aimantation reste faible (~ 40 kA.m™!) et la longueur
d’échange est assez grande (~ 7 nm a 4 K).
(ii) Les seconds nano-éléments sont des pistes de (Gag 93Mng g7)As, destinées a
étudier le mécanisme de propagation de paroi sous champ et/ou sous courant.
Divers mécanismes ont été proposés pour expliquer les premiers résultats expé-
rimentaux, en particulier ceux qui mettent en jeu un effet de courant polarisé en
spins sur des parois de domaines. Une des problématiques majeures est alors de
comprendre quels sont les couples mis en jeu dans la propagation de paroi de
domaines sous courant. A partir de mesures de vitesses de paroi de domaines
réalisées a basse température, je tenterai d’apporter un début de réponse a cette
question cruciale pour le systeme (Gag,93Mng o7)As.
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II.1 Introduction

La détermination précise des propriétés magnétiques dune petite assemblée de
nano-objets (telles que I'anisotropie, la coercitivité, la température de Curie, 'aimanta-
tion spontanée, etc...) est une opération délicate compte tenu de la faible quantité de
matiere concernée. L'étude de nano-éléments individuels nécessite des méthodes expé-
rimentales encore plus sophistiquées et des temps de mesure particuliéerement longs.
Pourtant, en amont, la fabrication controlée de nano-éléments reste la clef de mesures
exploitables quantitativement.

I1 existe deux grandes méthodes pour préparer des nano-structures : « bottom -
up » ou « top - down ».

— La méthode « bottom - up » consiste a tirer profit de la grande sensibilité du
mode de croissance des matériaux aux conditions d’élaboration pour obtenir
des nano-éléments, auto-organisés ou non, de forme assez reproductible, sans
avoir a intervenir a posteriori sur I"échantillon. La principale difficulté est la
maitrise des différents parametres de croissance pour obtenir un ensemble de
nano-éléments faiblement dispersés en taille et propriétés magnétiques. Les li-
mitations majeures sont liées a la spécificité des conditions de croissance selon
le matériau déposé, mais aussi a la gamme étroite de tailles accessibles pour
les nano-objets, dont les dimensions latérales sont typiquement inférieures a
une dizaine de nanometres. En général, seules de grandes assemblées de ces
nano-objets peuvent étre étudiées par des méthodes globales (XMCD, magné-
tométrie SQUID ou magnéto-optique, ...), principalement pour des raisons de
sensibilité. Il faut avoir recours a des méthodes sophistiquées pour pouvoir étu-
dier le comportement magnétique d"une seule de ces nano-particules (micro-
SQUID [WERNSDORFER 96], microscopie a balayage a effet tunnel polarisé en
spins (Spin Polarised - Scanning Tunnel Microscopy, SP-STM) [BODE 04]) et, plus
récemment, les techniques de microscopie X et électroniques.

— La méthode «top - down », par opposition a la premiere, consiste a « graver »
des nano-éléments en plusieurs étapes dans un film mince dont on connait déja
les propriétés, lesquelles devant étre aussi peu affectées que possible par la struc-
turation. Deux contraintes intrinseques limitent 1"utilisation de la méthode « top-
down ». Les techniques de lithographie-gravure permettent de fabriquer des
nano-éléments de fagon usuelle et reproductible pour des dimensions latérales
supérieures a 30 nm. Cette taille peut étre un facteur limitant dans ces études
visant a mettre en évidence et étudier le comportement macrospin dans de pe-
tits nano-objets magnétiques. La seconde difficulté est inhérente a la technique
qui implique de «lithographier-graver » 1’échantillon. A titre d’illustration, la li-
thographie requiert le dép6t d'une résine, souvent suivi d"un recuit dangereux a
une température potentiellement élevée ; la gravure peut elle aussi introduire des
défauts qui se concentrent souvent a la périphérie des nano-éléments et peuvent
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ainsi modifier fortement les propriétés des nano-objets par rapport a celles du
film initial. Par ailleurs, la gravure physique est défavorable pour certaines mé-
thodes d’observation telles que les techniques en champ proche. L'atout majeur
de la méthode « top - down » est d’offrir des possibilités de nano-structuration
treés souples vis-a-vis des formes et des tailles des nano-objets fabriqués et de
permettre la superposition d’objets de tailles et de nature trés différentes.

Ce chapitre passe d’abord en revue les propriétés des films minces vierges a par-
tir desquels ont été fabriqués les nano-objets (Section II.2). Si, dans les deux cas, la
méthode « top - down » a été privilégiée, les étapes de « gravure » different notable-
ment. Afin de préparer des nano-plaquettes de Pt/Co(5 A) /Pt par irradiation ionique,
des masques épais ont été développés. L'irradiation ionique a pour but de modifier
les propriétés magnétiques de l'espace inter-plaquettes et ce, de maniére contrdlée
[CHAPPERT 98]. De maniere plus standard, les nano-plots de (Ga;_,Mn,)As ont été
réalisés par gravure physique directe. La deuxieme partie du chapitre sera consacrée
a la présentation détaillée de ces étapes de nano-structuration (Section II.3). Les mé-
thodes magnéto-optiques utilisées pour étudier le renversement de I’aimantation dans
ces systemes seront décrites ensuite (Section IL.4). Une discussion approfondie des pro-
priétés des nano-éléments de (Ga;_,Mn,)As et de Pt/Co(5 A)/Pt réalisés sera présen-
tée plus tard dans les Chapitres III et IV, respectivement.

II.2 Propriétés des films minces vierges

I1.2.1 Films ultra-minces de Pt/Co(5 A)/Pt

Croissance et structure

Avecle développement des techniques modernes de croissance des couches minces
et des multicouches en ultra-vide, les physiciens ont pu traiter de nouvelles probléma-
tiques. En particulier, les couches ultra-minces de cobalt prises en sandwich entre deux
couches métalliques non magnétiques (Au, Pt, Pd, Cu, ...) ont été largement étudiées
depuis les années 1980 [GRADMANN 68, CHAPPERT 86]. A température ambiante et a
l’état massif, le cobalt possede une structure hexagonale compacte. En couche mince,
la structure cristallographique obtenue dépend, entre autres, de la nature de la couche
tampon sur laquelle le cobalt est déposé [PRINZ 85]. Les films Pt/Co(5 A)/Pt, a partir
desquels les nano-plaquettes ont été nano-structurées, ont fait I'objet d’études anté-
rieures approfondies rapportées dans de nombreux travaux de thése conduits au sein
des groupes « Optique du Solide » au Laboratoire de Physique des Solides (LPS, Or-
say) et « NanoSpinTronique » a 'Institut d’Electronique Fondamentale (IEF, Orsay). En
conséquence, seuls les principaux résultats concernant ces films sont brievement rappe-
lésici et figurent dans les theses de S. Lemerle [LEMERLE 98], T. Devolder [DEVOLDER 00]
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et F. Cayssol [CAYSSOL 03].

Les films de Pt/Co(5 A)/ Pt étudiés ici ont été préparés par A. Mougin sur 1’ancien
montage de pulvérisation cathodique de I'IEF, sous une pression résiduelle de 5108
mbar et une pression de 5.10~2 mbar dans le plasma argon (Figure IL.1). Une descrip-
tion de la croissance de ce systeme a été détaillée précédemment [MATHET 03].

La premiére étape de fabrication consiste a déposer une couche tampon de 40 Ade
Pt (111) sur un substrat de saphir (0001) par pulvérisation magnétron. La température
choisie est de 610°C et la vitesse de dépot de 2 A.s~ 1. Cette couche tampon présente
une forte texture avec la direction [111] comme direction de croissance. Sur cette couche
tampon de platine, est déposée une fine couche de Pt (5 A) par pulvérisation radio-
fréquence a 300°C pour assurer une bonne qualité de surface et éviter toute dégradation
interfaciale lors du changement de température nécessaire au dépot de la couche de

cobalt.
magnétron RF
aT=300°C
magnétron RF
magnétron RF aT=300°C Pt 35 A
magnétron DC aT=300°C Co (hep)
AT =610°C Pt p— 5 A | Co E—
L e 5 A

Pt (111) 40 A | Pt(111) Pt (111) Pt (111)
couche tampon couche tampon couche tampon couche tampon
AL O, (0001) AlL0,(0001) AlL0,(0001) AL O, (0001)

substrat substrat substrat substrat

FIGURE II.1 - Etapes de croissance des films Al,O3/Pt(45 A)/Co(5 A)/Pt(35 A).

La couche de 5 A de cobalt — soit environ 2,5 plans atomiques — est ensuite déposée
par la méme technique a une température de 300°C et a la vitesse de 0,1 A.s~!. Cette
température, relativement basse, permet de limiter la diffusion des atomes de cobalt
sur la surface de platine, et donc d’éviter une croissance 3D du cobalt. La faible vi-
tesse de dépot autorise un controle précis des épaisseurs déposées. On estime que la
structure polycristalline adoptée par la couche de 5 A de cobalt est hexagonale com-
pacte (0002). Du fait du désaccord de maille, d"une dizaine de %, la couche de cobalt
est contrainte sous tension dans le plan. Par ailleurs, la couche de cobalt, de par sa tres
faible épaisseur, n’est pas uniquement formée de plans denses purs de cobalt mais un
alliage désordonné CoPt est présent au niveau des interfaces. Les cristallites constituant
les couches ont une taille latérale de 1’ordre d’une vingtaine de nanometres et sont for-
mées de terrasses de taille latérale comprise entre 5 et 10 nanometres. La désorientation
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entre les axes ¢ des cristallites n’excede pas 0,1°.

La couche de cobalt est ensuite recouverte d'une couche de protection de platine
de 35 A d’épaisseur, déposée par pulvérisation radio-fréquence a 300°C a une vitesse
de 0,2 As~1. Cette couche est déposée pour éviter 'oxydation ultérieure de la couche
de cobalt mais l'interface supérieure Co/Pt contribue également a 1’anisotropie ma-
gnétique. La rugosité RMS mesurée par AFM a la surface de la couche supérieure de
platine vaut 2-3 A [DEVOLDER 00, MATHET 03].

La structure du film vierge étudié peut étre notée : Al,O3/Pt(45 A)/Co(5 A)/Pt(35
A), ou Pt/Co(5 A)/Pt sous une forme simplifiée.

Comportement magnétique sous champ

L’aimantation spontanée du cobalt massif vaut M, = 1446 kA.m~1a température
ambiante [KEFFER 66]. Du fait de la présence d’alliage CoPt aux interfaces, M, diminue
lorsque 1'on réduit I'épaisseur de la couche de cobalt dans les films Pt/Co/Pt ultra-
minces. Cette réduction de M, a bien été mise en évidence par magnétométrie SQUID
[METAXAS 07] sur des films de Pt/Co/Pt préparés a SPINTEC (B. Rodmacq) par pul-
vérisation, a température ambiante et sur des substrats amorphisés en surface. Ils ont
trouvé M, = 910 kA.m~! pour une épaisseur de cobalt de 5 A. Compte tenu des carac-
téristiques structurales interfaciales sensiblement différentes des échantillons étudiés
ici, une valeur intermédiaire, M, = 1200 kA.m ™!, sera retenue par la suite.

Ces couches de cobalt présentent une forte anisotropie uniaxiale, K, perpendicu-
laire au plan du film. En conséquence, en champ nul, I'aimantation rémanente s’oriente
dans cette direction. Le cycle d’hystérésis magnéto-optique en configuration polaire
d’un film de Pt/Co(5 A)/Pt, mesuré sous champ magnétique perpendiculaire, montre
une forme trés carrée (Figure I1.2-(a)), caractéristique d’un renversement de 1’aiman-
tation dominé par la propagation d'une seule paroi de domaines intervenant apres
nucléation sur un défaut extrinseque [FERRE 01]. Par microscopie magnéto-optique, on
peut visualiser la structure en domaines et déterminer la vitesse de propagation d'une
paroi a partir de son déplacement sous une impulsion de champ de durée donnée (Fi-
gure I1.2-(b)). Notons également qu’'un recuit a 160°C pendant 30 minutes diminue
I'aimantation spontanée de 30 % et augmente le champ coercitif d"un facteur 2, ce qui
reflete la grande sensibilité des interfaces Pt/Co et Co/Pt aux traitements thermiques
tels que ceux susceptibles d’intervenir dans des procédés de nano-fabrication.

Pour des champs appliqués d’amplitude inférieure au champ dit de « dépiégeage »,
de l'ordre de 70 mT pour Pt/Co(5 A)/Pt, le déplacement de la paroi est thermique-
ment activé [LEMERLE 98, FERRE 04]. Le faible désordre, aux bords des cristallites et
des terrasses atomiques, provoque un piégeage collectif de la paroi. Celle-ci peut alors
étre considérée comme une interface élastique unidimensionnelle se déplagant dans un
milieu désordonné a deux dimensions. Dans ce régime bas champ, dit de reptation, la
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FIGURE I1.2 — (a) Cycles d’hystérésis magnéto-optiques d'un film Pt/Co(5 A)/Pt: en
trait continu, non irradié et en traits pointillés, non irradié mais recuit a 160°C pen-
dant 30 min [DEVOLDER 00]. (b) Illustration du déplacement d"une paroi de domaines
dans un film non irradié sous champ magnétique, visualisé par microscopie magnéto-
optique (90 x 72 um?) [LEMERLE 98].

paroi s’adapte au paysage de défauts. Elle présente alors une certaine rugosité a grande
échelle et est constituée de portions droites sur une longueur critique L., la longueur
de Larkin [BLATTER 94, BRAZOVSKII 04], caractéristique du piégeage (de l'ordre de la
taille des cristallites ~ 30 nm). La dépendance de la barriere d’énergie a franchir pour
déplacer la paroi varie alors selon la puissance ; = —1/4 du champ magnétique ap-
pliqué [LEMERLE 98]. A titre d’exemple, sous un champ appliqué de 30 mT, la vitesse
moyenne de déplacement de paroi ne vaut que quelques 1072 m.s~ 1.

Pour des champs supérieurs au champ de dépiégeage, les barriéres d’énergie dues
aux défauts peuvent étre franchies par la paroi de domaines, et le déplacement de la
paroi retrouve un comportement identique a celui qui existe dans un film sans défaut.
Dans ce régime dit visqueux, la vitesse de paroi devient proportionnelle au champ
appliqué selon 1’axe de facile aimantation [METAXAS 07]. Par des mesures de vitesse
de paroi en fonction du champ, Metaxas et al. ont pu déterminer la valeur de I'amor-
tissement de Gilbert o de 1'ordre de 0,3 en utilisant la relation 1.35, et ceci pour des
épaisseurs de cobalt comprises entre 5 A et 8 A.

Par ailleurs, les valeurs des champs d’anisotropie du premier et du second ordre,
Hp, et Hy, ont été déterminées a partir de la mesure du cycle d’hystérésis PMOKE
(voir Section IL.4) en présence d'un champ faisant un angle faible! avec le plan du
film [GROLIER 93, LEMERLE 98]. En négligeant la contribution du second ordre, 1'ajus-
tement de la variation réversible du cycle des films Pt/Co(5 A)/Pt sous champ conduit
a poHr, = 1,29 T. En conservant les notations introduites au Chapitre I, Section 1.3 et

1. Le champ n’est pas parfaitement appliqué dans le plan des couches afin de conserver un méme état
monodomaine au cours du cycle.
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en prenant M = 1200 kA.m™!, les valeurs des différentes contributions a I'anisotropie
sont :

Ky= TuoM?2 = 9,0.10° J.m~?,
Kegf = spoHr My = 7,7.10° Jm™?, (IL.1)
K,= Kg+K; = 1,67.106]m 3.

Modifications contr6lées des propriétés magnétiques par irradiation ionique

Dans le cadre d'une collaboration de notre équipe avec celles de C. Chappert a
I'IEF [CHAPPERT 98, DEVOLDER 00] et de H. Bernas au Centre de Spectrométrie Nu-
cléaire et de Spectrométrie de Masse (CSNSM, Orsay), les modifications des propriétés
structurales, morphologiques et magnétiques de films de Pt/Co/Pt apres irradiation
uniforme par des ions hélium a faible dose ont été mises en évidence et étudiées en
détail. Par effet balistique, les ions légers déplacent les atomes de la cible sur quelques
distances inter-atomiques. Ici, un faisceau uniforme d’ions He™t ayant une énergie de
30 keV est projeté sous incidence normale sur un film de Pt/Co(5 A)/Pt. Ces ions légers
s'implantent majoritairement dans le substrat & une profondeur bien supérieure a 100
nm et non pas dans le film, dont I'épaisseur est inférieure a 10 nm.

Les atomes de cobalt et de platine sont parfaitement miscibles, comme 1’atteste
I'existence d’alliage Co,Pt;_, pour toutes les valeurs de z. Ainsi, en sus des effets
balistiques, l'irradiation peut ici facilement induire un mélange Co-Pt progressif au
voisinage des interfaces supérieure — Pt/Co — et inférieure — Co/Pt — de la couche de
cobalt (Figure II.3). Dés qu’un ion incident céde une énergie? supérieure a celle du
seuil de déplacement d"un atome de la cible, de l'ordre de 25 eV, ce dernier est éjecté
de sa position d’équilibre pour générer un atome interstitiel accompagné d’une lacune
dans le réseau atomique. Dans le cas de I'hélium, la probabilité de créer durablement
ce type d’entités est faible compte tenu de 'affinité chimique entre le cobalt et le pla-
tine. Le mécanisme a l'origine de ce mélange substitutionnel est la création de paires
atome interstitiel / lacune, appelées paires de Frenkel, qui se recombinent selon la ther-
modynamique d’atomes proches. Dans le cas d’especes chimiques non miscibles, un
retour a la position initiale de 'atome interstitiel éjecté est favorisé par la thermodyna-
mique des deux matériaux. Au contraire, dans le cas du cobalt et du platine, il n'y a
pas de situation privilégiée et le mélange aux interfaces est plus efficace. Ainsi, il y a
un déplacement des atomes cibles principalement vers les couches inférieures de 1’'em-
pilement. Pour l'interface supérieure (respectivement inférieure), les atomes de platine
(respectivement cobalt) s'implantent dans la couche de cobalt (respectivement platine).
L’absence de cascades de collisions empéche la formation d’amas de lacunes qui sont
communément responsables de phénomenes de gonflement du film ou de création de
gros défauts observés pour une irradiation réalisée par des ions plus lourds, tels que le

2. La majorité de 1’énergie déposée par l'ion incident se fait selon les degrés de liberté électroniques
de la cible et seule une tres faible partie est transférée aux degrés de liberté nucléaires, non seulement
pour donner lieu au mélange substitutionnel mais aussi sous la forme de phonons.
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FIGURE I1.3 — (a) Mécanismes de substitution sous 1’effet d’une irradiation aux ions
hélium par la création d'une paire atome interstitiel / lacune (paire de Frenkel). (b)
Mélange des interfaces par la création de paires de Frenkel qui se recombinent, donnant
lieu a des substitutions Co « Pt.

gallium.

Apres irradiation, 'environnement des atomes de cobalt, fortement modifié, ré-
vele un enrichissement en atomes de platine. Des mesures EXAFS indiquent que les
contraintes extensives?, existant initialement dans les plans denses de cobalt, sont re-
laxées par irradiation aux ions hélium sous une faible dose [DEVOLDER 01b]. L"associa-
tion de substitutions d’ions Co « Pt, essentiellement localisées au voisinage des inter-
faces, et de la réduction des contraintes extensives dans le réseau de cobalt entrainent
de profondes modifications des propriétés magnétiques des films Pt/Co /Pt :

— une diminution de I'anisotropie uniaxiale [DEVOLDER 01a] (Figure II.4-(c)),

— une réduction de I'aimantation spontanée [DEVOLDER 00] (Figure I1.4-(d)),

— une diminution de la température de Curie [FERRE 99, DEVOLDER 0la] et donc

de la constante d’échange [BRUNO 92] (Figures I1.4-(a) et (b)),
- une homogénéisation magnétique des interfaces a I’échelle de la largeur de paroi,
ce qui favorise le déplacement de paroi par reptation [REPAIN 04].

3. Pour le film vierge, compte tenu de la valeur positive de la constante magnéto-élastique, les
contraintes extensives favorisent un axe d’aimantation facile perpendiculaire.
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Les propriétés magnétiques peuvent alors étre finement contrdlées en ajustant la
dose surfacique en ions hélium. La variation de grandeurs magnétiques caractéris-
tiques dans des films de Pt/Co(5 A)/Pt en fonction de la dose d’irradiation est re-
présentée sur la Figure I1.4.
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FIGURE 1.4 — (a) Evolution du cycle d’hystérésis du film Pt/Co(5 A)/Pt en fonction
de la dose en ions hélium, a température ambiante. (b) Diagramme de phase mon-
trant la modification du magnétisme du systeme Pt/Co(5 A)/Pt en fonction de la dose
[FERRE 03]. (c) Diminution de 1’anisotropie uniaxiale par irradiation. (d) Diminution
de l'aimantation spontanée en fonction de la dose. La valeur M, = 1420 kA.m~! est
prise arbitrairement pour 1’échantillon non irradié (égale a celle du cobalt massif) a
température ambiante. Seule la variation de M, est représentative [DEVOLDER 00].

L’irradiation aux ions hélium a faible dose ne modifie pas profondément le com-
portement magnétique du film Pt/Co(5 A)/Pt sous champ a température ambiante.
En augmentant la dose d’irradiation, les cycles d'hystérésis polaires restent carrés mal-
gré une diminution rapide du champ coercitif : le renversement de I"aimantation est
toujours initié par la nucléation d’'un domaine sur un défaut, suivie de la propaga-
tion rapide d"une paroi de domaines (Figure II.4-(a)). Malgré la décroissance marquée
du champ coercitif avec la dose d’irradiation, I’axe de facile aimantation reste perpen-
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diculaire. Pour de plus fortes doses d’irradiation (d > 3.10'® He*.cm~2), le mélange
entre ions Co et Pt est tel que le film devient paramagnétique a température ambiante
[CHAPPERT 98] (Figures 11.4-(a) et (b)).

Une détermination précise de la vitesse de déplacement de paroi (Figure II.5)
montre en particulier que le régime de reptation est toujours présent avec un champ
de dépiégeage diminué de 70 mT pour le film vierge a une valeur de 'ordre de 14 mT
pour le film irradié a 8.10'> He™.cm ™2 [REPAIN 04]. La diminution du champ de dépié-
geage s’explique en partie par une homogénéisation des défauts (en accord avec une
augmentation la longueur de Larkin L. ~ 40 nm) et par un abaissement de la barriére
d’énergie a franchir (en accord avec la diminution de la température de Curie 7 et de
I'anisotropie). Dans le régime de reptation et a tres bas champ, le déplacement de pa-
roi s’effectue par des avalanches de sauts de Barkhausen de la paroi. Paradoxalement,
mais en accord avec la divergence de la barriére d’énergie a franchir en H~ /4, le volume
mis en jeu dans ces sauts diverge lorsque le champ magnétique tend vers 0.
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FIGURE IL5 - (a) Evolution de la vitesse de déplacement de paroi en fonction du champ
magnétique appliqué pour un échantillon Pt/Co(5 A)/Pt non irradié (M) et irradié (e)
sous une dose de 8.10'° He".cm 2. (b) Le régime thermiquement activé en champ faible
obéit a la loi de vitesse en H™ /4 prédite pour la reptation [REPAIN 04].

Les propriétés magnétiques du film vierge Pt/Co(5 A)/Pt dépendent profondé-
ment de la nature des interfaces Pt/Co et Co/Pt. Il est constitué de cristallites d"une
vingtaine de nanometres de diametre et les interfaces présentent des terrasses atomi-
quement planes, larges d"une dizaine de nanometres. Ces défauts intrinseques jouent
un role essentiel sur le mécanisme de reptation associé au déplacement des parois de
domaines sous champ magnétique en induisant un faible désordre aléatoire dans le
cobalt. Une irradiation aux ions hélium permet de modifier finement les interfaces
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et I'état de contraintes du réseau en ions cobalt, et ainsi d’en controler les propriétés
magnétiques : anisotropie, aimantation spontanée, échange et température de Curie.

I1.2.2 Couches minces de (Ga;_,Mn,)As (50 nm) a aimantation perpendicu-
laire

Le second systeme étudié a été (Ga,Mn)As, semiconducteur magnétique dilué ar-
chétype (Diluted Magnetic Semiconductor, DMS), la concentration en ions manganese
étant de 1'ordre de 7 %. Les couches de (Gag 93sMng o7)As ont été fabriquées par épi-
taxie par jets moléculaires (Molecular Beam Epitaxy, MBE) au Laboratoire de Photo-
nique et des Nanostructures (LPN, Marcoussis) par A. Lemaitre au cours de la thése
de L. Thevenard [THEVENARD 07a]. Le but recherché était de préparer des couches
de (Gag 93Mny o7)As a anisotropie perpendiculaire présentant un minimum de défauts
structuraux. La maitrise des couches tampons, qui induisent les contraintes, et du re-
cuit, qui diminue les défauts, est essentielle pour induire une direction de facile ai-
mantation perpendiculaire au plan des films et une bonne propagation de paroi. Les
différentes étapes de préparation des échantillons et leurs propriétés magnétiques sont
décrites ci-dessous.

Croissance des échantillons [THEVENARD 06]

Dans un premier temps, une couche de 500 nm de (Ga;_,In,)As présentant un gra-
dient vertical de concentration y en atomes indium, est déposée a 500 °C sur un substrat
de GaAs (001). Une telle température permet d’assurer une croissance bidimension-
nelle de la couche avec une faible densité de défauts cristallins, tels que des atomes
d’arsenic en anti-site de gallium ou des lacunes de gallium. Le gradient de concentra-
tion y varie linéairement entre 0 et 9,8 % a la surface de cette couche. Cette technique,
dite du « graduel », permet de générer un nombre limité de dislocations a l'interface
GaAs/(Ga;_yIn,)As qui se propagent ensuite selon les directions [110] et [110] (Figure
I1.6). Une couche de 3 pm de (Gag gp2Ing o93)As est ensuite déposée a la méme tempé-
rature. La concentration en indium (9,8 %) conduit a un parametre de maille suffisant
pour induire des contraintes en tension dans la couche de (Gag 93Mny o7)As favorisant
une direction d’anisotropie magnétique perpendiculaire 4 comme prédit par la théorie
de champ moyen [DIETL 00].

Enfin, la couche de (Gagp 93Mng g7)As, d’épaisseur 50 nm, est déposée a une tem-
pérature plus faible, égale a 250 °C. Cette température est un compromis visant a em-
pécher la formation d’agrégats de MnAs, favorisée a plus haute température, tout en
minimisant 'apparition de défauts structuraux, principalement de 'arsenic en anti-
site gallium et du manganese en site interstitiel. Il apparait , a la surface de la couche
de (Gap93Mng o7)As, un quadrillage selon les directions [110] et [110], appelé « cross-
hatch ». Ce « cross-hatch » s’explique par l'existence de marches atomiques dans la

4. G(Gag.go2Ing.nes)As= D,0946 A et @(Gag 93Mng.o7)As= D,0726 A, soit une contrainte biaxiale €z, =
(a(Gao,sozlﬂo,oss)AS - a(Gao,ssMno,m)AS)/a(Gao,saozIﬂo,ws)AS =04 %.
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FIGURE IL.6 — Schéma de I'empilement des couches tampon et de (Gag 93Mng o7)As.

couche de (Gag,g02Ing 09s)As ayant pour origine les dislocations a l'interface entre le
substrat de GaAs et la couche tampon de (Ga;_,In,)As. Ces dislocations se propagent
par ailleurs selon les directions [111] jusqu’a la surface de la couche de (Gag 93Mng g7) As
et perturbent localement, mais assez fortement, cette derniere. La densité de ces dislo-
cations émergentes est de I’ordre de 4.10* cm~2 dans les couches étudiées.

Suite a ces étapes de croissance, les échantillons sont recuits pendant une heure a
une température de 250 °C sous atmosphere d’azote. Le principal effet du recuit est de
provoquer la diffusion des rares atomes de manganese interstitiels vers la surface de
I’échantillon. Il en résulte alors une densité plus élevée de trous p délocalisés, et donc
une augmentation de la température de Curie, conformément a la théorie de champ
moyen qui prédit T, o p'.

Propriétés magnétiques du (Gap 9g3Mny 7)As recuit

Les cycles d’hystérésis Kerr polaires présentent une forme tres carrée a toute tem-
pérature, comprise entre 1,8 K et 120 K (Figure II.7-(a)). Ceci prouve que l’axe de facile
aimantation est perpendiculaire au plan de la couche sur toute la gamme de tempéra-
ture pour laquelle le (Gag 93Mny g7)As est ferromagnétique. La variation thermique de
I’aimantation rémanente, mesurée par magnétométrie Kerr polaire ou au SQUID, obéit
a la loi de Brillouin Bg attendue pour un spin 5=5/ (Figure I1.7-(b)). Les ajustements
donnent M, = (40 + 1) kKAm ' aT =4Ket T, = (130 + 1) K [THEVENARD 06]. Les va-
leurs des différents termes de I’anisotropie ont été déterminées a partir des ajustements
des mesures par magnétométrie magnéto-optique a 4 K sous champ quasi-planaire :

K;= M2 = 1,0.10° Jm?
Keit = spoHgMs = 7,6.10°]m™? (I1.2)
K,= Ke+K; = 8,6.103]T.m3.

Ces valeurs sont comparables a celles déduites d’expériences de résonance ferromagné-
tique [KHAZEN 08] sur le méme échantillon : Kffl}/IR = 7,4.10° ].m 3. La forme carrée
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FIGURE I1.7 — (D’apres [THEVENARD 06].) (a) Cycles d’hystérésis mesurés en magné-
tométrie Kerr polaire a différentes températures. (b) Variation de 1’aimantation réma-
nente en fonction de la température mesurée par magnétométrie Kerr polaire (H) ou
par magnétométrie SQUID (o), comparée a la loi de Brillouin Bs ,, avec T.=(130+ 1)K
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des cycles d’hystérésis indique également que le renversement de I'aimantation dans
les films de (Gag 93Mnyg g7)As est dominé par un mécanisme de déplacement de parois.
Ceci a été directement confirmé par microscopie magnéto-optique [THEVENARD 06].
Les parois de Bloch a 180° se propagent facilement sur quelques dizaines de microns et
sont seulement piégées par quelques défauts localisés, identifiés comme étant des dis-
locations émergentes (Figure I1.8). La paroi s’enroule alors autour de ces défauts pour
donner naissance a deux parois en vis-a-vis, ce qui permet de former des parois dites a
360°. Celles-ci induisent localement de la coercivité, ce qui se traduit sur le cycle d'hys-
térésis par une queue avant d’atteindre la saturation (Figure I1.7-(a)). Dans la méme
couche de (Gag93Mng o7)As Dourlat et al. ont déterminé trés récemment la vitesse
de déplacement de paroi d'un domaine en fonction du champ magnétique appliqué
[DOURLAT 08a, DOURLAT 08b]. Ils ont pu mettre en évidence les trois régimes atten-
dus pour un film magnétique sans défaut (Figure 1.14-(b)) : de reptation, stationnaire
et précessionnel [WALKER 63]. Ces résultats attestent de la grande qualité des échan-
tillons. La présence d'un tres faible désordre est néanmoins révélée par l'existence d'un
régime de reptation a tres bas champ. De leurs résultats, ils ont pu déterminer une va-
leur assez élevée du parametre d’amortissement de Gilbert a ~ 0, 3, indépendante de
la température.

Dans les échantillons recuits de (Gag 9sMng o7)As, le renversement de I'aimanta-
tion sous champ est similaire a celui observé dans les films de Pt/Co(5 A)/Pt. Dans
ces deux systémes, le renversement de I’aimantation est amorcé par la nucléation de
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FIGURE IL.8 — (D’aprés [THEVENARD 06].) Images (176 x 135 ym?) obtenues en micro-
scopie Kerr polaire a 77 K montrant la propagation de parois de domaines dans la
couche de (Gag 93Mny g7)As. Ces images sont acquises successivement apres 1’applica-
tion d’un champ de 2 mT apres 1 min (a), 1 min 10 s (b), 1 min 20 s (c), 1 min 50 s (d),
3 min 50 s (e). Pour la derniére image (f), la durée totale d’application du champ est
de 18 min et malgré tout, des parois de domaines a 360° restent encore piégées sur les
défauts.

domaines sur quelques défauts extrinseques. Ces domaines s’étendent alors sous 1ef-
fet du champ appliqué. Mis a part ces défauts extrinseques, le désordre aléatoire local
dans (Gag,g93Mng g7)As est bien plus faible que dans les films de Pt/Co(5 A)/ Pt, ce qui
entraine un déplacement trés homogene de la paroi sous champ magnétique et un
faible champ de dépiégeage de paroi.

Compte tenu de la faible densité de défauts, il existe des zones homogenes suffi-
samment étendues (plusieurs centaines de m?) qui permettent d’étudier, aprés nano-
structuration, le renversement de 1’aimantation dans des nano-plots ou la propaga-
tion de paroi de domaines dans des pistes de largeur micrométrique sous champ
magnétique et sous courant.

II.3 Nano-structuration des films magnétiques étudiés

Si le principe de nano-structuration par la méthode « top-down » est simple :

«Réduire les dimensions latérales du systeme magnétique a des dimensions
nanomeétriques »,
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cette opération délicate demande un fort investissement du fait de la succession des
étapes de fabrication nécessaires. Il faut, en outre, déterminer les conditions optimales
permettant de préserver au mieux les propriétés intrinseques du film vierge, ou du
moins de limiter certains effets néfastes de la nano-structuration. Pour les deux types
d’échantillons étudiés, des films de Pt/Co(5 A)/ Pt ou de (Gag,93Mny o7)As, la lithogra-
phie électronique ainsi que la réalisation du masque ont été effectuées au LPN dans
I'équipe de G. Faini. Des masques de tres petite taille ont pu étre réalisés, permet-
tant d’étudier les comportements macrospin et superparamagnétique évoqués au Cha-
pitre 1.

Dans le cas du systeme Pt/Co(5 A)/Pt, le masque réalisé présente un fort rapport
d’aspect hauteur sur largeur. En effet, I’épaisseur du masque doit étre suffisamment
importante pour arréter les ions hélium avant d’atteindre le film Pt/Co(5 A) /Pt durant
la phase d’irradiation. Cette derniere phase a été réalisée dans le groupe de H. Bernas
au CSNSM. Les échantillons de (Gap 93Mng g7)As ont, quant a eux, été nano-structurés
au LPN par une combinaison plus standard de lithographie et gravure physique per-
mettant d’atteindre des dimensions latérales des nano-plots de I'ordre de 30 nm.

I1.3.1 Nano-structuration douce du systeme Pt/Co(5 A)/Pt

Criteres sur le choix du masque pour l'irradiation

Le choix du masque au travers duquel la « gravure » est effectuée, ainsi que ses
conditions de dépot et de retrait pouvant nécessiter un chauffage, ne sont pas anodins.
L’objectif est d’assurer une bonne résolution des motifs sans altérer les propriétés de la
couche. La résolution d"un masque — définie ici comme la largeur de la transition entre
la zone paramagnétique et la zone non-affectée par l'irradiation — est déterminée par la
densité du masque ainsi que par sa géométrie. Le choix s’est porté sur un masque en
résine pour différentes raisons :

(i) il est plus facile de « déposer » de la résine que de la silice ou du tungstene,
pour lesquels une résolution optimale de 1'ordre de 30 nm est a priori attendue
[BERNAS 99, DEVOLDER 02], sans endommager les interfaces Pt/Co et Co/Pt par
un chauffage excessif,

(ii) apres irradiation, il est plus simple de dissoudre les masques de résine que
ceux en silice ou en tungsténe sans dégrader le film.

Réalisation

Afin d’optimiser la résolution spatiale tout en utilisant une résine, une résine de
type époxy SU-8, plus dense que celle de type PMMA, a été privilégiée. Ceci permet de
réaliser des masques avec des flancs mieux définis. Il est ainsi possible de réaliser des
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masques en forme de pilier présentant un rapport d’aspect hauteur sur largeur élevé et
donc de protéger efficacement et localement la couche de Pt/Co(5 A)/Pt. La procédure
suivie pour réaliser de tels masques est présentée en Figure IL.9.

|
—

FIGURE II.9 — Les différentes étapes de nano-structuration nécessaires a la réalisation
du masque pour l'irradiation ionique ultérieure de 1’échantillon Pt/Co(5 A)/Pt: (a)
enrésinement, (b) lithographie électronique et développement, (c) dépot de titane et
«lift-off » puis (d) gravure ionique réactive de la résine SU-8.

(a) Dans un premier temps (Figure I1.9-(a)), la couche de Pt/Co(5 A)/Pt est en-
duite d"une résine de SU-8 épaisse de 550 nm par « spin-coating » sur laquelle
est déposée une fine couche de PMMA. Cette couche de PMMA a ensuite été
insolée par lithographie électronique afin de définir les zones a protéger de l'ir-
radiation. En effet, les électrons brisent les chaines de polymeres constituant le
PMMA sans affecter la couche de SU-8 qui est une résine optique sensible au
rayonnement UV.

(b) Apres développement dans une solution constituée d'un mélange d’isopro-
panol et de méthyl-iso-butyl-cétone (MIBK), la couche de PMMA présente des
trous correspondant aux endroits insolés par les électrons (Figure I1.9-(b)).

(c) Une couche de titane est alors déposée. On procede ensuite a une étape dite
de «lift-off » au cours de laquelle 1’échantillon est plongé dans un bain d’acétone.
L’acétone a pour effet de dissoudre le PMMA et par conséquent de retirer aussi
la couche de titane déposée sur la couche de PMMA. Apreés cette étape (Figure
I1.9-(c)), la résine SU-8 est donc recouverte par un masque de titane correspon-
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dant au motif final du nano-élément que 'on souhaite réaliser.

(d) Ce masque de titane sert de protection a la résine SU-8 (Figure I1.9-(d)), gra-
vée par une gravure ionique réactive (RIE, Reactive Ion Etching) sélective n’af-
fectant ni la couche de titane, ni la couche de platine. Apres cette étape de gra-
vure, un masque avant irradiation, ayant des flancs assez verticaux, constitué de
la couche de SU-8 coiffée de la couche de titane est alors défini sur la couche de
Pt/Co(5 A)/Pt.

Irradiation ionique a travers le masque

La technique de nano-structuration aux ions hélium a travers un masque de résine
a été validée sur un film Pt/Co(5 A)/Pt [CHAPPERT 98]. Des réseaux de pistes obtenues
apres irradiation par des ions He™ a travers un masque de PMMA a des doses de
10'6 He™.cm~2 ont été étudiés par microscopie magnéto-optique (Figure I1.10). Deux
avantages majeurs par rapport a une gravure conventionnelle ont alors pu étre mis en
évidence :

— la conservation de la planéité du film a l'issue de la nano-structuration, ce qui
permet une observation en champ proche ou en microscopie magnéto-optique
plus aisée, en s’affranchissant des effets de topographie et de diffraction,

— la propagation facile de paroi de domaines grace a la présence d’une zone de
transition qui « gomme » les défauts et la rugosité, inévitablement créés lors des
étapes de gravure.

FIGURE IL.10 - Images (34 x 44 ym?) de microscopie magnéto-optique d’un réseau de
lignes magnétiques de 1 um de large, séparées par des bandes paramagnétiques de 1
pm fabriquées par irradiation d’un film Pt/Co(5 A)/Pt a une dose de 10'® He™.cm—2.
Entre les deux images, un champ de 8,2 mT a été appliqué pendant 2 s, ce qui a permis
a la paroi de se propager a la fois dans le réservoir (en haut) et dans les lignes protégés
de l'irradiation [CHAPPERT 98].
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Afin d’obtenir des nano-plaquettes ferromagnétiques isolées magnétiquement car
environnées par un milieu paramagnétique, le film de Pt/Co(5 A)/Pt, recouvert d’un
réseau de piliers en SU-8, a été uniformément irradié par des ions hélium d’énergie
30 keV sous une dose de 3.10'6 Het.cm—2, supérieure a celle nécessaire pour rendre
le film paramagnétique (Figures I1.4-(a) et (b)). Ces nano-plaquettes ont été réalisées
sous la forme de réseaux carrés de période suffisante (> 1 ym) pour éviter tout cou-
plage inter-plaquettes. Cette large séparation entre nano-plaquettes permet, en outre,
de s’affranchir de tout effet de sur-irradiation provenant de la réflexion des ions hélium
sur les flancs des piliers de SU-8 voisins. Trois tailles de nano-plaquettes ont ainsi été
réalisées, de dimension latérale respective : 130 nm, 220 nm et 420 nm, dont I’étude fait
’objet du Chapitre I'V.

Modification du magnétisme des nano-plaquettes

Dans le but de se rapprocher d’un comportement superparamagnétique a tempéra-
ture ambiante, les propriétés magnétiques des nano-plaquettes ainsi obtenues peuvent
ensuite étre modifiées par une seconde procédure d’irradiation uniforme et contrd-
lée du film, apres dissolution du masque. Cette derniere opération a été réalisée dans
I’équipe de J. Fassbender au Forschungszentrum Dresden-Rossendorf, Dresden.

I1.3.2 Nano-structuration du (Gag 93Mng o7)As

L'un des objectifs des études menées sur (Gap 9g3Mny g7)As est de tester la validité
de la théorie du superparamagnétisme de Néel dans des nano-plots. Ceci suggere de
nano-structurer le (Gag 9g3Mng 7)As sous forme de nano-plots de dimensions latérales
inférieures a 40 nm. L’autre objectif de ce travail est I'étude du déplacement d"une pa-
roi de domaines ou d’un domaine, induit par un champ magnétique et/ou un courant
dans une piste de (Gag 93Mny o7)As de largeur micrométrique. Pour les deux types de
motifs, le choix s’est porté sur une méthode conventionnelle de fabrication par gravure
humide, mise en oeuvre par G. Faini au LPN.

Pour sélectionner aisément optiquement les différents réseaux de nano-plots en
mettant a profit la forte différence de réflectivité existant entre 1’or et le (Gag 93Mnyg o7)As,
des fenétres de 340 x 340 um? ont été ouvertes dans une couche d’or déposée a la
surface de la couche de (GaggsMng7)As, préalablement a la réalisation des nano-
plots. Ces larges ouvertures font apparaitre la couche magnétique, qui est ensuite nano-
structurée. La réalisation de nano-plots/pistes en elle-méme comprend trois princi-
pales étapes successives décrites brievement ci-dessous et illustrées en Figure I1.11.

(a) Une couche de résine PMMA, épaisse d'une centaine de nanometres, est dé-
posée sur la couche de (Gag,g93Mng g7)As. L'insolation par lithographie électro-
nique de la résine permet de définir I'empreinte des nano-plots qui est révélée
par le développement dans une solution de MIBK (Figure I1.11-(a)).
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(b) Un masque de titane de 20 nm d’épaisseur est déposé, en particulier dans les
fenétres réalisées précédemment, afin de protéger les motifs lors de 1'étape de
gravure (Figure I1.11-(b)).

(c) Préalablement a la gravure, on procede a une étape de «lift-off » dans de
I'acétone. Puis, la gravure humide du (Gag g3Mng 7)As a travers le masque de
titane, jusqu’a la couche de (Gag go2Ing 09s) As, permet de finalement obtenir des
nano-plots magnétiques de (Gag 93Mnyg o7)As environnés de (Gag gozIng 0gg)As
non-magnétique et peu conducteur électriquement (Figure I1.11-(c)).

(@ (b) ©)
Ti
PMMA PMMA Ti
B Ga,;Mn, ;,As
Ga, 55,10 450AS Ga 55,10 4oeAS Gay 55,10 4oeAS
GaAs GaAs GaAs

FIGURE II.11 - Les différentes étapes de nano-structuration des échantillons de
(Gap,93Mny o7)As. (a) La lithographie électronique de la résine et son développement.
(b) Le dépot de titane. (c) La gravure humide du (Gag 9g3Mny o7)As a travers le masque
de titane apres le « lift-off ».

Des réseaux carrés 200 x 200 um? de nano-plots de différentes tailles ont ainsi été
réalisés a l'intérieur de chaque fenétre ouverte initialement dans la couche d’or : ces
nano-plots ont respectivement pour dimension latérale : 35, 63, 130 et 240 nm.

En plus de ces étapes de nano-structuration, la préparation d’échantillons pour
lI'injection de courant dans des pistes de largeurs 4 ym, 2 ym, 1 gm, 750 nm, 500 nm et
200 nm (Chapitre V) a nécessité une étape de reprise de contacts sur les pistes réalisées
en suivant les étapes (a), (b), (c) et en remplagant le masque de titane par un masque
d’or a I'étape (b), et sans procéder a la gravure de 'étape (c).

Il faut noter qu'une couche mince de (Gag 93Mny g7) As peut étre nano-structurée en
conservant sa planéité par une technique élégante d’hydrogénation [THEVENARD 07b].
Cette approche n’a pas été retenue pour des raisons de résolution latérale de I'ordre de
la centaine de nanometres [THEVENARD 07a]. Dans le cadre de mon travail de these,
seuls des nano-plots et des pistes gravés par le procédé de gravure humide ont été
étudiés.
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II.4 Magnétométrie et microscopie magnéto-optique Kerr

II.4.1 Principe de I’effet Kerr magnéto-optique

Les techniques optiques permettant de mesurer 1’aimantation de films minces ma-
gnétiques sont regroupées sous le terme de magnétométrie magnéto-optique (MO)
Kerr ou Faraday. Ces effets sont dus a 'interaction de la lumiere avec un milieu présen-
tant une aimantation ou placé dans un champ magnétique. Dans un tel milieu, I'état de
polarisation de 1'onde lumineuse est modifié, tant celui de 'onde transmise que celui
de 'onde réfléchie.

La premiére preuve expérimentale fut donnée par M. Faraday en 1846 qui observa
que l’état de polarisation d'un faisceau linéairement polarisé est modifié lors de son
passage a travers un barreau de verre soumis a un champ magnétique [FARADAY 46].
La découverte de I'effet analogue pour 1'onde réfléchie est due a J. Kerr en 1877 par des
mesures en réflexion sur un miroir ferromagnétique aimanté perpendiculairement a sa
surface [KERR 77]. La modification de la polarisation de 1’onde transmise ou réfléchie
par rapport a celle de 'onde incidente est alors caractérisée par la rotation de I'axe
principal d'un angle ¢ et l'ellipticité, e, définie comme le rapport du petit axe sur le

grand axe de l'ellipse € = b (Figure 11.12).
a
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FIGURE II.12 — Schéma représentant la modification de 1’état de polarisation de 'onde
réfléchie par rapport a 'onde incidente polarisée linéairement selon y. L'interaction
avec la couche ferromagnétique modifie 1'orientation de 1’axe principal (0) et le rapport

entre le petit axe et le grand axe de 'ellipse (¢ = E)
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Dans un matériau ferromagnétique, le couplage spin-orbite est a 'origine de ces
effets magnéto-optiques : le terme proportionnel a 'aimantation domine alors celui
proportionnel au champ magnétique. Ainsi, trois configurations expérimentales d’ex-
périences magnéto-optiques Kerr sont définies selon la direction d’aimantation dans la
couche ferromagnétique et sont représentées en Figure I1.13 :

— polaire : I'aimantation est perpendiculaire a la surface de I’échantillon et I'onde

incidente est perpendiculaire a la surface de 1’échantillon,

- longitudinale : 'aimantation est dans le plan de l’échantillon et dans le plan de

propagation défini par les faisceaux incident et réfléchi,

— transverse : I'aimantation est dans le plan de ’échantillon et perpendiculaire au

plan de propagation défini par les faisceaux incident et réfléchi.

(2)

FIGURE IL.13 — Différentes géométries de magnétométrie magnéto-optique Kerr : (a)
configuration polaire olt I'aimantation est perpendiculaire a la surface de la couche
mince, (b) configuration longitudinale avec I'aimantation dans le plan de la couche
magnétique selon le plan de propagation de la lumiere et (c) configuration transverse
avec l'aimantation dans le plan de la couche magnétique perpendiculaire au plan de
propagation de la lumiere .

Pour décrire correctement la propagation d’une telle onde lumineuse polarisée li-
néairement, il faut résoudre les équations de Maxwell :

- 0B
rotll = ——
ot, (IL.3)
rotH = oD
ot
avec D = ¢E et B = pH. Aux fréquences optiques, on a u ~ 1 et la résolution

des équations de Maxwell nécessite la connaissance du tenseur de permittivité di-
électrique e. Les relations d’Onsager ¢€;;(M) = €;;(—M) imposent aux termes diago-
naux du tenseur d’étre pairs avec l'aimantation. Dans un cristal cubique, on a alors
€xx = €yy = €, = € = n?, ot n est l'indice de réfraction. De plus, aqurgmier ordre

les termes non diagonaux ¢;; sont proportionnels a ’aimantation selon ¢ A j par l'inter-
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médiaire du coefficient de Voigt Qv : ¢;; = —i € Qv m; A m;. Le tenseur de permittivité
diélectrique s’écrit alors :

1 _iQsz iQme
e=n’| iQym., 1 —iQymyg (IL.4)
_iQme ZQme 1

Les termes non diagonaux sont a 1'origine de la rotation du plan de polarisation du
faisceau réfléchi.

Les effets Kerr et Faraday sont des effets magnéto-optiques du premier ordre et
sont proportionnels a I'aimantation contrairement aux effets magnéto-optiques du se-
cond ordre tels que les effets Voigt et Cotton-Mouton qui sont proportionnels au carré
de I'aimantation.

II.4.2 Montages expérimentaux

Dans ce travail de thése, seules des mesures de rotation Kerr polaire (RKP) ou de
réflectivité différentielle circulaire polaire (RDP) ont été utilisées pour mesurer :
— soit des cycles d’hystérésis sous champ appliqué perpendiculairement au plan
du film,
— soit des courbes d’aimantation sous champ appliqué quasiment dans le plan du
film, afin d’en déduire le champ d’anisotropie,
— soit des images de microscopie magnéto-optique en champ nul ou sous champ.

Montage de magnétométrie Kerr polaire

Afin d’étre tres peu sensible a toutes les causes d’instabilités mécaniques et op-
tiques, le montage MO repose sur une méthode de modulation de I'état de polarisa-
tion de la lumiere (Figure I1.14). L’élément actif de ce montage, décrit par plusieurs
auteurs, est un modulateur photo-élastique fonctionnant a une fréquence f = 50 kHz.
Les mesures de la RDP et de la RKP sont effectuées respectivement a la fréquence f et
2f [JASPERSON 69, BADOZ 77, NEDERPEL 85, SATO 86]. Le montage de RDP est consti-
tué des éléments suivants (Figure I1.14) : une source laser He-Ne verte ou rouge, un
polariseur vertical, un modulateur photo-élastique avec ses lignes neutres orientées a
45°, le film magnétique illuminé sous incidence quasi-normale, puis un photomulti-
plicateur comme détecteur. Pour le montage de RKDP, le laser est suivi d’un polariseur
vertical, du film magnétique illuminé sous incidence quasi-normale, du modulateur
photo-élastique ayant 1'une de ses lignes neutres a 1'’horizontal, puis d’un analyseur
orienté a 45° pour pouvoir effectuer une mesure polarimétrique par le photomultipli-
cateur.

Mesure des cycles d’hystérésis polaires La sensibilité d’un tel montage MO est
de 'ordre de quelques dixiemes de millidegrés en RKP. Une parfaite stabilité du mon-
tage est nécessaire pour pouvoir bénéficier de cette grande sensibilité. A titre d’exemple,
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FIGURE II.14 — Schéma de principe du montage MO expérimental utilisé pour des me-
sures RDP de M (H), M (T') ou d’anisotropie.

on peut mesurer un signal MO issu de quelques centiémes de couche atomique de co-
balt aimantée a saturation.

On enregistre les cycles d’hystérésis sous champ magnétique appliqué perpendi-
culairement au plan du film, généré soit par un jeu de bobines en position de Helmoltz,
soit par un électro-aimant. Ces derniers sont parcourus par un courant périodique de
forme triangulaire et de période pouvant varier de 1 Hz a 0,02 Hz. On peut moyenner
plusieurs cycles afin d’améliorer le rapport signal sur bruit.

Mesure du champ d’anisotropie Pour mesurer 1’anisotropie magnétique, on ap-
plique un champ faisant un petit angle o (de I'ordre de quelques degrés) avec le plan du
film, afin de préserver une structure monodomaine pour le film sous champ. A tempé-
rature ordinaire, le champ H // est généré par un électro-aimant (H < 0,8 T). A basse
température, le champ H // est généré par une paire de bobines supraconductrices
en position de Helmoltz (en bleu sur la Figure I1.14), placées a l'intérieur du cryostat
He pompé. Le champ ainsi créé est de 34,2 mT.A~}, soit un champ maximum de 684
mT, sous I =20 A. On peut éventuellement utiliser simultanément les deux paires de
bobines (noire et bleue) pour faire des mesures d’anisotropie en présence d’'un faible
champ perpendiculaire (H < 23 mT). L'échantillon est placé dans un anti-cryostat, sa
température pouvant étre régulée entre 2 K et 300 K. La température régulée de 1’échan-
tillon est déterminée a & 1 K. Il est important de noter que pour une méme mesure de
la température de I"échantillon (> 85 K), les cycles d’hystérésis sont identiques quelque
soit le fluide cryogénique utilisé (N ou He), ce qui signifie que les pertes par rayonne-
ment sont négligeables.
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Principe de la mesure MO de l’anisotropie pour un systéme a aimantation perpen-
diculaire

Considérons un échantillon monodomaine magnétique. Si I'on applique le champ
dans le plan de 'échantillon, il se désaimantera apres quelques cycles en formant une
multitude de domaines d’aimantation opposée [GROLIER 93, STANKIEWICZ 99]. En ef-
fet, en abaissant le champ a partir de 1’état saturé, on peut générer des zones ot1 I’aiman-
tation est opposée a celle du domaine initialement préparé — surtout s’il existe quelques
imperfections dans le film — et, apres quelques cycles, ’échantillon se trouve totalement
désaimanté. Il est donc judicieux d’appliquer un champ faisant un petit angle o avec
le plan de l’échantillon pour ne fabriquer que des domaines {} ou |} saturés lorsque
'on décrit le cycle d’hystérésis. On peut alors décrire le processus de renversement de
I'aimantation a partir des schémas proposés sur la Figure IL.15.

0
A+ @ .Q (b) (© AQ) A© &
= E i i ~ N
o [ - | - "~ -
+H, H>0 H=0 H<0 “H, H<0

FIGURE II.15 — Configurations magnétiques lorsque 1’on décrit une partie du cycle sous
champ lors des mesures d’anisotropie.

— (a) Si 'on part d’une situation saturée en fort champ positif (Figure I1.15-(a)),
les spins sont alignés suivant la direction du champ, c’est-a-dire qu’ils font un
angle o par rapport au plan du film (barre noire), c’est-a-dire § = (7/2 - «), si 6
est I’angle entre la direction des spins et la normale au plan du film.

— (b) SiI'on réduit la valeur du champ positif, les spins tournent vers la direction

positive de la normale au plan du film (Figure I1.15-(b)),

— (c) pour s’aligner selon celle-ci pour H = 0 (Figure I1.15-(c)).

— (d) Ensuite, sous champ négatif, les spins continuent de tourner dans le sens

anti-trigonométrique (Figure I1.15-(d))

— (e) et tendent a s’aligner selon la direction du champ en fort champ (Figure II1.15-

(e)), c'est-a-dire 0 = (/2 + «).

— (f) Sil'on fait décroitre H négatif, les spins continuent de tourner dans le méme

sens (§ — 7) (Figure I1.15-(f)).

En définitive, la composante de I’aimantation normale au film A, que I'on mesure
sera positive en fort champ positif. Elle augmente jusqu’a M, si 'on réduit la valeur
de ce champ positif. Ensuite, en champ négatif, cette composante M, diminue pour
basculer rapidement vers une direction proche de -M;. Si I'on réduit alors le champ
négatif, 'aimantation s’aligne selon le champ -Hmax.
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En fort champ positif appliqué, H = +Hpax, la composante M, > 0 vaudra sin .
Entre + Hpax et H = 0, 'aimantation tourne de maniére continue et réversible. Il en est
de méme pour la composante positive de 'aimantation M, qui est égale a M, pour
H = 0. Entre H = 0 et -Hpay, 'aimantation et donc M, basculent brutalement d'une
valeur positive a négative, -sin a. De nouveau, lorsque H varie entre -Hpax et H =0,
I’aimantation et M, tournent de maniere continue et réversible vers M, = M. Entre H =
0 et H = +Hpay, on a de nouveau un saut d’aimantation et de M, < 0a M, = sin a. Afin
de s’affranchir des problemes d’irréversibilité, il est judicieux d’effectuer la mesure des
constantes d’anisotropie a partir des branches + Hmax a H =0, et -Hmax a H = 0.

A titre d’exemple, on présente en Figure I1.16 le résultat de ce type de mesure a T =
80 K pour le film vierge de (Gag 9g3Mng o7)As a partir duquel sont réalisés les nano-plots
(Chapitre III).

Analyse des mesures d’anisotropie

Pour déterminer le champ et 'énergie d’anisotropie, on partira del’expression don-
née par S. Lemerle [LEMERLE 98], obtenue par minimisation de 1’énergie magnétique.
Si 0 est I'angle entre I'aimantation et la normale au plan du film et o la désorientation
du champ H par rapport au plan du film, alors :

sin 20( Kog + 2K sin? )

H= II.
Ho My cos(0 + «) L5

ol K et K5 sont les constantes d’anisotropie du 1¢ et du 274 ordre. Sous champ quasi-
transverse, et pour H variant de Hmax a H =0, I'angle 6 varie de (/2 - ) a 0.
Kefs

2
Considérant les champs d’anisotropie du 1¢" et du 2nd ordre, pioHefs =

4K, ¢
= —=,on trouve:
M

et o Ho

S

sin 6 cos O(poHeg + p1oHo sin? )

H =
Ho cos(f + «)

(IL.6)

A partir des mesures de RDP(H) sous champ quasi-transverse (Figure I1.16), on
dispose de deux manieres indépendantes pour estimer précisément a.
(i) A partir de 'amplitude du RDP résiduel a fort champ. On surestime souvent
cette valeur car le champ est souvent insuffisant pour atteindre la saturation.
D’autre part, a fort champ, les effets MO parasites prennent de I'importance, ce
qui donne parfois une imprécision sur la ligne de base.
(i) A partir du champ de renversement H,(«) — coercitif sous H quasi-transverse
— estimé sur le cycle d’anisotropie. En présence d’une forte anisotropie, on peut
estimer « a partir de l'expression sin o« = H./H.(«), H. ayant été déterminé a
partir du cycle MO polaire.
On donnera deux exemples de détermination du champ d’anisotropie a 7' = 80 K, pour
le film vierge de (Gag 93Mny o7)As, puis a 2 K sur le réseau de nano-plots de diametre
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33 nm nano-structurés a partir de ce dernier film (Chapitre III).

Détermination du champ d’anisotropie a 80 K pourl’échantillon vierge de (Gap 93Mng o7)As

Le cycle de RDP, mesuré en champ quasi-transverse (Figure I1.16-(a)), est caracté-
risé par un champ coercitif H.(«) qui permet d’estimer o = Arcsin(H./H.(a)) = (6 £
1)°. Un ajustement précis de la partie réversible du cycle permet de déterminer plus
précisément a = 7° et les valeurs des champs d’anisotropie du 1°" et du 2" ordre & Hg
=293 mT et Hy = - 21 mT. Par la suite, une contribution effective, somme de ces deux
champs : Hegr = 272 mT, sera retenue. Cette valeur est en parfait accord avec le résultat
de résonance ferromagnétique, Hegs = 281 mT a 80 K [KHAZEN 08].

(a) 300

()12 , .
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-300 \ . . . H (T)
-0.6 -0.4 -0.2 0 0.2 04 0.6

H (D)

RDP (a.u.)
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FIGURE I1.16 — (a) Cycle mesuré a 7' = 80 K, permettant (b) de déterminer 1’anisotro-
pie du film vierge de (Gag 93Mng g7)As. La courbe noire permet d’ajuster la variation
expérimentale (en rouge) en prenant ov =7°.

Détermination du champ d’anisotropie a 2 K pour le réseau de nano-plots de dia-
meétre 33 nm de (Gag g3Mny o7)As

A partir du cycle brut mesuré sous champ quasi-planaire (Figure I1.17-(a)), la partie
réversible d"une moitié du cycle est extraite puis ajustée en prenant o = 10°, Heg = 123
mT et Hy = - 14 mT (Figure I1.17-(b)). De la méme facon, en considérant la somme de
ces deux champs d’anisotropie, Heg vaut 109 mT.
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FIGURE II.17 — (a) Cycle brut mesuré sur le réseau de plots de (Gagg93Mng o7)As de
diametre 33 nm a 7' = 2 K, permettant (b) de déterminer son anisotropie (carrés rouges :
points expérimentaux ; points noirs : ajustement).

Montage de microscopie MO Kerr polaire

Généralités sur le montage expérimental Le montage de microscopie MO po-
laire est un microscope optique classique fonctionnant en lumiere polarisée (Figure
I1.18). La source de lumiere est une diode électroluminescente de puissance émettant
a A = 500 nm, avec une bande d’émission A\ = 40 nm. Le polariseur et ’analyseur
sont des Glan-Thomson. Le cube séparateur est un 50/50, non polarisant. L’objectif
de microscope Olympus, de grossissement x 50 et d’ouverture 0,85 a été choisi sans
contrainte. Le grossissement global de I’ensemble est tel qu'un pixel de la caméra cor-
respond a une surface carrée de 1'échantillon de 0,106 x 0,106 um?. Le polariseur et
I’analyseur sont légérement décroisés de 9°. Cette faible valeur permet d’assurer une
détection linéaire de l'effet Kerr de 'échantillon, tout en minimisant la composante
continue qui est source de bruit et de saturation de la caméra.

Le montage optique est de type Kohler, c’est-a-dire que le faisceau optique, issu
d’un point de la source doit illuminer la totalité de la surface de 1'objet. A cette fin, le
faisceau doit converger au foyer image de l’objectif du microscope. Dans ces conditions,
I’échantillon regoit un faisceau de lumiere parallele.

Génération d'impulsions de champ L’échantillon est placé au centre d"un électro-
aimant dont les pieces polaires sont percées pour permettre des mesures en effet Kerr
polaire. Le film est collé sur un porte échantillon non magnétique positionné au centre
de I'électro-aimant ; ce porte échantillon est solidaire de I'extrémité de 1’objectif de mi-
croscope. Une sonde de Hall étalonnée, placée contre le porte échantillon, mesure la
valeur du champ magnétique avec une excellente précision et une trés bonne stabilité.
L’ensemble sonde Hall - alimentation de 1’électro-aimant forme un circuit électronique
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FIGURE II.18 — Schéma optique détaillé du microscope MO.

bouclé permettant d’atteindre une excellente stabilité du champ magnétique H a long
terme et une résolution de + 2 uT. Pour atteindre la stabilité nécessaire a 1’'étude de
nano-objets, il est impératif d’assurer une parfaite stabilité du montage. A cette fin,
le montage est solidaire d'une table optique anti-vibratoire et placé a l'intérieur d'un
caisson opaque a la lumiere, thermiquement isolé et thermostaté (AT = + 0,1 K sur
plusieurs jours).

Le champ magnétique appliqué sur I’échantillon est généré soit par 1'électro-aimant
(H =420 mT pour I =20 A), soit par de petites bobines en fil fin de cuivre placées juste
au dessus a proximité de 1’échantillon (Figure I1.19). Elles sont alimentées par des gé-
nérateurs d’impulsions de faible impédance de sortie (0,5 a 1 2) pouvant délivrer un
courant maximal de 80 A lorsque At < 2 us. Le courant admissible dépend de la bo-
bine utilisée. Les impulsions de courant générées ainsi présentent des plateaux d'une
durée minimale d’une centaine de nanosecondes, avec un temps de montée un peu
plus faible. Les bobines sont reliées aux générateurs par des lignes plates ayant une
impédance voisine de 1 (2, afin d’éviter une distorsion excessive de la forme de toute
impulsion de courte durée. Le signal est mesuré aux bornes d'une résistance sur un
oscilloscope Tektronix. Le schéma électronique du montage est présenté sur la Figure
I1.20.

Enregistrement du cliché de microscopie MO Le capteur refroidi (- 15°C) de la
caméra CCD est a transfert d'image (Full frame transfer), ce qui signifie que la cadence
de prise d'image ne peut étre rapide (une image par seconde par exemple). Cepen-
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FIGURE I.19 — (a) Electro-aimant servant a appliquer les impulsions longues de champ
magnétique. (b) Porte échantillon, avec en insert une vue des différentes bobines utili-
sées pour appliquer les impulsions de champ courtes.
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H, .. =44 kOe
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By . e
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sonde de Hall AMPLIFICATEURS
RAPIDES
ORDINATEUR APPLE OSCILLOSCOPE
MACINTOSH F\ | | 250 MHz

FIGURE IL.20 — Schéma électronique du montage. Les générateurs de fonction aléatoire
pilotent 'amplificateur rapide a deux canaux et I’alimentation de 1’électro-aimant.

dant, cette cadence est suffisante lorsque deux images optiques successives sont prises
a quelques dizaines de secondes d’intervalle; il admet une dynamique de 12 bits. Le
rapport signal sur bruit dépend du nombre de photons arrivant sur le capteur CCD,
mais en fait pour un signal de méme intensité, on a plusieurs contributions au bruit :
— la premiére contribution, inévitable, d’origine statistique est donnée par la loi de
Poisson : elle varie avec la racine carré du nombre de photons incidents sur le
capteur CCD,
— une seconde contribution est liée au bruit électronique de la caméra (bruit de lec-
ture des puits de potentiel de la CCD) auquel s’ajoute un « offset » électronique
constant,
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— une troisiéme contribution est due aux électrons émis par le capteur en 1’absence
de photons (pour les photomultiplicateurs, on parle de courant d’obscurité);
elle diminue si 1’on abaisse la température du capteur et le temps d’acquisition
d’image; aussi est-il profitable de refroidir le capteur et d’augmenter la puis-
sance de la source,

— une quatrieme contribution est liée au taux de conversion photon-électron de
chaque pixel,

— une cinquiéme contribution tient a la non uniformité de I'éclairement de I'échan-
tillon (diminution de l'intensité de 1'ordre de 20 % sur le bord des images par
rapport au centre).

— une sixieme contribution est liée au gradient de température qui existe entre
les bords et le milieu du capteur CCD refroidi; ce gradient est constant a une
température donnée.

Incidence de ces différents bruits sur la qualité des images Dans les couches
métalliques ultra-minces étudiées, le signal optique total Iopt est grand par rapport
a la contribution MO, Ivio. Le rapport (Imo /Iopt) est alors de 'ordre de 1073, 11 est
par conséquent impératif d’effectuer des différences d’images entre deux états magné-
tiques du systéme pour en extraire la variation MO. Par exemple, on soustrait une
image en domaines magnétiques d’une image de référence a saturation. L'utilisation
d’un algorithme de correction de non uniformité d’éclairement de 1’échantillon est par-
fois utile. Pour diminuer la contribution du bruit statistique poissonnien qui est en
V/N, oit N est le nombre de photons recus par chaque pixel, on doit alors sommer 8,
64, 128 voire 256 images optiques pour chaque état et en faire ensuite la différence avec
I'image de référence sommée le méme nombre de fois. Cependant, en allongeant ainsi
les temps d’acquisition, on s’expose a des dérives spatiales rédhibitoires pour mesurer
'état d’aimantation de petits éléments.

Résolution du montage et contraste MO Grace a l'utilisation d’un objectif de
grande ouverture numérique, la résolution optique estimée du montage est de l'ordre
de 300 a 400 nm, en fonction de la longueur d’onde de la source de lumiere utilisée.
Cette résolution est bien stir insuffisante pour distinguer les états d’aimantation res-
pectifs de nano-objets, s’il sont séparés par moins de 300 nm. En revanche, pour un
nano-objet isolé, la grandeur pertinente est son contraste magnéto-optique vis a vis de
son environnement, et non la résolution optique propre du montage. Plus le nano-objet
a une taille faible par rapport a la résolution, plus le contraste est réduit a cause d"un ef-
fet de convolution. Dans le cas des nano-plaquettes de diametre 130 nm (Chapitre IV),
on peut estimer que leur signal MO est réduit d’au moins un facteur 20 par rapport a
celui que l'on obtient sur un film de méme nature. En théorie, pour obtenir le méme
rapport signal sur bruit que pour le film, il faudrait sommer 400 fois plus d’images. En
pratique, le rapport signal sur bruit de telles nano-plaquettes est encore réduit par les
dérives mécaniques et thermiques du montage — inférieures a quelques dizaines de nm
sur plusieurs heures.
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CHAPITRE III. RENVERSEMENT DE L’AIMANTATION SOUS CHAMP DE NANO-PLOTS DE (GAg 93MNg o7)AS

II1.1 Introduction

Dans le Chapitre I, les différences fondamentales de I'origine du ferromagnétisme
et de 'anisotropie entre le (Ga;_,Mn,)As et les métaux de transition ont été présen-
tées. Il est alors naturel de s’interroger sur la validité de I'extension des modéles micro-
magnétiques, vérifiés pour les métaux de transition, a ce systeme atypique. Le but de
ce chapitre est de tester ’applicabilité du modéle de renversement cohérent aux nano-
plots de (Gag 93Mny 7)As a anisotropie perpendiculaire. Des plots de différentes tailles
(nanométriques et micrométriques) et de différentes formes (disques et carrés) ont été
réalisés selon la procédure de nano-structuration décrite dans le Chapitre II.

Une étude préliminaire du renversement de I'aimantation sous champ de plots de
(Gap,93Mng g7)As de taille micrométrique avait été menée par L. Thevenard, au cours
de sa these par microscopie magnéto-optique a basse température [THEVENARD 07].
L’étude présentée ici est focalisée sur des plots de plus petite taille, de section circu-
laire de diametre 33 nm et 62 nm et carrée de taille 115 nm et 230 nm. Ces nano-plots
sont trop proches les uns des autres dans ces réseaux pour pouvoir observer le ren-
versement de leur aimantation sous champ de maniere individuelle par microscopie
magnéto-optique a basse température. L'étude présentée ici a donc été réalisée sur des
assemblées de nano-plots par magnétométrie Kerr polaire a température variable (Cha-
pitre II).

Préalablement aux mesures magnétiques sur ces nano-plots, une caractérisation
détaillée de leur forme — dimensions latérales, épaisseur et topographie — a été menée
(Section II1.2). En outre, l'effet de la nano-structuration sur les propriétés magnétiques
de (Gag 93Mng o7)As a été testé sur un large pavé témoin ayant subi les mémes étapes
de nano-structuration que les nano-plots; cette étude est présentée dans la premiere
partie de ce chapitre.

La seconde partie de ce chapitre est consacrée a 1’'étude du renversement de 1'ai-
mantation dans les réseaux de nano-plots de différentes tailles (Section III.3). Pour les
nano-plots de plus grande dimension latérale, 1’évolution sous champ de l'aimanta-
tion est complexe et semble étre caractéristique d'un renversement mettant en jeu des
configurations multidomaines (Section II1.3.1). La suite de ’analyse est consacrée a
I'étude du mode de renversement de 'aimantation dans les nano-plots de diametre
33 nm. Une analyse en température des propriétés magnétiques de ces nano-plots et
des simulations tenant compte des distributions de volume et d’anisotropie permettent
notamment de confronter ces résultats expérimentaux aux prédictions du modele de
renversement cohérent de Néel - Brown et de la limite superparamagnétique (Section
II1.3.2).
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II1.2 Effets de la gravure de (Gay93Mny 7)As

Ici, un ensemble de nano-éléments est sondé, il est donc indispensable de connaitre
les distributions des différentes propriétés du réseau de nano-éléments étudiés afin de
pouvoir tirer des informations valides des résultats expérimentaux acquis sur une telle
assemblée.

Afin de déduire précisément le volume des nano-plots, deux microscopies com-
plémentaires ont été utilisées : la microscopie a force atomique (AFM) et la microscopie
électronique en balayage (SEM). Respectivement, elles permettent d’étudier la topogra-
phie des nano-plots et de déduire leurs dimensions latérales aprés nano-structuration.
Les effets cumulés des différentes étapes de la nano-fabrication sont ensuite étudiés,
notamment ceux de gravure, sur un pavé témoin ayant subi les mémes étapes de nano-
structuration que les nano-plots.

I11.2.1 Epaisseur des plots

Les mesures d’AFM réalisées sur un réseau annexe de plots carrés, de taille 1 x
1 um?, sont présentées en Figure IIL.1-(a). Ces plots, ayant subi les mémes étapes
de nano-structuration que les nano-plots étudiés, présentent une rugosité de surface
de l'ordre de 2 nm, comme l'indique le profil topographique présenté sur la Figure
IIL.1-(b). Ce profil apporte des précisions sur l'effet de la gravure de la couche de
(Ga0793Mn0707)As .

— La hauteur totale du plot est de (28 + 2) nm;
— La rugosité de surface des plots est de I'ordre de + 2 nm avec des pics a = 5 nm.

Deux explications sont envisageables pour justifier cette épaisseur de plots nette-
ment inférieure a 1’épaisseur de 50 nm du film originel de (Gag 9sMng 7)As :

(i) la gravure a attaqué de facon plus prononcée que souhaitée le masque de
titane et la couche de (Gap 93Mng o7)As, et la hauteur effective des plots magné-
tiques est plus faible qu’attendue,

(ii) la gravure n’a pas été aussi profonde que souhaitée et il reste entre les plots
du (Ga0793Mn0707)AS.

Afin de confirmer ou d’infirmer cette derniére hypothese, rédhibitoire pour des
expériences de renversement de I'aimantation sous champ de nano-plots isolés et in-
dépendants, une analyse chimique EDX (Energy Dispersive X-ray) a été réalisée dans
un SEM sur ce méme réseau de plots de 1 x 1 ym?.

Dans cette technique, un faisceau incident d’électrons de diametre de 10 nm est
focalisé en un point de la surface du matériau a analyser. Lors de la désexcitation des
atomes apres ionisation par le faisceau d’électrons, un rayonnement X caractéristique
de I’atome excité est alors émis. L'analyse du spectre de rayons X émis permet ainsi de
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FIGURE III.1 - (a) Exemple d’image AFM de plots carrés de 1 x 1 um? de
(Gap,93Mny g7)As apres gravure a travers un masque de titane. (b) Profil topographique
réalisé sur le carré central.

remonter a la nature chimique des atomes présents dans le volume sondé, de 1'ordre
de 1 yum?.

La Figure III.2 représente trois spectres EDX acquis, dans les mémes conditions
expérimentales, sur trois zones distinctes caractéristiques de 1’échantillon.

(1) Sur une zone protégée de la gravure par une couche d’or (—), retirée ulté-
rieurement, un pic est observé a I'énergie de la raie K, du manganése a ~ 5900
eV; il est dti a la présence de (Gag 93Mny o7)As. Ce pic servira alors de référence
pour les deux autres spectres.

(2) Sur un plot carré de 1 x 1 yum? (—), un signal est observé a I'énergie de la
raie K, du manganese. Ce signal a une intensité moitié de celle mesurée sur la
couche de (Gag 93Mng 7)As.

(3) Sur la zone non protégée lors de la gravure (—), aucun signal di au man-
ganese n’est observé, si bien que 1'on peut considérer que toute la couche de
(Gap,93Mny o7)As a été totalement gravée, a la limite de sensibilité de la mesure.

D’apres les images SEM acquises avant et apreés le spectre, I'échantillon ne s’est
pas déplacé sous le faisceau d’électrons pendant 1’acquisition du spectre, de l'ordre de
20 minutes. De plus, compte tenu de 1'épaisseur sondée de 'ordre de 1 ym, le rap-
port d’intensité des deux pics aux positions (2) (—) et (1) (—) est égal au rapport des
épaisseurs de la couche de (Gagg3Mng g7)As dans ces mémes zones. L'épaisseur de
(Gap,93Mng g7)As dans les plots apres gravure est donc environ égale a la moitié de
celle de la couche nominale, soit ~ 25 nm. Cette estimation de 1'épaisseur est en bon
accord avec I'épaisseur mesurée précisément par AFM (Figure II1.1-(a)) et prouve que
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FIGURE II1.2 - Spectres EDX acquis sur trois zones de I"échantillon : (—) sur la couche de
(Gap,93Mny o7)As protégée initialement par une couche épaisse d’or lors de la gravure,
(—) sur un plot de 1 x 1 um? et (—) dans la zone non protégée lors de la gravure.

la couche de (Gag 9g3Mny o7)As a été surgravée alors que la couche de (Gag gp2Ing o9 ) As
n’a quasiment pas été gravée. Cette surgravure s’explique par une épaisseur de masque
de titane trop faible pour la durée de la gravure des plots.

L'épaisseur de (Gagg3Mng 7)As des nano-plots isolés, plus faible que celle de
la couche vierge, est estimée a 28 nm en AFM. Les nano-plots sont séparés par du
(Gao,goglno,ogg)AS non magnétique.

II1.2.2 Dimensions latérales des plots

Afin de déterminer la distribution de taille des nano-plots, et notamment celle des
plus petits, différents clichés SEM ont été acquis sur chaque réseau étudié (Figure I11.3).

Sur la Figure II1.3-(a), il manque certains des plots du réseau de nano-plots de
diametre 33 nm. Seule une surface d’environ 80 x 50 ym? a été correctement insolée lors
de la lithographie électronique. A partir de ces clichés, il est possible de déterminer les
dimensions latérales et formes des plots dans chaque réseau, ainsi que leur périodicité
(Tableau III.1).
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FIGURE II.3 — Images SEM des différents réseaux de nano-plots de dimension latérale :
(a) 33 nm, (b) 62 nm, (c) 115 nm et (d) 230 nm.

taille latérale [nm] forme pas du réseau [nm]
33 circulaire 115
62 quasi-circulaire 140
115 quasi-carrée 280
230 carrée 380

TABLE IIL.1 — Caractéristiques géométriques des différents réseaux de nano-plots étu-
diés.

Compte tenu de la faible valeur de I'aimantation spontanée a basse température
des films de (Gap93Mny o7)As (My(4 K) = 40 kA.m™?!) et d’une distance entre plots
supérieure ou égale a 100 nm, tous les nano-plots peuvent étre considérés comme
indépendants; le couplage dipolaire entre plots peut étre négligé [FERRE 07].
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II1.2.3 Propriétés magnétiques du film apreés nano-structuration

L'étape de gravure des nano-plots ayant aminci la couche de (Gag 93sMng 7)As, il
est indispensable de déterminer les propriétés magnétiques de cette couche « proces-
sée ». Ces mesures ont été menées par magnétométrie magnéto-optique sur un pavé de
(Gap,93Mny 7)As de 340 x 340 pm?. Les cycles d’hystérésis polaires, non présentés ici,
sont carrés a toute température, comme pour le film vierge.

L’évolution en température de la coercivité et de la réflectivité différentielle cir-
culaire polaire (RDP) a saturation, déterminée a partir de ces différents cycles, est re-
présentée en Figure III.4. De maniere générale, la RDP donne une mesure de la com-
posante d’aimantation perpendiculaire et permet de s’affranchir de la rotation Fara-
day dans les fenétres du cryostat. La température de Curie du film apres les diverses
étapes de nano-structuration — recuits et gravure — est de l'ordre de 7. = 111 K, va-
leur légerement plus faible que celle du film vierge plus épais, 7, = 116 K. Le champ
coercitif du pavé est trois fois plus élevé que celui du film vierge. Cette augmentation
est certainement due a une nucléation plus difficile et ne peut étre prise comme une
grandeur significative du mécanisme de renversement. Toutefois, la décroissance ther-
mique de l'aimantation est sensiblement plus rapide que la loi de Brillouin mesurée
pour la couche vierge (Figure IIL.4). Ceci suggere une modification du magnétisme de
la couche suite a la nano-structuration.
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FIGURE II1.4 — Evolution thermique du champ coercitif (axe des ordonnées a gauche)
et de l'effet Kerr polaire (axe des ordonnées a droite) du pavé de (Gag g3Mng o7)As de
taille 340 x 340 um? (ayant subi les mémes étapes de nano-structuration que les nano-
plots) en symboles pleins et du film avant nano-structuration en symboles vides.
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Afin de confirmer cette hypothese, le champ d’anisotropie uniaxial effectif du pavé
a été déterminé a 7' = 2 K, comme expliqué en Section II.4. Cette grandeur microsco-
pique est en effet bien plus représentative des propriétés intrinseques du film que le
champ coercitif. Les valeurs sont rapportées dans le Tableau III.2. Le champ d’aniso-
tropie du pavé est inférieur a celui du film vierge et confirme une modification des pro-
priétés du film de (Gag 93Mny o7)As par les différentes étapes de la nano-structuration.

Structure || Film Pavé Nano-plots de 33 nm

Hg,, [mT] || 272 190 109

TABLE II1.2 — Champs d’anisotropie effectifs pour le film vierge, le pavé « processé » et
les nano-plots de 33 nm a7 =2 K.

La nano-structuration a donc sensiblement modifié les propriétés du pavé par rap-
port a celles du film de (Gag 93sMng g7) As comme 1'atteste la réduction de 1’anisotropie
uniaxiale et la modification de la variation de ’aimantation spontanée en fonction
de la température.

Par la suite, la variation de 1’aimantation spontanée dans les différents nano-
plots sera supposée identique a celle du pavé. En outre, pour I'aimantation spontanée
a basse température, la valeur mesurée dans le film vierge, M(2 K) =40 kA.m~!, sera
prise comme référence.

ITII.3 Influence de la taille latérale des nano-plots sur le renver-
sement de I’aimantation

Dans le cas d’une nano-structure de géométrie cylindrique, la théorie micromagné-
tique prévoit des mécanismes de renversement de I’aimantation tres différents selon la
valeur du rayon du cylindre par rapport a la longueur d’échange. Pour un rayon crois-
sant et pour un monodomaine magnétique, le mode de renversement est cohérent puis
de type «buckling » et enfin de type « curling » [AHARONI 58] (Chapitre I).

La longueur mdeq, est estimée a 21 nm dans le (Gag 93Mng g7)As a une température
de 4 K, si 'on prend une constante d’échange A =5 1074 J.m~! [DOURLAT 08]. Pour
une nano-structure de dimension tres supérieure a la longueur d’échange, un renver-
sement non-cohérent est prévu [SKOMSKI 98]. Aux plus grandes tailles, les structures
multidomaines sont les plus stables.
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Le premier objectif de cette section est d’analyser le renversement de 1’aimanta-
tion dans les nano-plots ayant une dimension latérale supérieure ou égale a 62 nm —
soit bien plus grand que la longueur d’échange — et en particulier d’étudier la forte
influence de la taille des plots sur le mécanisme de renversement de ’aimantation. La
fin de cette section sera consacrée a une analyse détaillée des résultats sur les plus pe-
tits nano-plots circulaires de diametre 33 nm dont le comportement est caractéristique
d’un macrospin.

I11.3.1 Meécanisme de renversement de ’aimantation

Quelle que soit la taille latérale des nano-plots, la direction de facile aimantation
reste perpendiculaire au plan des couches. Ce point souleve une question fondamentale
sur l'origine de l'anisotropie magnétique dans le (Ga;_,Mn,)As.

En effet, d’apres les simulations réalisées par F. Glas (LPN) (Figure IIL5) dans
I'approximation de déformations élastiques linéaires, les contraintes en tension dans
le plan du film de (Gagg3Mng7)As, imposées a l'interface avec la couche tampon
de (Gaggo2Ing 09s)As, sont relaxées sur la quasi totalité de 1'épaisseur des plots de
(Gap,93Mng g7)As. Seule une épaisseur de quelques nanometres, située a l'interface
(Gag 902Ing,098) As/ (Gag 93Mng o7) As, présente encore des contraintes en tension.

GaMnAs

FIGURE IIL5 — Cartographie du champ de contraintes dans le plan du film (¢,,) dans
un nano-plot de (Gag 9g3Mng g7)As de diametre 30 nm et d’épaisseur 50 nm (Seule une
moitié du nano-plot est représentée).
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Selon le modele de Dietl communément admis [DIETL 01], I’anisotropie perpendi-
culaire dans (Ga;_,Mn,)As s’annule en "absence de contraintes en tension. L’anisotro-
pie uniaxiale y est en effet imposée par 1’anisotropie de la bande de valence, controlée
par les contraintes biaxiales dans le (Ga;_,Mn,)As. L'aimantation des plots devrait
donc plutdt s’orienter spontanément dans le plan contrairement aux résultats expéri-
mentaux. Bien que diminuée par rapport a I’anisotropie du film non « processé » (Ta-
bleau III.2), I'existence d’une anisotropie perpendiculaire aussi prononcée dans ces
nano-plots de diametre 33 nm de (Gag 93Mny o7)As est une question qui reste actuelle-
ment ouverte.

Plots de diametre 230 nm et 115 nm

Cycles d’hystérésis La Figure II1.6 présente les cycles d'hystérésis de réflectivité
différentielle circulaire polaire (RDP) obtenus a plusieurs températures sur les réseaux
de nano-plots de taille 230 nm et 115 nm. Pour ces plots de grandes dimensions, le
signal magnétique s’annule a une température proche de la température de Curie T, =
111 K du pavé de (Gag,93Mng o7)As « processé ».

De fortes modifications apparaissent sur la forme des cycles. Ces cycles complexes
sont caractérisés par au moins deux contributions distinctes, en fonction de la taille
latérale des nano-plots.

Pour les plots de taille 230 nm, et ce des T' = 2 K, deux cycles sont superposés.
A cette température, le premier est carré et présente une transition tres abrupte a un
champ de 55 mT, tandis que pour le second, la transition est progressive avec une coer-
civité de 90 mT. Lorsque I'on augmente la température, la forme des cycles évolue et
leur coercivité diminue. Les cycles présentent une rémanence non nulle jusqu’a la tem-
pérature de Curie.

Pour les plots de taille 115 nm, a 7' = 2 K, le renversement de I'aimantation s’amorce
par une variation brutale du cycle d’hystérésis a un champ de 64 mT, suivie d"une
variation plus lente autour de 81 mT. En augmentant la température, la contribution
relative de la deuxieme contribution se développe pour se distinguer nettement de la
premiere au dessus de 61 K. L'aimantation rémanente s’annule vers 7" = 106 - 108 K,
c’est-a-dire de nouveau au voisinage de la température de Curie.

Discussion Il est exclu qu'une des deux contributions visibles sur les cycles dhys-
térésis des nano-plots de diametre 230 et 115 nm puisse étre attribuée a l'existence
d’une couche fine de (Gag 93Mng 7)As entre les plots (voir Section II1.2.2).

En outre, le renversement de 1’aimantation des nano-plots devient de plus en plus
complexe lorsque 1'on augmente leurs dimensions latérales. Ceci est en accord avec
les modeles micromagnétiques qui prédisent que le mode de renversement s’éloigne
de plus en plus du renversement cohérent [AHARONI 58] et implique plusieurs pro-
cessus successifs et donc plusieurs configurations micromagnétiques [LEDERMAN 94,
WERNSDORFER 97]. Le renversement de 1'aimantation de ces nano-plots peut alors
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FIGURE IIL6 — Cycles d’hystérésis RDP mesurés a différentes températures sur les ré-

Champ appliqué [mT]

seaux de nano-plots de taille latérale (a) 230 nm et (b) 115 nm.

mettre en jeu plusieurs nucléations et propagations de paroi de domaines. Ces pro-
cessus sont alors caractérisés par des coercivités différentes dont la distribution peut

refléter la rugosité de surface de + 2 nm des nano-plots.
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Plots de diameétre 62 nm

Cycles d’hystérésis Les cycles de RDP des nano-plots quasi-circulaires de dia-
meétre 62 nm sont présentés en Figure I1.7-(a). A T = 2 K, le cycle d’hystérésis ne
présente qu'un saut unique pour un champ de 62 mT avec une faible queue a haut
champ ; I'aimantation rémanente est égale a I'aimantation a saturation. A plus haute
température, les cycles gardent quasiment leur rémanence tandis que le saut d’aiman-
tation devient de plus en plus incliné. Le renversement d’aimantation s’opeére sur une
gamme de champ nettement plus étendue.
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FIGURE II1.7 - (a) Cycles d'hystérésis RDP mesurés a différentes températures. (b) Evo-
lution thermique du champ de renversement du réseau de nano-plots de diametre 62
nm.
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L’annulation de la rémanence est observée vers 7' = 103 K, c’est-a-dire a une tem-
pérature peu inférieure a 7. = 111 K. Pour une température de 106 K, on observe un
comportement de type paramagnétique (Figure II1.7-(a)).

Discussion La forme du cycle d’hystérésis présente un saut unique et marqué
aT =2 K et la température de blocage T, température pour laquelle le champ de
renversement s’annule, est égale a 103 K. La valeur du champ de renversement mesurée
a 2K - poH, = 62 mT — est nettement inférieure aux valeurs de champ d’anisotropie, ce
qui tend a indiquer que le renversement n’est pas cohérent. De plus, une étude plus fine
du champ de renversement en température (Figure II1.7-(b)) permet de comparer son
évolution a celle attendue dans le cas d’un macrospin, jusqu’au voisinage du régime
superparamagnétique. Cette variation thermique est concave dans le cas de ces plots
de diameétre 62 nm.

Macrospin et superparamagnétisme Dans I’hypothese d’un renversement cohé-
rent de I'aimantation, la variation de la barriere d’énergie AE en fonction du champ,
appliqué selon la direction d’anisotropie, s’écrit :

H\2
AE =KV <1 - H—IC> . (II1.1)
D’apres la loi d’Arrhenius-van’t Hoff, la température de blocage superparamagné-

tique T'g, associée au temps de mesure ¢t = 10 s, et en champ nul, s’écrit :
Ky

kpln (TLO) 7

avec 1) = 210712 5, d’apres la formule de Brown (Equation 1.48). En faisant I'hypothése

forte que le champ d’anisotropie ne varie pas en température, le champ auquel ’aiman-
tation se renverse de fagon cohérente est alors donné par la relation [FRUCHART 05] :

Ty = (II1.2)

T

H,.(T)= Hg <1 — —) . (II1.3)
Tp

Pour un renversement cohérent de I’aimantation, H, doit alors étre une fonction convexe

de la température, contrairement a ce qui est obervé en Figure II1.7-(b).

Importance de la variation en température de ’anisotropie Dans le cas de nano-
éléments métalliques, le fait que la température de Curie est nettement supérieure a la
température de blocage justifie I'hypothése d"une valeur du champ d’anisotropie indé-
pendante de la température, méme au voisinage de la température de blocage.

Toutefois, pour cet échantillon de (Gag g3Mng 7)As, compte tenu des deux valeurs
treés proches de T, et de Tp, il est nécessaire de prendre en compte I'évolution ther-
mique rapide de 'aimantation spontanée et donc de l’anisotropie. D’apres Dietl et al.
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[DIETL 01], le champ d’anisotropie effectif est proportionnel a I'laimantation sponta-
née. Ainsi, connaissant 1’évolution thermique de 1'aimantation spontanée du pavé, il
est possible d’estimer celle de ’anisotropie et du champ d’anisotropie, variant respec-
tivement comme M? et M.

La variation thermique du champ de renversement est alors donnée par I’Equation
II1.3 ou1 I'on prend en compte les variations thermiques de Hx et de T :

H,(T) = Hy(T) <1 . /%) , (ITL.4)

avec Hic(T) oc My(T) et Tg(T) < K o< M2(T).
La Figure IIL.8 représente les différentes variations thermiques du champ de ren-
versement d’apres les Equations II1.3 et III.4 respectivement en noir et rouge.

200 " T " T

100 4

Champ de renversement [mT]

Température [K]

FIGURE III.8 — Comparaison de la variation thermique (o) expérimentale du champ de
renversement de 1'aimantation des plots de 62 nm de diametre et des prédictions du
modele de macrospin incluant (—) ou non (—) la variation thermique de I'anisotropie.
Les traits pointillés (respectivement continus) correspondent a un champ d’anisotropie
a2 K égal a celui du pavé (respectivement du réseau de plots de 33 nm de diametre) :
poHyx(2K) = 190 mT (respectivement jio Hx (2K) = 109 mT).

Ne connaissant pas la valeur exacte du champ d’anisotropie a basse température
pour ce réseau de plots, les courbes sont tracées pour deux valeurs extrémales :
— en pointillés avec pgHx(2K) = 190 mT, borne supérieure correspondant au
champ d’anisotropie du pavé,
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— et en continu avec poHi(2K) = 109 mT, borne inférieure correspondant au
champ d’anisotropie du réseau de plots de 33 nm.

Compte tenu de la diminution de I'aimantation en température, rapide au-dela de
80 K, la courbure de la variation du champ de renversement est modifiée par la prise
en compte de la variation thermique de ’anisotropie. Cependant, méme si la tempéra-
ture de blocage est en accord avec les mesures expérimentales, la valeur du champ de
renversement, et particulierement celle a basse température, ne peut pas étre expliquée
par un tel modéle macrospin.

Pour rendre compte du champ de renversement a 2 K, il faudrait supposer une
anisotropie plus faible dans ces nano-plots de 62 nm que dans ceux de 33 nm. Cette
hypothese ne peut cependant étre retenue puisque les contraintes sont moins affectées,
par rapport au pavé de référence, dans les nano-plots de 62 nm que dans ceux de 33
nm.

Comme attendu, les dimensions latérales des nano-plots de (Gag 93Mng o7)As in-
fluencent fortement le type de renversement de leur aimantation sous champ. Le
renversement de 1’aimantation y est d’autant plus simple que les dimensions latérales
des nano-plots sont faibles.

Toutefois, dans tous ces réseaux de plots, le renversement observé n’est pas com-
patible avec un mécanisme de renversement cohérent de I’aimantation.

III.3.2 Nano-plots de 33 nm : régime superparamagnétique

Etude expérimentale des nano-plots de diameétre 33 nm

De la méme fagon que pour les nano-plots précédents, I'évolution thermique du
cycle d’hystérésis du réseau de nano-plots de 33 nm de diametre est représentée a dif-
térentes températures en Figure II1.9-(a).

Comme pour les plots de diametre 62 nm, les cycles d’hystérésis ne présentent
qu’un seul saut d’aimantation a toute température. Pour 7' = 2 K, le cycle arrondi a une
rémanence de 93 % et le champ de renversement moyen du réseau est égal a 90 mT. A
plus haute température, le cycle d'hystérésis est de plus en plus incliné et la rémanence
diminue.

Une étude plus fine de la variation thermique du champ de renversement et de la
rémanence relative (M, /Mj) est présentée en Figure II1.9-(b) et (c). La courbe repré-
sentant la variation thermique du champ de renversement est convexe dans le cas des
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FIGURE II1.9 — Réseau de nano-plots de diametre 33 nm : (a) Cycles d’hystérésis me-
surés a quelques températures (b) Variation thermique du champ de renversement de
I'aimantation et (c) du rapport M, /M.

plots de 33 nm alors qu’elle est concave pour les plots de 62 nm de diameétre. Dans les
nano-plots de 33 nm de diametre, la température de blocage T est égale a 80 K, tem-
pérature pour laquelle le champ de renversement s’annule pour le temps de mesure
considéré, ici 10 s. La variation de I'aimantation rémanente rapportée a 'aimantation a
saturation (Figure IIL.9-(c)) conduit aussi a une température de blocage égale a 80 K.

Parmi les observations expérimentales faites ci-dessus, deux révelent des argu-
ments majeurs en faveur de la validation d"un comportement de type macrospin de
ces nano-plots :
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— la valeur du champ de renversement (90 mT) proche de celle du champ d’aniso-
tropie effective 109 mT a 7" = 2 K (Tableau IIL.2) et
— la variation thermique convexe du champ de renversement.

Modele de Néel-Brown du superparamagnétisme

Dans la section précédente, ot1 le renversement de I’aimantation des plots de 62 nm
a été étudié, nous avons vu que la variation thermique de I'anisotropie influence for-
tement la variation théorique, déduite du modéle macrospin, de la courbe du champ
de renversement de 'aimantation en fonction de la température. La prise en compte
seule de la variation thermique de l’anisotropie dans les nano-plots n’est pas suffisante
pour pouvoir expliquer la variation expérimentale du champ de renversement en fonc-
tion de la température des plots de 33 nm (Figure III1.10). Cependant, la température
de blocage ainsi obtenue, bien que légerement inférieure, est en bon accord avec celle
déterminée expérimentalement et, contrairement au cas des nano-plots de 62 nm, la
valeur du champ de renversement a 2 K est bien reproduite.

100

504

Champ de renversement [mT]

0 T -
0 40 80 120

Température [K]

FIGURE IIL.10 — Comparaison de la variation thermique (o) expérimentale du champ
de renversement de 'aimantation des plots de 33 nm de diametre et des prédictions
du modele de macrospin incluant (—) ou non (—) la variation thermique de 1’anisotro-
pie. La valeur du champ d’anisotropie a 2 K est celle déterminée expérimentalement :
toHic(2K) = 109 mT.

Afin de confirmer le fait que le modéle de renversement cohérent puisse expliquer
le comportement des nano-plots de 32 nm de diametre, il est des lors nécessaire de
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prendre en compte l'effet des distributions des propriétés des plots au sein du réseau.
Afin de vérifier cette hypothese, il est nécessaire de déterminer :
— la distribution des dimensions latérales des nano-plots influencant la tempéra-
ture de blocage et,
- notamment, la distribution de I’anisotropie entre les différents nano-plots.

Détermination des distributions Pour estimer la distribution du volume des
nano-plots, 'histogramme de leur surface a été déterminé a partir du cliché SEM pré-
senté en Figure II1.11. Cette distribution est quasi-gaussienne, avec une largeur a mi-
hauteur égale a 200 nm? piquée sur une surface moyenne de 840 nm?. En supposant
des plots circulaires, on déduit un diametre moyen des plots égal a (33 £ 4) nm.

(@) (b)

100 T T T

50+

(R

R T e

L I R e
C e o s e s s eues

Nombre de nano-plots

400 800 1200
Surface des nano-plots [nm’]

FIGURE III.11 - (a) Image SEM d’une partie du réseau de plots de diametre 33 nm,
avec un insert de 170 x 170 nm? montrant uniquement 4 plots. (b) Histogramme de la
distribution de surface des nano-plots.

Compte tenu de leur hauteur moyenne (28 + 2) nm, leur volume est estimé a : V
= (24000 =+ 7000) nm?, ce qui correspond a environ 30000 ions manganése par nano-plot.

Afin d’estimer la distribution de l’anisotropie, I’anisotropie effective du réseau de
nano-plots a été mesurée, dans un premier temps, par magnétométrie Kerr polaire
comme précisé dans la Section II1.4.2. Nous supposons ensuite que la distribution des
champs de renversement déduite du cycle a 2 K (Figure II1.9-(a)) est représentative de
la distribution des champs d’anisotropie des nano-plots du réseau. Il n’a pas été pos-
sible de reproduire correctement la distribution des champs de renversement avec une
seule gaussienne (Figure I11.12).

Deux distributions de champs de renversement doivent étre prises en compte. La
premiere distribution a plus haut champ et étroite pgH = (95 + 17) mT contribue a
65 % et la seconde, plus étalée, correspond a des champs de renversement plus faibles
toHeo = (79 £ 65) mT. Il faut noter que cette seconde distribution peut étre due a un
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renversement réversible de I'aimantation dans les nano-plots. Toutefois, il n’a pas été
possible de réaliser des cycles mineurs pour valider ou infirmer cette hypothese.

1600 . . .

1200+

0 50 100 150 200
Champ appliqué [mT]

FIGURE II1.12 — Distribution des champs de renversement déterminée a partir du cycle
d’hystérésis a 2 K de la Figure II1.9-(a) : ajustée par un modele a une gaussienne, en
rouge, et un modele a deux gaussiennes en vert.

Validation du modéle macrospin par des simulations Afin de prendre en compte
les distributions de volume et d’anisotropie des nano-plots, considérons le modele pro-
posé par Rohart et al. [ROHART 06]. Cette démarche propose de rendre compte du ren-
versement supposé cohérent d’'une assemblée de nano-plots a partir de 1'évolution de
la proportion ny de nano-plots dans I'état d’aimantation 1) :

dn
— L = pyyny — ppyng (ILIL5)

dt
ol py4 est la probabilité pour que 'aimantation passe de I'état |} al’état ) et ny+ny = 1.
Ces probabilités sont déterminées par la statistique de Boltzmann :

1 (1 — H/p,)? 1 (14 H/m,)?
Dy = P exp <’CV knT et ppy = - exp | KV T . (IIL.6)

Il est alors possible de reconstruire le cycle d’hystérésis de I’assemblée de nano-
plots pour des valeurs données de 'anisotropie et du volume. En sommant les contri-
butions pondérées relatives aux différentes valeurs de C et de V, on construit le cycle
d’hystérésis représentatif de I'assemblée de nano-plots étudiés. Le cycle simulé a par-
tir de la valeur du champ d’anisotropie a 7' = 2 K est présenté en Figure III.13 et est
comparé au cycle expérimental.
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FIGURE III.13 — Cycle d’hystérésis du réseau de nano-plots de diametre 33 nm (o) ex-
périmental et (—) simulé dans le modéle du macrospin en prenant en compte les dis-
tributions d’anisotropie et de volume.

Afin de prendre en compte la variation thermique de ’anisotropie, '’hypothese que
le champ d’anisotropie effectif est proportionnel a ’aimantation spontanée est encore
supposée [DIETL 01]. Connaissant la variation de 1’anisotropie en température, il est
possible de réitérer le calcul du cycle d'hystérésis selon le modele décrit ci-dessus pour
différentes températures et d’en déduire I'évolution du champ coercitif et de 1’aiman-
tation rémanente (Figure II1.14).

Comme on peut I'observer sur la Figure III1.14, les variations thermiques calculées
et mesurées sont en trés bon accord : la convexité de la variation du champ de renver-
sement est bien reproduite, ainsi que la courbe de 'aimantation rémanente en fonction
de la température et la température de blocage.

Ce modéle macrospin a deux niveaux permet de reproduire la variation en tem-
pérature du champ de renversement et du rapport M, /M lorsque I'on tient compte a
la fois :

— de la distribution des volumes et d’anisotropie des nano-plots de diametre 33

nm et

— de la dépendance en température de M et donc de Hy.

Les distributions des volumes et des champs d’anisotropie se traduisent aussi par une
distribution des températures de blocage des nano-plots : la température de blocage
déterminée expérimentalement correspond essentiellement aux nano-plots les plus
anisotropes et de diameétres les plus grands.
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FIGURE III.14 — Evolutions thermiques comparées (a) du champ de renversement et (b)
du rapport M, /M, déterminées expérimentalement (CJ) et calculées (—) par le modele
macrospin en considérant les distributions de volume et d’anisotropie.

II1.4 Conclusion

Comme attendu dans une théorie micromagnétique, la longueur d’échange — ici
T0ech, =21 nm a T' = 4 K —joue un role critique vis-a-vis du renversement cohérent de
I'aimantation. Différents comportements ont été mis en évidence selon la dimension
latérale des nano-plots de (Gag 93Mnyg o7)As étudiés.

e Les nano-plots de grande taille latérale > 7.y, respectivement 230 nm et 115
nm, présentent des cycles d’hystérésis complexes avec plusieurs sauts d’aimantation
vraisemblablement attribuables a 1’existence de plusieurs configurations micromagné-
tiques stables lors du renversement sous champ de l’aimantation.

e Les nano-plots quasi-circulaires de diameétre 62 nm présentent des cycles d'hys-
térésis simples avec un seul saut d’aimantation, de plus en plus étalé lorsque la tempé-
rature se rapproche de la température de Curie 7. = 111 K. La variation de ce champ de

renversement avec la température montre que le renversement de 1’aimantation n’est
pas cohérent.

e Dans le cas des nano-plots circulaires de diametre 33 nm, proche de md.., seul
un unique champ de renversement est mesuré. La variation de ce champ de renverse-
ment, comme celle du rapport M, /M, avec la température sont bien reproduites par le
modele de rotation cohérente en prenant en compte les distributions de champ d’ani-
sotropie, de volume ainsi que les dépendances thermiques de 'aimantation spontanée
et de I'anisotropie proportionnelle a M2, La valeur expérimentale de la température de
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blocage est parfaitement interprétée dans le cadre du modele de Néel impliquant une
rotation cohérente de I'aimantation et en tenant compte des distributions de volume et
d’anisotropie des nano-plots.

Ceci démontre que la théorie de Néel du superparamagnétisme est applicable aux
semiconducteurs magnétiques dilués, méme si l’origine du ferromagnétisme n’est pas
« classique » puisque l'interaction ferromagnétique est portée par les porteurs (trous).
Il serait intéressant d’étudier des nano-plots de (Ga;_,Mn,)As beaucoup plus dilué en
ions manganese (z plus faible) ou bien plus petits afin d’atteindre le régime de confi-
nement quantique [SAPRA 02].
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CHAPITRE IV. RENVERSEMENT DE L’AIMANTATION DANS DES NANO-PLAQUETTES DE PT/CO(5 A)/PT

IV.1 Introduction

Le chapitre précédent était consacré en particulier a I'étude du mode de renver-
sement de l'aimantation sous champ magnétique d’une assemblée de nano-plots de
(Gap,93Mng g7)As de 33 nm de diametre et de 28 nm d’épaisseur. Comme pour la plu-
part des nano-éléments étudiés théoriquement [NEEL 49, BROWN 57, BRAUN 93] ou
expérimentalement [ WERNSDORFER 97a, LEDERMAN 94, WERNSDORFER 96], ces nano-
plots ont un rapport d’aspect proche de 1. Le renversement de I’aimantation d’une as-
semblée de nano-plots peut alors étre décrit par le modéle de renversement cohérent de
Néel-Brown, en considérant les distributions de taille et d’anisotropie des nano-plots
pour pouvoir simuler les variations du champ coercitif et de ’aimantation rémanente
en fonction de la température. Un autre cas intéressant est celui du renversement de
I'aimantation de nano-éléments présentant un rapport d’aspect hauteur sur largeur
tres faible. A ce jour, peu d’études ont été réalisées sur de tels systémes présentant une
anisotropie perpendiculaire, et encore moins sur des objets individuels.

L’objectif de ce chapitre est alors de déterminer et d’interpréter les mécanismes
de renversement de I'aimantation dans des nano-plaquettes de Pt/Co(5 A)/Pt dont la
nano-structuration a été présentée dans le Chapitre II. Grace a la microscopie magnéto-
optique, le renversement de 'aimantation de nano-plaquettes de différentes tailles a
température ambiante a été analysé individuellement en réponse a 'application d'un
champ magnétique.

La premiere partie de ce chapitre est consacrée a une caractérisation détaillée des
nano-plaquettes, structurale et magnétique, au sein de leur environnement (Section
IV.2). Cela permet en particulier de déterminer les parametres magnétiques des pla-
quettes et de leur voisinage, en relation avec la méthode de nano-structuration par
irradiation aux ions hélium utilisée. Cette analyse vise aussi a mettre en exergue le
comportement magnétique particulier des nano-plaquettes et nano-disques, en regard
de celui rapporté dans la littérature pour des nano-éléments fabriqués de maniere plus
invasive a partir de films magnétiques.

Les deuxiéme et troisieme parties seront respectivement consacrées a I'étude indi-
viduelle de nano-plaquettes de dimension latérale 420 nm (Section IV.3) et de nano-
disques de 130 nm de diametre (Section IV.4).

L’étude des nano-plaquettes de taille latérale 420 nm, permet de préciser la métho-
dologie employée pour déterminer la probabilité de non-renversement de 1’aimanta-
tion. Le renversement de ces nano-plaquettes met en jeu plusieurs mécanismes. L'effet
d’une irradiation additionnelle par des ions hélium, principalement destinée a dimi-
nuer le champ d’anisotropie effectif, sur la loi de probabilité de non-renversement de
I'aimantation est examiné.

La loi de probabilité de non-renversement de I'aimantation de nano-disques de
diametre 130 nm individuels montre qu'un unique mécanisme de renversement de
I'aimantation est mis en jeu. La loi exprimant le champ de renversement en fonction de
la durée des impulsions du champ magnétique est déterminée afin d’étudier les limites
de validité du modele de renversement cohérent dans une géométrie de nano-élément
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fortement anisotrope. L'effet d'une irradiation supplémentaire est finalement analysé a
travers 1’étude du régime superparamagnétique atteint a température ambiante.

IV.2 Caractérisation des réseaux de nano-plaquettes

Dans le Chapitre II, les principes de la nano-structuration aux ions hélium ont
été définis, puis ses conséquences structurales et magnétiques ont été soulignées. Forte
de ces informations, cette premiere partie est consacrée a la caractérisation des dif-
férents réseaux de nano-plaquettes obtenus par cette technique particuliere de nano-
structuration.

La caractérisation morphologique des nano-plaquettes est basée sur des expéri-
ences AFM et SEM. Les grandeurs micromagnétiques — telles que la constante d’échange,
I'aimantation spontanée et 1’anisotropie — sont déterminées ou évaluées. La distinction
entre le coeur et le pourtour des nano-plaquettes sera présentée au regard de la tech-
nique d’irradiation au travers d'un masque. Pour terminer, 1’évolution du champ a
appliquer pour renverser la direction d’aimantation dans ces nano-plaquettes en fonc-
tion de leur taille latérale est présentée et discutée. Cette analyse valide le choix de la
méthode utilisée pour la nano-structuration.

IV.2.1 Microscopies a haute résolution

Afin de connaitre précisément les caractéristiques géométriques — forme et dimen-
sion — des différents réseaux de nano-plaquettes, les deux types de microscopie, SEM
et AFM, ont été utilisées au LPN et au LPS.

Profil des masques de résine

A titre d’exemple, la Figure I'V.1 représente une vue SEM en incidence oblique d"un
masque de section plutot circulaire fabriqué sur un échantillon test pour obtenir une
nano-plaquette de 200 nm de diametre.

Le pilier en résine SU-8, épais de 550 nm, protégé par un masque de titane de 30
nm d’épaisseur et de diametre (200 + 5) nm n’est pas parfaitement cylindrique. Avec la
méthode de gravure utilisée, partiellement anisotrope, le pilier de résine présente une
surgravure sous le masque de titane. Le diametre du cylindre de résine sous le titane
est alors réduit a (160 + 5) nm, tandis que le diamétre de sa base reste égal a (200 +
5) nm. Le profil des surgravures du masque provient essentiellement du temps de gra-
vure imposé par 1'épaisseur de résine. Pour des motifs en titane de diamétre supérieur
a deux fois la largeur de la surgravure — soit (40 & 10) nm — les profils de piliers sont
analogues a celui décrit ici : conique a la base puis cylindrique. Le profil du pilier de
résine déterminé pour une nano-plaquette de 200 nm est donc similaire pour tous les
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FIGURE IV.1 - Cliché SEM obtenu en incidence oblique sur un pilier de résine SU-8
recouvert d’'un masque de titane apres une gravure RIE.

nano-disques et nano-plaquettes étudiés dans ce travail.

La forme conique de la base du pilier de résine influence fortement les propriétés
magnétiques au bord des nano-plaquettes apres l'irradiation destinée a rendre para-
magnétique les zones non protégées. Le pourtour de la nano-plaquette magnétique est
soumis a un gradient d’irradiation en dessous de cette embase conique (voir plus de dé-
tails Section IV.2.3). Pour un masque en résine de type PMMA avec des piliers présen-
tant une base de forme et dimensions analogues, H. Bernas et al. [BERNAS 99] estiment
la largeur de la transition entre la zone rendue paramagnétique et la zone non-irradiée
a 35 nm. La résine SU-8 étant plus dense que la résine PMMA, l'extension de la cou-
ronne de transition irradiée vaut (25 &= 5) nm pour toutes les nano-plaquettes étudiées.
Celles-ci sont donc constituées d’un coeur et d'une couronne affectés différemment par
l'irradiation aux ions hélium (Figure IV.2) ; leurs dimensions sont rassemblées dans le
Tableau IV.1.
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Couronne avec
un gradient d'irradiation

Coeur tres
faiblement irradié

] 1
' D 1

ceeur

Zone fortement irradiée - paramagnétique

FIGURE IV.2 — Représentation schématique de la structure d’'un nano-disque nano-
structuré par irradiation aux ions hélium.

Dyt [nm] forme Deeur [Nnm]  Deoyr [nm] | pas du réseau[pm]
130 circulaire 80 25 1,0
220 quasi-carrée 170 25 15
420 carrée 370 25 2,0

TABLE IV.1 — Caractéristiques géométriques des différents réseaux de nano-plaquettes
étudiés.

Géomeétrie et dimension des nano-plaquettes

L'irradiation a 3.10'® He".cm~2 a travers le masque constitué de piliers en résine
a pour but de rendre paramagnétique la région non-protégée par les piliers. Apres
dissolution de la résine, les nano-plaquettes sont visualisées par SEM (Figure IV.3).

Celles-ci, régulierement espacées, apparaissent en blanc sur un fond gris. Notons
qu’il subsiste une fine couche de résine non gravée par RIE qui, une fois irradiée, a
réticulé et n’a pas pu étre dissoute avec les piliers. La présence de cette fine couche
de résine explique le fort contraste obervé sur les images SEM. Les plus petites nano-
plaquettes sont quasi-circulaires et ont un diametre de (130 + 10) nm. Par la suite, elles
seront appelées nano-disques pour les distinguer des autres nano-plaquettes qui sont,
quant a elles, presque carrées, et dont les dimensions latérales respectives sont de (220
+ 10) nm et (420 £ 10) nm. La distance entre nano-plaquettes — de 1 a 2 m selon leur
taille — a été choisie afin d’éviter tout couplage dipolaire entre elles et pour permettre
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" "10pm "

FIGURE IV.3 — Clichés SEM des différents réseaux étudiés. Les dimensions latérales des
nano-plaquettes sont (a) (130 £ 10) nm, (b) (220 £ 10) nm et (c) (420 £ 10) nm.

leur observation par microscopie optique et magnéto-optique avec une résolution de
'ordre de 400 nm. Pour chaque réseau étudié, les caractéristiques des nano-plaquettes
sont consignées dans le Tableau IV.1.

La Figure IV.4 présente une image AFM acquise sur le réseau de nano-disques de
diametre 130 nm. L'image réveéle une différence topographique de (+0,5 + 0,3) nm entre
les zones paramagnétiques et les nano-disques. Cette différence est liée a la couche de
résine résiduelle. Le diametre des nano-disques, déterminé par imagerie AFM, est de
(135 £ 10) nm, en bon accord avec celui obtenu a partir des images SEM.

En paralléle aux images AFM, des expériences MFM ont été réalisées au LPS sur les
nano-disques et les nano-plaquettes. Aucun contraste magnétique n’a pu étre obtenu
pour les nano-disques. En revanche, un contraste magnétique a clairement été observé
pour les nano-plaquettes de 420 nm mais uniquement avec des pointes MFM fortement
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)

FIGURE IV.4 - (a) Image AFM d’une partie du réseau de nano-disques de Pt/Co(5 A) /Pt
de diametre 130 nm. (b) Image MFM sur des nano-plaquettes Pt/Co(5 A)/Pt de taille
420 nm dans lesquelles 'aimantation est systématiquement renversée par le champ
dipolaire rayonné par la pointe MFM.

magnétiques dont le champ rayonné (supérieur au champ de renversement des nano-
plaquettes) suffit & renverser systématiquement leur aimantation.

IV.2.2 Vitesse de déplacement de paroi aprés nano-structuration

Objectif et méthodologie

En préambule a toute étude des nano-plaquettes ou nano-disques, il est indispen-
sable de vérifier si la dose d’irradiation par des ions hélium est vraiment nulle sous le
masque de résine, c’est-a-dire au niveau du coeur des nano-plaquettes, pour pouvoir
lui attribuer une valeur réaliste d’anisotropie. Le faible taux de remplissage des réseaux
empéche une détermination expérimentale précise de I’anisotropie par magnétométrie
Kerr polaire, comme cela a été fait pour les nano-plots de (Gag 93Mng o7)As (Chapitre
III). Pour déterminer la dose en ions hélium transmise sous le masque au niveau du
film Pt/Co(5 A)/Pt, les lois de vitesse de déplacement de paroi obtenues dans une
zone témoin ayant subi les mémes traitements (thermiques, physiques et ioniques) sont
comparées a celles déterminées dans des films continus Pt/Co(5 A)/Pt vierges et uni-
formément irradiés a des doses en ions hélium parfaitement contrdlées. A partir de la
loi de vitesse de paroi en fonction du champ et en particulier de la valeur du champ
de dépiégeage 110 Hgep, il est possible d’identifier de maniére fiable le comportement de
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la zone témoin a celui d’un film continu ayant subi une irradiation donnée et dont les
parametres magnétiques sont parfaitement connus (Chapitre II) [REPAIN 04].

Méthode expérimentale

Les mesures de vitesse de déplacement de paroi ont été faites par microscopie
magnéto-optique de fagon quasi-statique dans une zone masquée par la résine lors
de l'irradiation ionique, comme pour les nano-plaquettes, et de taille 5 ym x 60 pm —
appelée par la suite réservoir, suffisamment grande pour négliger les effets de bords.
Le déplacement de paroi est analysé au centre du réservoir pour n’étre sensible qu’au
seul effet d"une irradiation au travers du masque.

Le protocole est le suivant :

(1) Un domaine est nucléé par une impulsion de champ magnétique (image (i)
de la Figure IV.5-(a)). Dans cette gamme temporelle, on peut considérer que la
paroi s’arréte des la coupure du champ. Cet état sert de référence pour la position
de la paroi.

(2) La position de la paroi est ensuite visualisée a la rémanence apres avoir ap-
pliqué des impulsions successives de champ (images (ii) et (iii)) de durée At
déterminée. La vitesse moyenne de la paroi entre chaque position est obtenue en
divisant le déplacement AL de la paroi par la durée At de I'impulsion de champ.

La variation de la vitesse en fonction du champ est reportée en Figure IV.5-(b). La
loi de vitesse de déplacement de la paroi est compatible avec un régime de reptation :

In(v) ~ H T (Figure IV.5-(c)). Ainsi, a bas champ, le mode de renversement de l'ai-
mantation dans ce réservoir s’opere par une nucléation suivie d'une propagation de
paroi dans un milieu caractérisé par un faible désordre aléatoire. Le champ de dépié-
geage déterminé dans le réservoir du film nano-structuré vaut environ 30 mT. Il est
notablement plus faible que celui mesuré dans I'échantillon vierge, ot pgHgep =~ 68
mT. Indépendamment des effets d’irradiation sur le pourtour des nano-plaquettes, le
masque de résine utilisé n’a donc pas parfaitement protégé de l'irradiation le coeur des
nano-plaquettes (Figure IV.2).

Dans une seconde étape, le comportement magnétique de ce réservoir est comparé
a celui d’une couche uniformément irradiée. La variation du champ de dépiégeage, dé-
terminé pour des échantillons initialement identiques, puis irradiés a différentes doses
en ions hélium, est représentée en Figure IV.6 et ajustée par une exponentielle décrois-
sante avec la dose d’ions hélium. Le coeur des plaquettes se comporte comme une
portion de film qui aurait été irradiée avec (4 + 1).10'° He".cm™2. On peut estimer
que 13 % de la dose d’ions hélium initiale a traversé le masque de résine. Cette dose
d’irradiation a entre autres effets de réduire sensiblement le champ coercitif, le champ
d’anisotropie et la température de Curie du film vierge Pt/Co(5 A)/Pt.
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FIGURE IV.5 - (a) (i) Nucléation d'un domaine dans le réservoir (5um x 60 pm) apres
une forte impulsion de champ puis déplacements (ii) et (iii) de la paroi de domaines
suite a des impulsions de champ magnétique de 28 mT pendant At =2 ps. (iv) Positions
successives de la paroi déterminées a partir du déplacement du front du domaine. (b)
Variation de la vitesse en fonction du champ et évaluation du champ de dépiégeage :

poHgep = 30 mT. () Pour H < 30 mT, variation de In(v) en fonction de H a,

Par la suite, au coeur des nano-plaquettes, les modifications des propriétés magné-
tiques sont supposées identiques a celles du réservoir irradié a travers le masque, ce

qui correspond a la dose :

d(cceur) = (44 1).10'° He™.cm ™2 (IV.1)
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FIGURE IV.6 — Variation du champ de dépiégeage en fonction de la dose d’ions hélium
sur des échantillons issus de la méme série que le film nano-structuré.

IV.2.3 Valeur des grandeurs magnétiques dans les nano-plaquettes

Rappelons que chaque nano-plaquette est composée de deux régions (Figure I'V.2) :

— un cceur partiellement protégé de l'irradiation aux ions hélium par un masque
en résine d’épaisseur constante (d = 4.10' Het.cm—?)

— et une couronne non uniformément irradiée — entre d = 3.10' He".cm™2 a sa
périphérie et d = 4.10'® He™.cm~2 au bord du cceur — du fait de I’embase conique
du pilier en résine au contact du film Pt/Co(5 A)/Pt.

2

Au cceur des nano-plaquettes

Des mesures d’anisotropie par magnétométrie magnéto-optique ont été réalisées
sur plusieurs films de Pt/Co(5 A)/Pt irradiés aux ions hélium a des doses comprises
entre 0 et 1,6.10'¢ Het.cm™2. A partir de la détermination de la variation du champ
d’anisotropie effectif en fonction de la dose d’irradiation (Figure IV.7), la valeur du
champ d’anisotropie au coeur du nano-disque est égale a celle d’un échantillon de
Pt/Co(5 A)/Pt irradié & une dose de 4.10° Het.cm™2:

poHg,(cceur) = (230 + 50) mT. (IV.2)

L’estimation de la valeur M au coeur des nano-plaquettes est basée sur la variation
relative de 'aimantation spontanée en fonction de la dose d’irradiation pour un film
de Pt/Co(5 A)/Pt [DEVOLDER 00] et une valeur de I’aimantation spontanée de (1200 £
100) kA.m~! pour la couche vierge (Chapitre II). Cela conduit a :

M (cceur) = (1050 + 100) KAm™. (IV.3)
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FIGURE IV.7 — Variation du champ d’anisotropie effectif dun film Pt/Co(5 A) /Pt en
fonction de la dose en ions hélium.

La constante d’échange est plus délicate a évaluer. Pour l'estimer, il est possible
d’utiliser la relation entre la température de Curie d’un systeme 2D Ising et I'intégrale
d’échange J :

(S +1) 2J8
3 1H(4W2JS/(2MBKeff))

proposée par Bruno [BRUNO 92]. Une application numérique de cette équation passe
par la détermination expérimentale du seul parametre inconnu a ce stade, la tempéra-
ture de Curie. Toutefois, une dégradation irréversible des couches est observée pour
des températures supérieures a 480 K. Les mesures magnéto-optiques en température
permettent seulement de préciser que la température de Curie 7. d"une couche irra-
diée avec d = 4.10'° HeT.cm™?2 est supérieure a 480 K et que, dans tous les cas, 7.
décroit avec la dose d’irradiation, impliquant une diminution corrélée de la constante
d’échange avec la dose.

T, ~

(IV.4)

Sans I'avoir déduite rigoureusement expérimentalement, la valeur de la constante
d’échange utilisée par la suite au cceur des nano-plaquettes (A(cceur) = 10711 J.m™1)
est légerement inférieure a celle du massif (1,4.10~! Jm~1).

La couronne d’irradiation

Une évaluation des effets liés a une irradiation ionique peut étre obtenue grace a
des simulations TRIM. Il s’agit de simulations de type Monte-Carlo, dans lesquelles le
milieu est supposé amorphe et n’évolue pas au cours de l'irradiation. Elles permettent
cependant de dévoiler de grandes tendances. Ainsi, a partir des simulations TRIM dé-
taillées par Bernas et al. [BERNAS 99], la dose en ions hélium varie linéairement entre le
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bord et le cceur des nano-plaquettes (Figure IV.8-(a)). Dans cette couronne, large de 25
nm, les valeurs des parametres magnétiques varient eux aussi, et ce, de fagon continue.

Pour des films identiques, irradiés par des ions hélium a différentes doses, les me-
sures en magnétométrie magnéto-optique ont montré que le champ d’anisotropie varie
quasi-exponentiellement avec la dose. Il en est de méme pour 'aimantation sponta-
née [DEVOLDER 00]. Nous supposerons donc par la suite que les différents parametres
magnétiques, y compris la constante d’échange, décroissent exponentiellement dans la

couronne vers 'extérieur des nano-plaquettes selon le profil schématique présenté sur
la Figure IV.8-(b).

(a) (b)

coeur

Dose [10'° He .cm™]

para
0 20 40 60 80 0 20 40 60 80
Distance au centre du nano-disque [nm]

=
S

Distance au centre du nano-disque [nm]

FIGURE IV.8 — Représentation schématique de la variation radiale (a) de la dose d’ir-
radiation et (b) des paramétres magnétiques, tel que le champ d’anisotropie effectif,
I'aimantation ou la constante d’échange, dans un nano-disque de 130 nm de diametre
(Legeur = 80 nm et Legyr = 25 nm).

Les valeurs des différents parametres magnétiques du coeur des nano-plaquettes
utilisés par la suite sont résumées dans le Tableau IV.2.

poHg, [mT] M, [KAm~'] K, [m~*] A[m']
230 1050 8,1.10° 10~ 11

TABLE IV.2 — Valeurs des parametres magnétiques pour le cceur des nano-plaquettes
irradiées a 4.10' He*.cm 2.
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Irradiation supplémentaire aprés nano-structuration

Sur le méme échantillon, plusieurs réseaux identiques de nano-disques et de nano-
plaquettes ont été réalisés. Aprés avoir retiré le masque de résine, il a été possible de
procéder a de nouvelles irradiations globales de 1’échantillon dans le but de réduire
'anisotropie des nano-plaquettes pour se rapprocher du régime superparamagnétique
a température ambiante. La modification de 'anisotropie et de ’aimantation sous ir-
radiation supplémentaire sont résumées dans le Tableau IV.3. Les valeurs estimées de
K, et del’échange A sont aussi reportées.

d[10'° He".em™?] || poHk, [mT] Mg [kA.m™'] K,[Jm™®] A[Jm™]
0,4 (ceeur initial) 230 1050 8,1.10° 10~1
1,2 35 910 5,3.10° 1,5.1012
1,4 22 890 5,1.10° 1012
1,6 13 880 4,9.10° 0,6.10712

TABLE IV.3 — Valeurs du champ d’anisotropie effectif, de I'aimantation spontanée, de
"anisotropie uniaxiale et de la constante d’échange au coeur des nano-disques et nano-
plaquettes pour différentes doses d’irradiation effective de films Pt/Co(5 A)/Pt.

IV.2.4 Microscopie magnéto-optique des nano-plaquettes et nano-disques

Du fait d’un signal magnétique détecté par MFM trop faible et de la trop grande
sensibilité des nano-éléments au champ rayonné par la pointe, I'intégralité des me-
sures magnétiques en microscopie ont été réalisées par microscopie magnéto-optique
Kerr polaire. Toutes les expériences ont été réalisées dans le régime quasi-statique par
comparaison des états enregistrés avant et apres une impulsion de champ magnétique
d’amplitude et de durée variables. Sauf mention contraire, toutes les images magnéto-
optiques qui seront présentées par la suite ont été réalisées en soustrayant I'image du
systeme saturé — image de référence — a I'image acquise apres l'impulsion.

Imagerie magnéto-optique des nano-plaquettes isolées

Les difficultés rencontrées pendant ces expériences sont principalement liées a la
nécessité d’augmenter le temps d’acquisition des images avec la réduction des dimen-
sions latérales du nano-objet. Ceci requiert alors une grande stabilité mécanique du sys-
teme afin de ne pas étre trop sensible aux instabilités et dérives thermiques du montage.
Ces derniers effets néfastes rajoutent a I'image-différence un contraste non magnétique
et en diminue fortement la qualité. Afin d’obtenir un rapport signal sur bruit suffisant
pour détecter le renversement de I’aimantation d"une nano-plaquette sans ambiguité, il
a été nécessaire d’accumuler de nombreux clichés avant et apres 'impulsion de champ
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magnétique, pour en tirer I'image magnéto-optique finale, tout en conservant un temps
d’acquisition total « raisonnable » :
— 128 clichés de 3,8 secondes chacun pour les nano-disques de diametre 130 nm
(Figure IV.9-(a)),
— 32 clichés de 3,8 secondes chacun pour les nano-plaquettes de taille 220 nm (Fi-
gure IV.9-(b)),
— 8 clichés de 3,8 secondes chacun pour les nano-plaquettes de taille 420 nm (Fi-
gure IV.9-(c)).

Sur chacune de ces images, différents niveaux de gris apparaissent selon que 1’état
d’aimantation de la nano-plaquette ait été modifié ou non. Le niveau blanc correspond
aux nano-éléments dont I'aimantation s’est renversée suite a I'application du champ
magnétique. Le niveau gris soutenu correspond, quant a lui, aux zones paramagné-
tiques de I’échantillon et aux nano-plaquettes dont 1’état d’aimantation n’a pas été
modifié par 'application du champ. Les zones dans lesquelles I'aimantation fluctue
peuvent prendre différents niveaux de gris, en fonction de la période des fluctuations
par rapport au temps d’acquisition.

Rappelons que I'état d’aimantation mesuré ici est celui a la rémanence. Comme le
temps d’acquisition total vaut respectivement 1 minute et 15 minutes pour les nano-
plaquettes de taille 420 nm et les nano-disques, il est important de s’assurer que 1’état
d’aimantation mesuré correspond bien a l'état atteint apres application du champ ma-
gnétique. Dés que I'on réduit les dimensions latérales (Section 1V.4.2), aux temps longs,
l'effet des fluctuations thermiques ne peut plus étre négligé [BODE 04].

A titre d’exemple, et dans le cas le plus sensible, la Figure IV.10 montre deux
images magnéto-optiques du méme état magnétique d’une zone donnée du réseau
de nano-disques de diametre 130 nm prises a 24 heures d’intervalle. Il apparait que
I'image magnéto-optique n’a pas évolué : pour tous les nano-disques, I'aimantation est
restée stable au cours de ces 24 heures.

En partant de 'expression proposée par Brown (Equation 1.48), le temps caractéris-
tique 79 a été évalué en considérant respectivement soit le volume total du nano-disque
soit le volume de son cceur :

70 = 2.107'2 s pour le nano-disque et 7y = 3.107'? s pour le cceur. (IV.5)

Ces valeurs relativement faibles de 7y s’expliquent par la valeur particulierement éle-
vée de a = 0, 3 déterminée dans des films Pt/Co(5 A)/Pt [METAXAS 07]. En supposant
valable la loi de Néel-Brown, la température de blocage au-dela de laquelle un nombre
statistiquement significatif de nano-disques peut avoir changé d’état magnétique du-
rant At = 24 h en champ nul, est donnée par :

KegV

Ty = — —efft”
P kgn (AY,,)

(IV.6)
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FIGURE IV.9 — Images-différences de 30 x 20 um? obtenues en microscopie magnéto-
optique Kerr polaire sur des réseaux (a) de nano-disques de diametre 130 nm, (b) de
nano-plaquettes de taille 220 nm et (c) de nano-plaquettes de taille 420 nm. Les états
magnétiques rémanents ont été observés apres application d"une impulsion de champ
uoH =12,9 mT sur un état initialement saturé sous -100 mT.

La température de blocage des nano-disques vaut alors : Tp = 1520 K et pour le
coeur, T = 580 K.

Ces deux valeurs sont nettement supérieures a la température fixée lors des ex-
périences : T' = 303 K. Suite a I'impulsion de champ magnétique, 1'état d’aimantation
mesuré dans les nano-disques de 130 nm est donc bien I'état d’équilibre. Ceci est a for-
tiori encore plus vrai pour les nano-plaquettes de plus grandes dimensions latérales.

La microscopie magnéto-optique s’'impose ici comme une technique expérimentale
parfaitement adaptée a 1'étude, individuelle et paralléle, du renversement de 1’aiman-
tation de chaque nano-disque et de chaque nano-plaquette de ces réseaux.
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FIGURE IV.10 - Images-différences 37 x 32 ym? magnéto-optiques Kerr polaire de I'état
magnétique des nano-disques de diametre 130 nm a l'instant initial ¢y (a) et ¢y + 24 h

(b).

Cycle d"hystérésis des différents réseaux de nano-plaquettes

Le champ coercitif de nano-éléments dépend de maniere cruciale de la méthode
de nano-structuration utilisée. Comme mentionné précédemment, le renversement de
l'aimantation dans les films Pt/Co(5 A)/Pt est initié en de rares centres de nucléation
et se poursuit par propagation uniforme de parois. Dans ce cas, une nano-structuration
du film en un réseau de nano-plots par un procédé de gravure classique conduit a
une large distribution de coercivité [JAMET 98]. La coercivité est alors contrdlée par le
champ de nucléation qui est fortement distribué dans le film.

La fabrication de réseaux de plots séparés de 20 nm par gravure avec un faisceau
focalisé d’ions gallium balayé selon un réseau de lignes orthogonales est une alterna-
tive a la gravure physique globale. Dans ce cas, les bords de chaque plot sont partiel-
lement irradiés (sur 60 a 100 nm), ce qui favorise un processus de nucléation en péri-
phérie. Ceci a pour effet de réduire la valeur de la coercivité des plots et de diminuer

AH,
sa dispersion : = 25 % pour des plots de 1 x 1,35 yum? [AIGN 98].

T

La distribution de coercivité des réseaux de nano-plaquettes, présentant aussi une
couronne partiellement irradiée susceptible de favoriser la nucléation, a été testée. Si
la nucléation est facile et homogene, c’est le champ de propagation de la paroi — qua-
siment uniforme dans le film — qui contrdle la coercivité des nano-plaquettes. Ici, la
variation du nombre de nano-disques ou de nano-plaquettes dont I'aimantation s’est
renversée, suite a une impulsion de champ de durée donnée, 1 seconde, en fonction
de la valeur du champ appliqué permet de mesurer directement la distribution des
champs coercitifs des différents nano-éléments d’un réseau. Une telle étude a été me-
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née sur les nano-disques de diametre 130 nm ainsi que sur les nano-plaquettes (Figure
IV.11).

1.00+ ' '

0.75

0.50 4

0.25

Aimantation [u.a.]

0.00

R 10 15 20
Champ appliqué [mT]

FIGURE IV.11 - Fraction de nano-plaquettes renversées en fonction du champ appliqué
pour les nano-disques ([]) de diametre 130 nm, les nano-plaquettes (©O) de taille 220 nm
et (A) de taille 420 nm. La durée d’application du champ est de 1 s. Pour comparaison,
I’évolution du renversement de 1'aimantation du réservoir est également représentée

(®).

Les données ont été ajustées par la fonction d’«erreur » de Gauss : le champ de
renversement H, ainsi que la largeur de la distribution des champs de renversement
AH, déduits sont reportés dans le Tableau IV.4 avec la largeur relative de la distribu-
AH,
H,
IIs sont tres peu distribués et restent tres faibles (~ 11,9 a 14,2 mT) devant le champ

d’anisotropie effectif du cceur, égal a poHg,, = 230 mT. Il faut noter que ce champ
de renversement est toujours plus faible que pour le film originel, contrairement a la
situation présentée pour des plots obtenus par des moyens plus classiques de nano-
structuration, ot il croit avec le confinement. Ces résultats démontrent que la technique
de fabrication par irradiation permet d’obtenir de faibles champs de renversement de
I'aimantation peu dispersés de plot a plot ou selon leur taille, méme pour les nano-
disques les plus petits.

tion . Les champs de renversement varient peu avec la taille de la nano-plaquette.

IV.2.5 Discussion

Pour les nano-éléments dans lesquels la direction de facile aimantation est perpen-
diculaire au plan des couches, il n'y a pas lieu d’évoquer |'« anisotropie configuration-
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130 nm 220 nm 420 nm
H, [mT] 12,6 11,9 14,2

AH, [mT]| 22 1,3 0,9
AH, .
o 1% 18 11 6

TABLE IV.4 — Champs de renversements déterminés pour chaque taille de nano-
éléments irradiés (valeur moyenne, largeur de la distribution et largeur relative).

nelle » liée au champ démagnétisant, introduite par Cowburn et al. pour analyser 1'évo-
lution du champ de renversement en fonction de la taille du nano-élément a aimanta-
tion planaire [COWBURN 99]. Dans les films minces de Pt/Co(5 A) /Pt irradiés, 1’ai-
mantation reste parfaitement perpendiculaire; ainsi, I'aimantation n’a que deux états
possibles 1} et || dans les nano-plaquettes, y compris dans la couronne. Dans les sys-
temes a aimantation perpendiculaire, deux types opposés de variation du champ de
renversement en fonction de la taille latérale des nano-structures ont pu étre observés :

e Pour des réseaux de nano-plots de nickel fabriqués par lithographie optique in-
terférentielle, le champ de renversement des plus petits nano-plots décroit en réduisant
leur taille [ROss 00]. Ceci est lié a I'apparition du superparamagnétisme lorsque 1'on
diminue les dimensions latérales des nano-plots qui, dans ce cas, sont des pyramides.

e La majeure partie des évolutions rapportées dans la littérature concerne des
nano-éléments polycristallins [JAMET 98, THOMSON 06, BOUKARI 08]. En particulier,
Thomson et al. ont montré par MFEM que le champ de renversement de multicouches
de type [Co(0,33 nm)/Pd(0,96 nm)]s augmente fortement avec la réduction des dimen-
sions latérales des nano-éléments : il passe de 180 mT pour des plots ayant un diametre
de 5 pm a 620 mT pour des nano-plots de 50 nm de diameétre ; cette derniére valeur
est proche de celle du champ d’anisotropie, égal a 1 T. Cette augmentation de la valeur
moyenne du champ de renversement s’accompagne de I'augmentation de la largeur de
sa distribution qui avoisine 80 mT pour des plots de 50 nm de diametre. Ce comporte-
ment est ici attribué a la structure granulaire de ’échantillon, les auteurs concluent que
le champ de renversement est d’autant plus grand que le nombre de grains contenus
dans un nano-plot est limité.

Le mécanisme de renversement proposé pour rendre compte d"une augmentation
du champ coercitif avec la diminution de la taille des plots magnétiques fait intervenir
deux processus successifs [JAMET 98] :

(i) lanucléation d"un petit domaine d’aimantation paralléle au sens du champ ap-
pliqué dont la dimension latérale est fixée par la taille des grains. Dans ce cas, la
coercivité de chaque nano-élément est controlée par le champ de nucléation tres
distribué sur le film, ce qui provoque une augmentation du champ coercitif par
réduction de la taille,
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(ii) la propagation de la paroi du domaine nucléé.

Enrevanche, dans les nano-plaquettes étudiées ici, le champ de renversement varie
tres peu avec la réduction des dimensions latérales. De plus, le champ de renversement
mesuré sur une assemblée de nano-disques de 130 nm de diametre est plus faible (H,
= 12,6 mT) que le champ de renversement (H,. = 16,0 mT) dans le réservoir témoin. Ce
comportement privilégié permet d’affirmer que la nucléation sous champ est aisée, et
que le champ coercitif des nano-plaquettes est controlé par la propagation de parois.

Dans la suite de cette étude, les mécanismes de renversement de I’aimantation dans
les nano-plaquettes de taille 420 nm, puis dans les nano-disques de diametre 130 nm
seront étudiés en détail. Une attention toute particuliére sera ainsi portée a la déter-
mination des lois de probabilité de non-renversement de I'aimantation dans chaque
nano-plaquette ou nano-disque. Ces lois permettent de déterminer 1"unicité ou la plu-
ralité des processus mis en jeu lors du renversement de 1’aimantation dans ces nano-
éléments.

IV.3 Renversement de l’aimantation dans les nano-plaquettes
de taille latérale 420 nm

Divers criteres ont été proposés afin de prédire les conditions permettant d’obser-
ver un renversement cohérent de I’'aimantation [KONDORSKII 52, BROWN 57, BRAUN 93,
AHARONI 01]. L'ensemble de ces résultats montre que la dimension latérale sur la-
quelle le renversement de I'aimantation peut étre cohérent est de 1’ordre de grandeur
de la longueur mdg.

Dans le systeme Pt/Co(5 A)/Pt, avec I'hypothese d’une décroissance exponentielle
de I’anisotropie et de la constante d’échange en fonction de la dose en ions hélium, la
longueur d’échange, dec, ~ 4 = 1 nm, est indépendante de la dose. A priori, ces nano-
disques et nano-plaquettes ne répondent pas aux critéres de tailles admis pour présen-
ter un renversement de l'aimantation cohérent, et ce dernier doit donc s’opérer via le
franchissement de plusieurs barrieres d’énergie. Nous allons vérifier cette conjecture.

IV.3.1 Loi de probabilité de non-renversement de I’aimantation

Dans le régime thermiquement activé, le processus de renversement est stochas-
tique et caractérisé par une loi de probabilité. Afin de tester si une ou plusieurs barrieres
d’énergie sont franchies lors du renversement de I’aimantation, c’est-a-dire le nombre
de processus impliqués, il faut déterminer la loi de probabilité de non-renversement de
I'aimantation. Dans le cas ot1 un seul processus est mis en jeu, c’est-a-dire ot1 une seule
barriere d’énergie doit étre franchie, la loi de probabilité de non-renversement suit une
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loi exponentielle en fonction du temps (Chapitre I) :

P(t) = exp <_Tt> , (IV.7)

7 étant le temps caractéristique de renversement de I’aimantation.

Stabilité de I’aimantation dans les nano-plaquettes de 420 nm

Pour toutes les doses d’irradiation utilisées, un état d’aimantation donné reste
stable, au moins sur plusieurs heures. Les températures de blocage prédites en sup-
posant une unique barriere d’énergie pour un processus cohérent sont reportées dans
le Tableau IV.5. Elles sont suffisamment élevées pour pouvoir étudier la probabilité de
non-renversement des nano-plaquettes sous champ appliqué.

d[10' Het.em~2] || 04 12 14 16
70 [ps] 2 32 65 145
Tx [K] 13890 2060 1410 840

TABLE IV.5 — 7y calculé d’apres Brown (Equation 1.48) et température de blocage atten-
due, en champ nul, pour les nano-plaquettes de 420 nm en faisant ’hypothese simpli-
ficatrice d"un renversement cohérent.

Protocole expérimental

La microscopie magnéto-optique en configuration Kerr polaire est parfaitement
adaptée a la détermination de la loi de probabilité de non-renversement de I'aimanta-
tion d'un nano-élément unique. L'avantage de la microscopie, en particulier optique,
est de pouvoir faire cette étude en paralleéle sur une assemblée de nano-éléments, ce qui
permet de pouvoir répondre a la question toujours sous-jacente de la représentativité
d’un objet unique au sein d'une communauté (Figure IV.12-(a)).

Afin de prendre correctement en compte le caractere aléatoire du renversement
thermiquement activé, on doit répéter N fois la méme expérience. N est fixé a 20 afin
que la durée totale des expériences reste raisonnable (Figure IV.12-(b)). En revanche,
a condition de reproductibilité du processus de renversement de 'aimantation dans
chaque nano-élément, on peut profiter du parallélisme de 'optique pour multiplier
le nombre de mesures N par le nombre total de nano-plaquettes (N’ = 144) étudiées
simultanément. L'expérience est réalisée sous champ magnétique constant, la durée
de I'impulsion en champ variant entre 100 ns et 25 us. Pour une durée d’impulsion
donnée, on réalise 20 images-différences (image apres application du champ soustraite
del’'image saturée sous champ). Pour chaque image, I’état magnétique de chaque nano-
plaquette est déterminé.

-134 -



IV.3 - RENVERSEMENT DE L’AIMANTATION DANS LES NANO-PLAQUETTES DE 420 NM

—_

(=

(=]
!

(©

<

9

Q
"

e

[

(=)
:

e

[N

G
"

g

=)

S
n

Probabilité de non-renversement

1 10 100 1000 10000

Durée d'impulsions [ns]

FIGURE IV.12 - (a) Image magnéto-optique obtenue sur une partie du réseau de nano-
plaquettes de taille 420 nm, irradiées sous 4.10'° He™.cm ™2, suite a une impulsion de
champ de 18 mT et de durée 2 us. (b) Série de 20 images-différences magnéto-optiques
correspondant a la zone délimitée en jaune sur (a). On peut alors suivre le comporte-
ment individuel de chaque nano-plaquette (par exemple, celle entourée de jaune) et (c)
déterminer (fleche rouge) sa probabilité de non-renversement. En modifiant A¢, on ob-
tient la loi de probabilité de non-renversement de ’'aimantation de cette nano-plaquette
(@), que 'on peut comparer a une loi exponentielle (—).
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Une valeur de la probabilité de non-renversement de 1’aimantation est alors dé-
duite pour chacune des nano-plaquettes sur les 20 images et pour la durée d"impulsion
considérée (Fleche sur la Figure IV.12-(c)). En faisant varier la durée d’impulsion du
champ magnétique, il est possible de tracer la loi de probabilité de non-renversement
de I'aimantation pour chaque nano-plaquette et de la comparer a une loi exponentielle
prédite pour un renversement cohérent de 1’aimantation (Figure IV.12-(c)).

Résultats

Les lois de probabilité de non-renversement ont ainsi été déterminées pour les
nano-plaquettes de 420 nm de diametre Figure IV.13, pour les 4 doses rappelées dans
le Tableau IV.5.
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FIGURE IV.13 — Probabilité de non-renversement de I’aimantation en fonction de la du-
rée d’impulsion pour des nano-plaquettes de taille 420 nm irradiées sous (a) 4.10°
Het.cm™2, (b) 1,2.10'® Het.cm™2, (c) 1,4.10' HeT.cm~2 et (d) 1,6.10'6 Het.cm™2. Les
symboles (OJ, 0, /\) correspondent aux résultats obtenus sur trois nano-plaquettes dif-
férentes; les lois exponentielles sont tracées sur le méme graphe.
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L’amplitude de I'impulsion de champ magnétique a été choisie de telle sorte que
la transition entre le régime ot I'aimantation ne se renverse «jamais » (P(At) = 1) et le
régime ou 'aimantation se renverse « toujours » (P(At) = 0) ait lieu sur une gamme de
durées d'impulsion entre 100 ns et 25 us. Les valeurs du champ appliqué sont respecti-
vement :

H=(156+04) mT pour 4.10" Het.cm~?2

H=(103+04) mT pour 1,2.10'% He*.cm™2
H=(76+04)mT pour 1,4.10'°® Het.cm—2
H=(6,0+02mT pour 1,6.10! Het.cm™2

(IV.8)

Sur la Figure IV.13, est représentée la probabilité de non-renversement de I’aiman-
tation pour trois nano-plaquettes distinctes et pour chaque dose d’irradiation. Afin de
rendre compte de la dispersion des comportements représentatifs de chaque assem-
blée de nano-plaquettes irradiées a différentes doses, les trois nano-plaquettes type ont
été sélectionnées pour représenter un renversement de 1'aimantation avec des temps
caractéristiques plus ou moins longs. Sur la Figure IV.13, on compare les données ex-
périmentales a une loi exponentielle de méme temps caractéristique 7 a /e. Quelles que
soient la nano-plaquette étudiée et la dose d’irradiation ionique, les points expérimen-
taux ne peuvent absolument pas étre ajustés par une loi exponentielle. La probabilité
de non-renversement des plots varie de maniéere beaucoup plus brutale avec At qu'une
exponentielle. Aux temps courts, At < 7, la probabilité de non-renversement est tou-
jours supérieure a la valeur attendue dans le cas d'un mécanisme unique alors qu’elle
est plus faible aux temps longs.

IV.3.2 Discussion

Ces résultats expérimentaux concernant une loi de probabilité non exponentielle
attestent d’'un renversement de I'aimantation complexe. Une loi de probabilité de non-
renversement de I'aimantation dite « exponentielle étirée » a di étre utilisée afin de les

ajuster :
G
P(t)=exp | — <—> ) (IV.9)
T3

Barrieres d’énergie franchies en parallele — 3 <1

Lederman et al. [LEDERMAN 93] ont montré que, dans I'’hypothese o1 plusieurs
barrieres d’énergie sont franchies en parallele, la loi de probabilité de non-renversement
expérimentale P(t) doit étre telle que :

P(t) < exp — sit< T
(IV.10)

P(t) > exp|— sit>rT,
T
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7 étant le temps caractéristique obtenu a partir du meilleur ajustement avec une loi ex-
ponentielle. Ce type de loi est analogue a une loi de probabilité du type « exponentielle
étirée » avec 3 < 1. Ce comportement a été mis en évidence dans des nano-fils de cobalt
ou de nickel dont le diametre excede 2 fois la longueur d’échange [WERNSDORFER 96,
WERNSDORFER 97b]. Ils attribuent alors les valeurs de 3 < 1 a une dispersion des dif-
térentes barriéres d’énergie qui peuvent étre franchies en parallele dans ces nano-fils.

Les lois de probabilité déterminées expérimentalement pour les nano-plaquettes
de taille latérale 420 nm sont en désaccord avec ces prédictions ; I’hypothese d'un ren-
versement de 1’aimantation faisant intervenir le franchissement de plusieurs barrieres
en paralléle, telles que des nucléations simultanées dans une nano-plaquette, est donc
a rejeter.

Barrieres d’énergie franchies successivement — (3> 1

Le second schéma proposé est celui d'un renversement de 1’aimantation impli-
quant le franchissement successif de n barriéres d’énergie AE;. Ce schéma de renverse-
ment de I'aimantation a déja été proposé par S. Lemerle [LEMERLE 98, FERRE 02] pour
analyser la probabilité de nucléation dans des films de Pt/Co(5 A)/Pt (n=3), puis par
Attané et al. [ATTANE 06] pour interpréter le dépiégeage thermiquement activé d'une
paroi de domaines sur des micro-macles de FePt (n = 2).

[lustrons-le dans le cas de deux barrieres successives. Ces barriéres correspondent

respectivement au passage de I’état d’aimantation initial saturé {} a un état intermé-
diaire métastable, et de cet état métastable a 1’état final saturé | (Figure IV.14).

T»], AE»] Tz, AE2

-y o

FIGURE IV.14 — Schéma du renversement de I’aimantation impliquant le franchissement
de deux barrieres d’énergie successives. La premiere barriére est associée a la nucléa-
tion d"'un domaine magnétique en équilibre métastable tandis que le franchissement de
la seconde barriere permet la propagation de la paroi afin de renverser I'aimantation
de toute la nano-plaquette.
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En supposant que le franchissement de chaque barriere AE; se fait selon une loi
d’Arrhenius - van’t Hoff avec un temps caractéristique 7, les lois de probabilité atten-
dues s’écrivent respectivement :

P(t) = exp <_—t> + 2 exp <_—t> <1 — exp <M>> sin=2
T1 Ty — Ti T2 TIT2
(IV.11)

= (2 =y (2) (oo (2252

+(73—T2;?§Ts—ﬁ)exp <;_;> <1_exp <¥Tgﬁ)>> =3

(IV.12)

Valeur de 5 dans les nano-plaquettes

Pour chaque dose d’irradiation, la distribution des valeurs de 3 a été déterminée;
elle est représentée en Figure IV.15-(a). A la plus faible dose, 4.10'> He*.cm~2, la dis-
tribution des valeurs de 3 peut étre ajustée approximativement par une gaussienne, de
largeur a mi-hauteur égale a 1, centrée autour de 5 = 2,6. Lorsque la dose d’irradiation
augmente, la valeur moyenne de 3 diminue et tend vers 2. La largeur de la distribution
diminue elle aussi et vaut 0,6 pour la dose la plus élevée (16.10'° He™.cm—2).

4.10' H em” 12.10°He .em” 14.10°He ".em” 16.10°He " .cm” ( )

Phhe

70 0 4 8 12 16
Dose [10"°He".cm™]

Nombre de nano-plaquettes

FIGURE IV.15 — (a) Distribution des valeurs de 'exposant 3 déterminées sur les 144
nano-plaquettes de taille 420 nm aux différentes doses d’irradiation. (b) Variation de la
valeur moyenne et de la largeur des distributions de §.
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De telles valeurs de 3 ont déja été reportées par Lederman et al. [LEDERMAN 94]
lors de I'étude du renversement thermiquement activé de I'aimantation dans des nano-
particules ellipsoidales de y-Fe;O3. Pour ces nano-particules, les valeurs de 3 sont com-
prises entre 2 et 7. Fatuzzo a montré que, dans le cas d'un renversement multidomaines,
la loi de probabilité de non-renversement de 1’aimantation devient non exponentielle,
et qu'une valeur de 3 = 3 peut étre obtenue [FATUZZO 62]. La diminution de 3 avec la
dose (Figure IV.15-(b)) tend a montrer qu'une irradiation aux ions hélium permet d'ho-
mogénéiser les renversements d’aimantation. Ceci peut s’expliquer par une augmen-
tation du rapport température de travail sur température de blocage; les fluctuations
thermiques deviennent alors plus efficaces et permettent de « gommer » les barrieres
d’énergie, si nombreuses soient elles.

Dans les nano-plaquettes, suffisamment larges de taille latérale 420 nm, obtenues
par l'irradiation aux ions hélium, la loi de probabilité de non-renversement de 1’ai-
mantation est non exponentielle, ce qui implique plusieurs barrieres d’énergie et plu-
sieurs processus. A toutes les doses d’irradiation considérées, cette loi ne peut pas étre
expliquée par plusieurs processus agissant en parallele. Dans I'’hypothese de bar-
rieres franchies successivement, il n’est pas possible a ce stade de conclure quant au
nombre et a la nature des processus mis en jeu.

IV.4 Renversement de I’aimantation dans les nano-disques de
diametre 130 nm

Seuls des nano-éléments de taille inférieure a ceux présentés dans la section pré-
cédente sont susceptibles de mettre en jeu un processus unique lors du renversement
de leur aimantation. Tant les résultats expérimentaux de W. Wernsdorfer sur la nu-
cléation d'un domaine par le franchissement d’une unique barriere dans un nano-fil
[WERNSDORFER 96], que ceux concernant le renversement cohérent de I'aimantation
d’une nano-particule sphérique de cobalt [WERNSDORFER 97a] suggerent qu’il est pour
cela nécessaire d’étudier des nano-structures de dimensions latérales du méme ordre
de grandeur que la longueur d’échange.

Il ressort de 'étude présentée dans cette derniere section que seul un unique pro-
cessus controle le renversement de I'aimantation dans les nano-disques de Pt/ Co(5 A)/Pt
bien que leur diametre excéde de beaucoup la longueur d’échange. Ce paradoxe a
pu étre levé en considerant le détail de la structure magnétique d’un tel nano-disque,
constitué d"un cceur magnétique dur homogene entouré d’une couronne magnétique
douce. Suite a I’étude du renversement de I’aimantation dans de tels nano-disques, les
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premiers résultats concernant le comportement superparamagnétique a température
ambiante de ces nano-disques, lorsqu’ils ont été soumis a une irradiation supplémen-
taire globale, seront présentés.

IV.4.1 Ecart au comportement macrospin

Loi de probabilité de non-renversement de 1’aimantation

L’état d’aimantation de nano-disques de diametre 130 nm, dont le cceur est irra-
dié sous une dose de 4.10'® He™.cm 2, est stable sur une durée d’au moins 24 heures
(Figure IV.10). Comme pour les nano-plaquettes de taille 420 nm, il est donc possible
d’étudier la loi de probabilité de non-renversement de 1’aimantation en fonction de la
durée des impulsions de champ magnétique appliquées. Pour cette étude, ces impul-
sions d’amplitude égale a 24 mT ont une durée variable, entre 100 ns et 25 ys.

La méme procédure que celle utilisée pour les nano-plaquettes de taille 420 nm a
donc été appliquée. Seuls 100 nano-disques ont été étudiés simultanément. La Figure
IV.16 représente les lois de probabilité de non-renversement déterminées individuelle-
ment pour 4 nano-disques choisis de fagon a étre représentatifs de I’assemblée étudiée.
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FIGURE IV.16 — Loi de probabilité de non-renversement de 'aimantation dans des nano-
disques de 130 nm de diametre, pour 4 nano-disques représentatifs de 1’assemblée étu-
diée.
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Les points de mesure se placent régulierement sur une courbe correspondant a une
loi de probabilité exponentielle :

P(t) = exp <_Tt> . (IV.13)

L’ajustement des résultats par cette loi exponentielle est excellent pour les 4 nano-
disques de 130 nm de diameétre présentés (Figure IV.16); il en est de méme pour les
96 autres.

Il est donc possible de déterminer le temps caractéristique de renversement 7 a
partir de I'ajustement de la loi de probabilité pour chaque nano-disque. Pour les plots
discutés ici, les temps caractéristiques valent 7 = 450 ns, 1150 ns, 3100 ns et 5500 ns.
Partant de la loi d’Arrhenius-van’t Hoff (Equation 1.40), pour chaque nano-disque la
barriere d’énergie d’activation est évaluée. La valeur 7y = 2.10712 s, calculée a partir de
la formule de Brown (Equation 1.48), est discutée en Section IV.2.4. La valeur moyenne
de la hauteur de barriere est égale a 0,34 eV avec une largeur de distribution égale a
0,04 eV sous un champ appliqué de 24 mT (Figure IV.17). La dispersion de la barriere
d’énergie est donc particulierement étroite. Elle est sans aucun doute reliée a la faible
dispersion de taille et des parametres magnétiques des nano-disques.
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FIGURE IV.17 — Distribution de la hauteur de la barriére d’énergie a franchir dans les
nano-disques de Pt/Co(5 A) /Pt de diametre 130 nm pour un champ de 24 mT.

En conclusion, le renversement de 1'aimantation dans les nano-disques de 130 nm
de diametre implique un seul processus thermiquement activé et correspond au fran-
chissement d’une seule barriére d’activation caractéristée par un unique temps 7.
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Variation du champ de renversement avec la durée d’impulsion

Le renversement de I'aimantation n’impliquant qu'un seul mécanisme, il est main-
tenant nécessaire de spécifier la nature de ce renversement. Pour cela, il faut détermi-
ner, en fonction de I'amplitude du champ magnétique appliqué, la variation du temps
caractéristique 7 et donc de la barriere d’énergie pour chaque nano-disque.

Compte tenu de la durée de chaque mesure, il était illusoire de déterminer la loi de pro-
babilité de non-renversement de I'aimantation en fonction du temps pour un nombre élevé de
valeurs de champ magnétique.

De fagon équivalente, la variation du champ de renversement en fonction de la
durée d’application du champ a été déterminée pour préciser le mécanisme mis en jeu.
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FIGURE IV.18 — (a) Exemple de variation du champ de renversement de 'aimantation
en fonction de la durée d’impulsion d'un nano-disque dont la barriere d’énergie est
égale a 0,30 eV pour ppH =24 mT. (b) Distribution des champs de renversement pour
différentes durées d’impulsion de champ At. (c) Variation du champ de renversement
des nano-disques en fonction de la durée d’impulsion normalisée. Tous les points se
superposent sur une méme courbe maitresse (—).
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Le protocole expérimental consiste, pour une durée d’impulsion At de champ
fixée, a :

(1) saturer le réseau de nano-disques en fort champ,

(2) appliquer une impulsion de champ de signe inverse et d’amplitude donnée,

(3) déterminer les nano-disques pour lesquels I'aimantation s’est renversée.

En répétant ce protocole et en augmentant I'amplitude de I'impulsion de champ,
il est alors possible de déterminer, pour chaque nano-disque, le champ a partir duquel
I'aimantation se renverse toujours pour une durée d’impulsion fixée. La variation du
champ de renversement d"un nano-disque particulier en fonction de la durée d’impul-
sion est présentée en Figure IV.18-(a).

Le bon accord entre la valeur du temps caractéristique 7 déterminée a partir de la
loi de probabilité de non-renversement pour pgH = 24 mT (disque plein de la Figure
IV.18-(a)) et les résultats obtenus par cette méthode justifie le choix de ce protocole
pour déterminer la variation du champ de renversement. Pour des impulsions d'une
durée At comprise entre 100 ns et 50 s, le champ de renversement varie entre 8 mT
et 34 mT, mais reste néanmoins tres faible devant le champ d’anisotropie du coeur du
nano-disque, 230 mT (Tableau IV.3). En outre, la largeur de la distribution des champs
de renversement de I’assemblée de nano-disques reste faible devant la valeur moyenne
du champ de renversement : elle varie de 1,4 mT pour At =50sa 2,5 mT pour At =100
ns (Figure IV.18-(b)).

Afin de comparer le renversement de l’aimantation dans les différents nano-disques,
les durées d’impulsion sont normalisées par le temps caractéristique = déterminé pré-
cédemment a poH = 24 mT, et ceci pour chaque nano-disque (Figure IV.17-a). Il est
remarquable que les variations du champ de renversement de I'aimantation de chaque
nano-disque en fonction de At se superposent sur une méme courbe maitresse, repré-
sentée en Figure IV.18-(c). Ceci prouve incontestablement que le mode de renverse-
ment de I'aimantation est le méme dans tous les nano-disques.

Le modeéle du macrospin

A partir de la variation du champ de renversement de I'aimantation en fonction de
la durée d’impulsion du champ magnétique At, I’énergie d’activation de ce mode de
renversement est accessible, d’apres la loi d’Arrhenius-van’t Hoff. Ainsi, son évolution
en fonction du champ appliqué est comparée avec celles prédites pour différents modes
de renversement envisageables dans ces nano-disques de Pt/Co(5 A)/Pt.

Anisotropie effective du nano-disque Dans ce modele, tous les moments du vo-
lume magnétique considéré restent alignés entre eux et suivent un mouvement de
précession autour du champ effectif, somme des champs appliqué et d’anisotropie
[LARAOUI 07]. Sur la Figure IV.19, est représentée la variation de la barriere d’énergie
en fonction du champ magnétique. La courbe en trait plein noir représente la dépen-
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dance sous champ de la barriére d’énergie A Ehe (Equation IV.14) prévue par le mo-
dele de Néel-Brown [NEEL 49, BROWN 63] en considérant une anisotropie K homogene
dans tout le volume V du nano-disque (Chapitre I), de valeur égale a celle déterminée

pour son coeur ! :

H 2
AEpe = KV (1——> : (IV.14)
Hy
| | 4_ ]
>
L
2 34
on
o
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= 27 T
o
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g 1] o ]
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champ appliqué [mT]

FIGURE IV.19 — Comparaison entre les variations sous champ des barriéres d’énergie
déterminées expérimentalement (O) et calculées dans le modéle du macrospin pour
K homogene dans tout le volume du nano-disque (—) et dans un modele macrospin
considérant une anisotropie effective K qui prend en compte la couronne douce a la
périphérie (—).

Conformément a ce que I'on pouvait intuiter de par ’'omission de la couronne plus
douce en périphérie, la barriére d’énergie calculée est bien trop élevée par rapport aux
données expérimentales (courbe noire de la Figure IV.19) — environ un ordre de gran-
deur pour un champ de 20 mT — et ne permet pas non plus de rendre compte de la
concavité de sa variation sous champ. Afin de prendre en compte la décroissance ex-
ponentielle de I’anisotropie dans la couronne en périphérie du nano-disque, nous pou-
vons définir une anisotropie effective moyenne K dans le nano-disque telle que :

ext

React 27
KxaR?,e=e / K(r)rdr / do (IV.15)
0 0

1. Compte tenu du rapport d’aspect du nano-disque, les corrections dues a l’anisotropie démagnéti-
sante sont inférieures a 1 % et sont donc négligeables devant les barres d’erreur (10 %) sur les valeurs de
M, etde K.
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ot K(r) suit une décroissance exponentielle dans la couronne (Section IV.2.3) et e est
I'épaisseur du film Pt/Co(5 A)/Pt. K vaut alors 5,1.10* J.m 3. La valeur de la barriere
est diminuée mais de nouveau la dependance en champ et les valeurs expérimentales
ne peuvent pas étre reproduites dans I'hypotheése du renversement cohérent (courbe
rouge de la Figure IV.19).

Ce résultat est en accord avec les prédictions théoriques selon lesquelles un ren-
versement cohérent de ’aimantation ne peut étre observé dans un volume magnétique
qu’a la condition que ses dimensions latérales soient au plus de l'ordre de grandeur
d’une longueur caractéristique du micromagnétisme. Par ailleurs, il n’est pas surpre-
nant que dans un tel nano-disque, composé d'un cceur homogene et d"une couronne
ol les grandeurs micromagnétiques diminuent contintiment du centre a la périphé-
rie, 'aimantation ne se renverse pas de fagcon cohérente, la couronne servant alors de
réservoir de nucléation.

Influence de la valeur de 7y L’estimation des barrieres d’énergie a partir des me-
sures du champ de renversement en fonction de la durée d’impulsion du champ ma-
gnétique impose de connaitre la valeur de 7y. Jusqu'ici, la valeur de 7y considérée était
celle estimée a partir de 1'expression de Brown, uniquement valable dans le cas d'un
renversement cohérent. Pourtant, un tel processus mettrait en jeu des barrieres d’éner-
gie nettement plus hautes que celles qui ont été déduites des valeurs expérimentales. A
titre indicatif, pour parvenir a un accord entre les mesures, le produit KV et les barrieres
d’énergie prédites par le modéle de renversement cohérent, il faut prendre 7y ~ 1072
s, valeur compléetement irréaliste.
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FIGURE IV.20 - Influence de la valeur du temps 7y sur les valeurs des barrieres d’énergie
déduites des mesures du champ de renversement en fonction de la durée d’impulsion.
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Le modele du renversement cohérent de I'aimantation ne permet donc pas d’ex-
pliquer ces résultats. Il semble donc raisonnable de supposer que le renversement s’ef-
fectue par propagation d’une paroi de domaines et que la dynamique sous-jacente du
renversement est liée a celle de la paroi. Les temps caractéristiques 7y sont alors ceux
qui controlent la dynamique de la structure interne de la paroi. La longueur caractéris-
tique du piégeage ~ 40 nm [REPAIN 04] est comparable au diamétre du nano-disque.
Supposons que la paroi se déplace dans un milieu ot les défauts ne sont pas perti-
nents. Il est alors possible de donner un ordre de grandeur du temps caractéristique
de propagation de parois a partir du modele 1D. Partant de la valeur du parametre
a ~ 0,3 [METAXAS 07] et compte tenu du diametre des nano-disques, le champ de
Walker poHy est de I'ordre de 4 mT [MOUGIN 07]. Sur toute la gamme de champs
étudiée (8 mT - 30 mT), le déplacement de paroi s’effectue donc dans le régime pré-
cessionnel pour lequel la configuration interne de la paroi varie continiment entre une
configuration de type Bloch et une configuration de type Néel avec un temps caracté-
1+ a?
Y| H
barrieres d’énergie déduites des expériences sont légerement plus faibles qu’aupara-
vant, comme le montre la Figure IV.20. Par la suite, la valeur retenue pour estimer les
barrieres d’énergie a partir des résultats expérimentaux sera 7y = 10~ s.

ristique 7 = de l'ordre de 1071? s. En prenant 7y = 10719 s, les valeurs des

Hypothése d’une paroi de domaines concentrique au nano-disque

A température finie, dans la couronne tres irradiée des nano-disques, les fluctua-
tions thermiques peuvent engendrer des fluctuations de spins a grande échelle suffi-
santes pour permettre la nucléation d'une gouttelette (« droplet ») hors équilibre d’ai-
mantation {} [FISHER 67, TOMITA 92, RICHARDS 95], parallele au champ H > 0 appli-
qué, en un temps bien plus court que les temps accessibles expérimentalement. On
peut d’abord supposer qu’elle s’étend spontanément dans la couronne [BARBARA 76].
Un mécanisme possible de renversement alors envisageable est celui de la propaga-
tion de la paroi de la frontiere interne de la couronne vers le centre du nano-disque
[AHARONI 60, LOXLEY 06].

La symétrie de révolution des nano-disques étant respectée avec ce mécanisme,
il est facile de prendre en compte la décroissance exponentielle de I'anisotropie, de
I’échange et de I'aimantation spontanée dans le nano-disque (Section IV.2.3) et de cal-
culer la barriere d’énergie associée. Le nano-disque est donc constitué d'un cceur de
rayon Riy (représenté en bleu sur la Figure IV.21-(a)) et de la couronne située entre
Rint et Rext (représentée en rouge sur la Figure 1V.21-(a)). En notant 7, la position de
la paroi circulaire dans la couronne par rapport au centre (trait noir épais sur la Figure
IV.21-(a)), la différence d’énergie entre I'état apres nucléation, tel que celui représenté
sur la Figure IV.21-(a) — la zone dont l’aimantation est renversée par rapport a 1'état
initial est quadrillée en noir — et I’état initialement saturé |} est donnée par :

Rext
Eeour(rp; H) = —4mpoHe < M(r)rdr) + 2mrpe X o (rp). (IV.16)

Tp
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Dans cette expression, les premier et second termes a droite de 1'égalité correspondent
respectivement a 1'énergie Zeeman et a I'énergie de la paroi créée. Pour cette couche
de cobalt ultra-mince, le champ dipolaire est pris en compte par l'intermédiare de la
constante d’anisotropie uniaxiale effective (Section 1.3.2).
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FIGURE IV.21 - (a) Représentation schématique de 1’état d’aimantation apres la nucléa-
tion d’'un domaine circulaire dans la couronne avec Rj,; le rayon du cceur du nano-
disque, Rext le rayon du nano-disque et 7, la position de la paroi par rapport au centre
du nano-disque. (b) Evolution de 'énergie du systéme en fonction de la position de la
paroi pour différentes valeurs de champ appliqué. (c) Position d’équilibre métastable
de la paroi dans la couronne. (d) Barriere d’énergie correspondant au dépiégeage de la
paroi en 1, = Rint (—), comparée a celles déterminées expérimentalement (O).
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En analysant Ecour (7)), on constate que la position de la paroi 7,_min(H) pour la-
quelle I’énergie est minimale se situe dans la couronne pour des valeurs de champs
appliqués comprises entre 3,0 mT et 188,8 mT. Dans cette gamme de champs, 1'éner-
gie du systéme décroit de fagon monotone en fonction de la position de la paroi de 7,
= Rext jusqu’a 1, = 7p_min (Figure IV.21-(b)). Des simulations micromagnétiques réali-
sées & température nulle, a 'aide du code OOMMEF?2, confirment qu’a fort champ, dans
un nano-disque initialement aimanté dans un état |}, le renversement de I'aimantation
est initié par la nucléation d’un domaine circulaire f} sur toute la périphérie du nano-
disque. Notons également que I'énergie nécessaire a la création d’une paroi concen-
trique dans la couronne donnée par Ecour(Rext) vaut ~ 0,04 eV (Figure IV.21-(b)) soit
1,4 kpT. L'énergie des fluctuations thermiques est du méme ordre de grandeur et ces
derniéres peuvent donc favoriser, spontanément en champ nul, la création d"une paroi
de domaines dans la couronne.

Pour ce modeéle, sur la gamme de champs étudiée, une paroi de domaines concen-
trique, de largeur Jy ~ 3,8 nm, peut étre créée spontanément par les fluctuations
thermiques et avoir une position d’équilibre localisée dans la couronne tres irradiée,
d’extension spatiale estimée a 25 nm.

La barriere d’énergie mesurée expérimentalement correspondrait donc a I’énergie
a fournir pour dépiéger la paroi de sa position d’équilibre métastable en r,_min(H)
dans la couronne douce et pour la faire se propager jusqu’au centre du nano-disque.
Un calcul simple montre que la position, pour laquelle I’énergie nécessaire a la pro-
pagation de la paroi est maximale, est 1, = Rint (Figure IV.21-(b)). En effet, des que la
paroi a atteint cette position, tant I'énergie de tension de paroi que 1’énergie Zeeman du
systeme diminuent. La barriere d’énergie en fonction du champ est alors simplement
donnée par :
AFEcour(H) = Ecour(Ring; H) — Ecour (Tp—min(H)§ H), (Iv.17)

dont la représentation est donnée en Figure IV.21-(d). Ce modele de renversement de
I’aimantation prend explicitement en compte les variations de "échange, de 1’anisotro-
pie et de I'aimantation spontanée. Malgré tout, bien que plus raisonnable que le modéele
de renversement cohérent, il ne permet pas de reproduire les valeurs expérimentales
des barrieres d’énergie. La raison principale de ce désaccord est liée au cotit énergé-
tique de la grande surface de la paroi concentrique au nano-disque.

2. Le pas de maillage est de 1 x 1x 0,5 nm? et les parametres d’échange, d’anisotropie et d’aimantation
spontanée utilisés sont ceux décrits au début de ce chapitre.
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Le modele de gouttelette

Cas d’école pour un film infini La théorie de la gouttelette a été développée a
l'origine pour un film infini. Une gouttelette est un petit domaine cylindrique créé sous
champ, ayant une aimantation orientée selon le sens du champ magnétique. La goutte-
lette ne possede pas d’état d’équilibre et n’a d’autre choix que de croitre pour occuper
tout le volume magnétique ou de se rétracter faute d’avoir atteint son rayon critique

o

sous le champ appliqué H [BARBARA 94, VOGEL 06]. Ce rayon critique r, = ————
QMOHMS

diverge en champ nul et définit une barriere d’énergie a franchir qui diverge, elle aussi
en champ nul dans un film sans défaut. Pour un nano-disque de rayon fini Rey, le
rayon critique ainsi défini n’a pas de sens pour les faibles valeurs de champ appliqué
(re > Rext), comme c’est le cas ici.

Hypothése d'une gouttelette confinée dans un nano-disque Dans le cas d'une
particule sphérique, Hinzke et al. [HINZKE 98] ont proposé la nucléation d"une gout-
telette en bordure du nano-élément comme mécanisme de renversement de I’aimanta-
tion. Tout comme dans les films infinis, la gouttelette n’a pas d’état d’équilibre auto-
nome et doit occuper toute la sphere ou disparaitre. Elle est définie par son rayon de
courbure p et son avancement L. Pour un champ H donné, dés que p > p. et L > L4,
I'énergie de la gouttelette décroit au fur et a mesure de son avancement et la goutte-
lette s’étend spontanément sous champ. Ces rayon et avancement critiques p.(H) et
L.,i+(H) définissent la barriere d’énergie associée au développement de la gouttelette;
cette barriere reste finie pour toutes les valeurs de champs.

J’ai étendu le modele 3D proposé par Hinzke au cas 2D du nano-disque étudié ici.
La Figure IV.22 représente la géométrie d"une telle gouttelette nucléée en bordure d'un
nano-disque circulaire de rayon Reyt, dans lequel elle est incluse. Avant de développer
ce modele, il est important de rappeler les hypotheses fortes faites sur les propriétés
magnétiques du nano-disque.

La symétrie de révolution du nano-disque n’est plus respectée dans ce mode de
renversement. Il semble beaucoup plus difficile de prendre en compte la décroissance
exponentielle des grandeurs magnétiques dans la couronne. En premiere approxima-
tion, on peut envisager de considérer un nano-disque homogéene magnétiquement afin
de déterminer analytiquement p. et L,;;. Cependant, prendre pour valeur de la densité
d’énergie de paroi o = 4,1.1073 J.m~2, valable uniquement au coeur du nano-disque, va
inévitablement conduire a une surestimation de I'énergie de la paroi et donc de la bar-
riere d’énergie associée au renversement de I’aimantation. Pour prendre en compte, de
tagon approchée, les variations de 1’échange et de ’anisotropie dans le nano-disque, on
considere une densité d’énergie de paroi effective 7. Cette densité d’énergie de paroi
effective o est définie par :

Rext
2Rexie X 0 = 26/ o(l)dl, (IV.18)
0

-150 -



IV.4 - RENVERSEMENT DE L’AIMANTATION DANS LES NANO-DISQUES DE 130 NM

FIGURE IV.22 — Schéma d’une gouttelette circulaire (quadrillée en noir) nucléée en bor-
dure d"un nano-disque. Elle est caractérisée par son rayon de courbure p et son avance-
ment L. Pour distinguer ce modéle du nano-disque dans lequel une paroi concentrique
existe dans la couronne, le nano-disque est représenté en bleu uniforme.

soit & = 2,8.1073 J.m~2. En effet, comme cela sera montré par la suite, en champ nul,
la barriére d’énergie est franchie lorsque la paroi est plane et I'avancement de la paroi
égal a Ry, C'est-a-dire lorsque la gouttelette occupe exactement un demi nano-disque
de volume Z R2 e.

Le volume de la gouttelette et la surface de sa paroi s’expriment en fonction de
p, Rext, | et L (Figure IV.22), avec | exprimé en fonction de p, L et Rex. La différence
d’énergie entre I'état dans lequel la gouttelette est nucléée et 1’état magnétique initial
saturé opposé a la direction du champ appliqué s’écrit donc :

24 L2 — 2RextL
Egoutte = 20 pe arccos <\/p * ext >
p

Rext — L 2 2+ L2 — 2Rex L
— 2uoH M Rgxte. arccos ( et > + d 5— arccos \/p i et
Rext R P

ext

2L L? R%,  p? 2L ( L )
- - v 2= (- . (IV.19
\/Rext Rgxt <\/Rgxt Rgxt Rext Rext ( )
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ot le premier terme correspond a 1’énergie de tension de surface de la paroi de la gout-
telette et le second terme a I'énergie Zeeman.

Au cours du renversement, la gouttelette va adapter son rayon de courbure de
facon a ce que le cofit en énergie soit minimal. Le rayon de courbure optimal est dé-
aEgoutte

dp
de courbure infini pour la gouttelette, et ce quelle que soit la valeur du champ magné-
tique appliqué. Cette solution n’est pas satisfaisante et correspond a une configuration
micromagnétique d’énergie plus élevée que celle de la solution physique pour laquelle
le rayon de courbure vaut :

terminé a partir de la relation = 0. L'une des solutions correspond & un rayon

. o
B 2,U'OH M ‘
L’expression du rayon critique est la méme que dans un film infini (Figure 1V.23-(a)).
De nouveau, p. diverge lorsque H tend vers 0 mais le centre a partir duquel le rayon
de courbure est défini est situé a I'extérieur de la particule.

Pour définir completement la configuration micromagnétique de la gouttelette lors
du franchissement de la barriére d’énergie, il faut également déterminer 1’avancement
critique L. De facon analogue a la détermination de p., L,i: est obtenu en cherchant

Pe (IV.20)

OFE
goutte .
L tel que L 0jp=p.

Lesit = Rext <1 - \/%—52> ) (Iv.21)

2uoH M.
Rt _ 210 {%eXt 2. En champ nul, L.it(H = 0) = Rex puis, lorsque le champ

g
appliqué Caugmente, Lpit décroit (Figure IV.23-(b)). Comme annoncé en préambule,
pour p0H = 0mT, lors du franchissement de la barriere d’énergie, la gouttelette occupe
un demi nano-disque et présente une paroi plane qui passe par le centre du disque.
Lorsque le champ augmente, p. et L..;; diminuent et le volume critique de la goutte-
lette diminue. Une représentation schématique de la configuration de la gouttelette est
alors représentée sur la Figure IV.23-(c) pour différentes valeurs de champs.

oué =

La barriere d’énergie associée a ce mécanisme de renversement vaut alors :

AE’goutte = Egoutte(/om Lerit)

_opoge|L_¢ § L !
= 2Reyi0€ (2 5 arccos <\/m> + %€ arccos (W)) . (Iv.22)

Contrairement au modele du renversement cohérent de I'aimantation pour lequel
la barriere d’énergie est proportionnelle a I’énergie d’anisotropie du nano-disque, c’est
maintenant la tension de surface de la paroi au centre du nano-disque qui gouverne
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FIGURE IV.23 — Evolution (a) du rayon de courbure critique p. et (b) de I'avancement
critique L, en fonction du champ appliqué. (c) Représentation de la gouttelette ha-
churée en noir, lors du franchissement de la barriere d’énergie pour différentes valeurs
du champ. (d) Comparaison entre les barriéres d’énergie associées aux différents mé-
canismes proposés et les barrieres d’énergie tirées des résultats expérimentaux (O).
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la barriere d’énergie. Ce résultat est tout a fait analogue a celui proposé par Braun
[BRAUN 93].

La Figure IV.23-(d) représente la variation de cette barriere d’énergie en fonction
du champ appliqué. Contrairement aux modeles précédemment étudiés, la barriere
d’énergie prédite par ce mécanisme de renversement a le bon ordre de grandeur. Elle
est légérement plus élevée que les barrieres d’énergie déterminées expérimentalement,
en particulier aux valeurs les plus élevées de champs appliqués.

Discussion

Les désaccords qui subsistent entre ce modele d'une gouttelette confinée et les ré-
sultats expérimentaux peuvent trouver leur source a deux niveaux.

e La premiere source d’erreur est liée a la simplification abusive qui a conduit a
la normalisation de la tension de paroi pour rendre compte des variations des para-
metres magnétiques dans la couronne du nano-disque. En effet, la normalisation de la
densité d’énergie de tension de paroi choisie ci-dessus est justifiée tant que I'avance-
ment critique L.,;; est proche de Rey. Cette approximation est surtout valable pour les
taibles valeurs de champs appliqués. Pour les valeurs de champs croissantes, la den-
sité d’énergie moyenne de la paroi diminue puisque, au franchissement de la barriere
d’énergie, la section de paroi contenue dans la couronne augmente au détriment de la
section contenue dans le coeur (Figure IV.23-(c)).

e La seconde est liée au fait que la paroi de domaines présente dans la couronne
(voir « Hypothese d'une paroi de domaines concentrique au nano-disque. »), sur la
gamme de champs étudiée, a été négligée.

(a) (b)

FIGURE 1V.24 — Différence de configurations entre le modéle ot (a) la gouttelette nuclée
sur le bord du nano-disque et o1 (b) la gouttelette est créée par une déformation de la
paroi située en 7,_min dans la couronne irradiée.
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La présence de cette paroi va elle aussi modifier la hauteur de la barriere, et ce,
pour deux raisons.

- L'existence d"une paroi dans la couronne implique la diminution du rayon de la
zone oul 'aimantation doit se renverser pour atteindre 1'état uniforme favorisé
par l'application du champ, noté R. Compte tenu de la présence de la paroi dans
la couronne en 7,_min, ce rayon est désormais égal a R = Tp—min €t non plus
a Rext- Puisque R diminue lorsque H augmente, ¢ et la barriere d’énergie vont
également diminuer. Connaissant r,_min(H), il est possible d’estimer la nouvelle

, R
barriere d’énergie a partir de l'’Equation IV.22 en calculant £ = —. Sur la gamme

(&
de champs appliqués, la correction de la barriere d’énergie est au plus diminuée
d’une valeur de 0,05 eV.

- L’état en cours de renversement n’est plus lié a la création d’une gouttelette en
périphérie du nano-disque mais a la déformation de la paroi déja existante en
Tp—min(H ) (Figure IV.24). Au franchissement de la barriere d’énergie, la surface

T'p—min — Lcm’t)
T'p—min '

La barriere d’énergie de la gouttelette est alors diminuée d’une valeur égale a

So(rp—min(H)). La encore, compte tenu de la valeur de 7,_min pour un champ

compris entre 8 mT et 30 mT et de la décroissance exponentielle de o dans la

couronne, la diminution de la barriere est au plus égale a 0,07 eV (Figure IV.25

(©)).

de la paroi dans la couronne est diminuée de S = 2r,,_pine arccos

La somme des corrections liées a la réduction de R et de la surface de la paroi dans
la couronne est représentée en Figure IV.25 (A). Ces deux améliorations possibles du
modéle montrent que la barriere d’énergie calculée précédemment correspond a une
borne supérieure de la barriere « réelle ». Globalement, l’erreur faite sur 1’estimation de
la barriere d’énergie dans le modele simple proposé ci-dessus qui néglige 'existence
de la paroi de domaines dans la couronne, reste faible.
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FIGURE IV.25 — (—[J—) Barriere d’énergie du modele de gouttelette confinée dans un
nano-disque homogene. (—O—) Barriere d’énergie corrigée en tenant compte de la
réduction de la diminution de la surface de la paroi et (—/A—) en tenant également
compte de la réduction de R. A comparer aux points expérimentaux (croix noires).

Compte tenu de I'incertitude sur la valeur de 7, et donc de I’erreur faite sur 1’es-
timation des barriéres d’énergie a partir des résultats expérimentaux, I’hypothese du
modeéle reposant sur la nucléation dans la couronne du nano-disque d’une goutte-
lette circulaire se propageant sous l'effet du champ appliqué vers le coeur du nano-
disque semble raisonnable. Ce modéle, qui n'implique qu'un seul processus, permet
de donner une image simple du mécanisme de renversement de I’aimantation dans
ces nano-disques de 130 nm de diameétre.

IV4.2 Régime superparamagnétique et bruit télégraphique

L’irradiation aux ions hélium permet de diminuer la valeur des différents para-
meétres magnétiques et donc d’abaisser la température de blocage superparamagné-
tique d’un nano-élément. Comme vu précédemment pour les nano-plaquettes de taille
420 nm, la température de blocage, déduite a partir du modéle de renversement cohé-
rent, est nettement supérieure a la température ambiante.

Qu’en est-il pour les nano-disques de diametre 130 nm plus irradiés a une dose
de 1,2.10'6 He".cm™27? C’est cette question qui est abordée dans cette derniere sec-
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tion en observant les fluctuations de I’aimantation de ces nano-disques par microscopie
magnéto-optique polaire.

Manifestation des fluctuations de ’aimantation

L’identité des images-différences prises a 24 heures d’intervalle dans le cas des
nano-disques de 130 nm irradiés a une faible dose de 4.10'> He".cm? (Figure IV.10) a
permis de démontrer que leur état d’aimantation reste stable sur une longue période : la
température de blocage superparamagnétique est alors tres supérieure a la température
ambiante.

En revanche, pour les mémes nano-disques irradiés a une plus forte dose en ions
hélium, égale a 1,2.10'6 Het.cm?, la température de blocage avoisine la température
ambiante, comme le démontrent les fluctuations de 1’état d’aimantation de ces nano-
disques mises en évidence sur un intervalle de temps de 15 minutes (Figure IV.26).
Sur cette image-différence, apparait un contraste noir sur fond gris pour certains nano-
disques en plus du contraste blanc sur fond gris discuté précédemment (Section IV.2.4).

FIGURE IV.26 — Image-différence représentant la variation des états magnétiques des
nano-disques de diametre 130 nm irradiés a 1,2.10'® He".cm? sur un intervalle de
temps de 15 minutes en champ nul (15 x 15 ym?).

L’interprétation des contrastes blanc et noir sur fond gris est simple : ils corres-
pondent respectivement a la transition de I’aimantation d"un nano-disque de I’état |} a
1} etdel'état 1 a ||. Toutefois, le fait d’observer ces deux contrastes sur une méme image-
différence montre que l'aimantation dans les nano-disques est instable a I'échelle de
quelques minutes. L'aimantation de ces nano-disques de diametre 130 nm fortement
irradiés fluctue assez rapidement en champ nul de I’état f} a 1’état || et inversement.

Des lors, ’absence de contraste avec I’environnement observé pour un nombre im-
portant de nano-disques (Figure IV.26) peut étre associée a deux situations radicale-
ment différentes :
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(i) L’état d’aimantation du nano-disque est resté inchangé pendant 15 minutes.
(if) aimantation du nano-disque a fluctué avec un temps caractéristique beau-
coup plus court que le temps d’acquisition d’une image. L’état magnétique en-
registré apparait alors nul en moyenne.

Ceci souligne la nécessité de partir d’un état magnétique initial parfaitement dé-
fini sous champ qui ne subit pas 'effet des fluctuations thermiques. Un champ de —2
mT suffit a bloquer I'aimantation dans 1’état || sur une durée de 2 heures, supérieure
au temps nécessaire pour acquérir I'image correspondant a I'état magnétique étudié.
Ainsi, on compare toute image magnéto-optique de ces nano-disques de diameétre 130
nm irradiés a une image acquise sous ce champ de —2 mT afin d’apprécier les états
d’aimantation stables () ou |}) des états d’aimantation fluctuants.

Evolution de I’état magnétique sous champ

Concentrons-nous sur ’évolution moyenne du signal magnétique de 225 nano-
disques de diametre 130 nm, irradiés a 1,2.10'6 Het.cm™2, en fonction du champ ma-
gnétique appliqué. Afin de déterminer 1’évolution sous champ de 1’état d’aimantation
d’un ensemble de nano-plots, la procédure suivante a été appliquée.

— Tout d’abord, un champ Hg,t = —2 mT est appliqué afin de réaliser un état saturé
|} et d’acquérir une image magnéto-optique de référence.

— Dans un second temps, le champ est ajusté a la valeur souhaitée, H > Hg,, et
appliqué pendant une durée At. Une image magnéto-optique est alors acquise
sous ce champ.

- Enfin, le décompte du nombre de nano-disques, dont 'état d’aimantation est
inchangé par rapport a I'image de référence, est réalisé.

Cette procédure est reproduite pour plusieurs valeurs de champs négatives et posi-
tives, ce qui permet finalement de tracer I’évolution du nombre de plots dont I’aiman-
tation ne s’est pas renversée en fonction du champ appliqué (Figure IV.27).

Un champ négatif stabilisant 1’état initial |}, on trouve que les fluctuations ther-
miques commencent a étre efficaces pour renverser l'aimantation dans l'état 1} si le
champ appliqué est supérieur ou égal a -0,5 mT. En champ nul, la proportion de plots
dont I'aimantation ne s’est pas renversée est égale a 72 % pour un temps d’attente de
3000 secondes (© sur la Figure IV.27).

Pour des valeurs de champs comprises entre -1 et 0 mT, le temps d’attente in-
fluence peu le nombre de nano-disques dont I’aimantation ne s’est pas renversée. En
revanche, pour des champs strictement positifs, un temps d’attente plus élevé implique
une proportion de nano-disques dont I'aimantation ne s’est pas renversée de plus en
plus faible. A plus fort champ, supérieur a 2 mT, dans tous les nano-disques, I'aiman-
tation s’est renversée.
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FIGURE IV.27 — Evolution, en fonction du champ appliqué, du nombre de nano-disques
de diametre 130 nm, irradiés a 1,2.10'6 He.cm?, dont I"aimantation est restée dans ’état
initial || pour un temps d’attente At de 3000 secondes (©) et de 400 secondes ([J).

Evolution temporelle de I’état magnétique de nano-disques individuels en champ
nul

Afin de mettre en évidence le bruit télégraphique de I’aimantation des nano-disques
irradiés a 1,2.10' He™.cm~2, en champ nul, sur une gamme temporelle accessible par
microscopie magnéto-optique, ont été enregistrées :

— une série de 64 images sous un champ de -2 mT dont la moyenne sert de réfé-

rence

— puis, de fagon continue, des images en champ nul pendant environ 100 minutes.

En sommant ces 960 images obtenues par série de 64, il est alors possible de suivre
I’évolution de I'état magnétique de plusieurs nano-disques individuels avec un temps
d’échantillonnage d’environ 7 minutes. Méme si ce temps d’échantillonnage est trop
long pour accéder a une gamme dynamique suffisamment large dans 1’analyse du
bruit télégraphique, il permet de mettre en évidence des caractéristiques importantes
du mode de renversement par fluctuations thermiques.

Le Tableau IV.6 représente I’évolution temporelle de 1’état d’aimantation de 7 nano-
disques de diametre 130 nm parmi les 225 étudiés. Chaque ligne correspond a un nano-
disque donné, et les colonnes sont relatives au temps écoulé 3. Ainsi, une case blanche
correspond a un nano-disque dont I’aimantation est dans 1’état 1}, une case noire a un
nano-disque dont I’état d’aimantation est dans l'état |}, tandis qu'une case grise corres-

3. Le temps indiqué en minutes correspond au temps écoulé entre I'instant oti le champ a été coupé
et I'instant ot1 'on accumule la moitié des images.
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pond a un nano-disque dont I’état d’aimantation a fluctué pendant la durée de ’acqui-
sition.

Temps
(mn)

[V | N[ AW -

TABLE IV.6 — Evolution temporelle en champ nul de 1’état d’aimantation de 7 nano-
disques individuels de diametre 130 nm irradiés a une dose de 1,2.10'6 He".cm~2.
Les cases blanches (respectivement noires) correspondent a I’aimantation dans 1’état 1
(respectivement |}) et les cases grises a des états d’aimantation fluctuants.

Ainsi, pour cette dose d’irradiation, nous observons pour tous les nano-disques,
aussi bien des fluctuations rapides (niveau gris) que des périodes longues pendant
lesquelles Iétat d’aimantation reste stable, tant dans I’état 1} que dans 1’état |}. La tem-
pérature de mesure, T = 298 K, correspond a la température de blocage associée a un
temps de mesure de l'ordre de la minute.

En prenant les valeurs de I'anisotropie et de 'aimantation estimées dans le Tableau
IV.3 et en considérant valable le modele de renversement cohérent dans tout le volume
du nano-disque, il est possible de calculer 7 puis T :

70=110"""s et T = 283 K.

En revanche, puisque le modele de gouttelette en bord de couronne meéne a une
barriere d’énergie en champ nul AE = 2Reeo plus faible que pour le modele de
renversement cohérent, la température de blocage est elle-méme plus faible et vaut T's
=107 K, en supposant la méme valeur de 7.

Cette valeur n’est pas compatible avec la température de blocage déterminée expé-
rimentalement, de 1’ordre de 300 K, sauf si l’'on suppose une constante d’échange égale
a celle du cobalt vierge, ce qui n’est pas réaliste. A cause de 'amplification des fluctua-
tions thermiques au voisinage de la température de blocage, le mode de renversement
de I'aimantation devient certainement plus uniforme sur 1'ensemble du nano-disque
et se rapproche du modele de Néel-Brown avec un volume mis en jeu égal a celui du
nano-disque. Victora et al. [VICTORA 05] ont montré un comportement analogue dans
un plot hybride, composé d'une couche dure et d'une couche douce, dans lequel le
champ de renversement est réduit par rapport a celui associé au mode cohérent, tout
en préservant la stabilité qui fait intervenir le volume total du plot.
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Pour des températures proches de la température de blocage, les fluctuations ther-
miques favorisent un renversement de I’aimantation plus uniforme qui semble obéir
au modele de Néel-Brown, impliquant tout le volume du nano-disque.

IV.5 Conclusion

La méthode de structuration douce, mettant en jeu l'irradiation ionique par des
ions hélium au travers d'un masque lithographié, pour obtenir des nano-plaquettes
et nano-disques, est particulierement appropriée a ces études magnétiques pour deux
raisons essentielles :

(i) elle préserve la planéité de la surface de I"échantillon,

(ii) elle permet de créer une couronne magnétique douce a la périphérie du nano-
élément qui sert a nucléer soit un domaine, soit une gouttelette magnétique, ce
qui assure une faible distribution des champs de renversement.

Comme pour les nano-plots de (Gag 93Mny o7)As, les dimensions latérales des nano-
plaquettes jouent un role clef sur le mode de renversement de 'aimantation. La déter-
mination de la loi de probabilité de non-renversement de I’aimantation, a permis de
démontrer que :

(i) pour les nano-plaquettes de taille 420 nm et pour toutes les doses d’irradiation
étudiées, I'aimantation se renverse apres le franchissement successif de plusieurs
barrieres d’énergie, correspondant a plusieurs processus distincts,

(ii) pour les nano-disques de diametre 130 nm, irradiés a 4.101> He*.cm ™2, le
renversement de I'aimantation met uniquement en jeu le franchissement d'une
seule barriere d’énergie qui n’est rien d’autre que la tension de paroi. Dans ce
cas, le renversement s’explique par la croissance d’une gouttelette magnétique
qui prend naissance au bord de la nano-plaquette.

Une irradiation globale supplémentaire des réseaux permet de diminuer la va-
leur des parametres magnétiques pertinents des nano-plaquettes de Pt/Co(5 A)/Pt.En
ajustant la dose d’irradiation, on amplifie I'effet des fluctuations thermiques, gommant
ainsi certaines barrieres d’énergie a franchir pour rendre plus homogene le renverse-
ment de 'aimantation. Ceci est verifié, par exemple, pour le réseau de nano-plaquettes
de taille 420 nm.

-161 -



CHAPITRE IV. RENVERSEMENT DE L’AIMANTATION DANS DES NANO-PLAQUETTES DE PT/CO(5 A)/PT

En ajustant la dose d’irradiation, on peut aussi controler la valeur de la tempéra-
ture de blocage des nano-éléments et 1’ajuster pour les rendre superparamagnétiques
exactement a la température ambiante. C’est ce qui a été réalisé pour le réseau de nano-
disques de diametre 130 nm, irradié sous 1,2.10'® He™.cm~2, sur lequel on a pu mettre
en évidence un bruit télégraphique d’aimantation en champ nul. On trouve que la tem-
pérature de blocage Ts ne peut pas étre estimée a partir du modele de gouttelette pro-
posé, I'énergie de barriere associée étant trop faible. L'énergie de barriere mise en jeu
pour le superparamagnétisme est plus en accord avec le modéle de rotation cohérente
de l'aimantation de Néel-Brown, qui met en jeu le produit de 'anisotropie a T par
le volume total du nano-disque. Ceci est probablement lié aux fluctuations thermiques
plus importantes au voisinage de 7.

Quelques points restent encore a élucider :

— la stabilité de domaines concentriques dans la couronne des nano-plaquettes. En
effet, les parois de domaines ont toujours été supposées infiniment fines, ce qui
ne peut étre completement justifié dans la couronne, si I’échange ne varie pas
exactement comme l’anisotropie en fonction de la dose d’irradiation. Des calculs
micromagnétiques adaptés pourraient étre conduits dans ce sens,

— la valeur de 7y associé a un renversement impliquant une paroi de domaines,
ainsi que sa dépendance en champ.
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Déplacement de parois de domaines
sous un courant polarisé en spin
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Chapitre V

Déplacement de parois de domaines
sous courant et champ magnétique
dans des pistes de (Gaj g3sMn) (7)As
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V.1 Introduction

L’étude réalisée dans la partie précédente a permis de montrer que, méme dans des
nano-éléments de dimensions réduites, le renversement de 1’'aimantation peut mettre
en jeu un déplacement de paroi de domaines. L'objectif de cette derniere partie est
d’étudier la dynamique d'une paroi de domaines, puis d'un domaine, sous l’effet d’'un
courant, assisté ou non par un champ magnétique, dans une piste de (Gag 93sMng 7)As.

La premiere section présente la maniére dont un courant de porteurs de charges
peut induire le déplacement d'une paroi de domaines. Différents mécanismes ont été
proposés dans la littérature, sur la base du modele s—d, pour expliquer cet effet dans les
métaux. L'objectif de cette Section V.2 est de donner un simple apercu de ces différents
mécanismes et d’expliciter les problématiques.

Dans la Section V.3, la méthodologie utilisée pour déterminer la vitesse de dé-
placement d’une paroi en fonction de la densité de courant parcourant la piste est
tout d’abord présentée. Ensuite, sont explicités les résultats obtenus dans une piste
de (Gag 93Mny o7)As, sous le seul effet d"un courant, ainsi que leur interprétation.

Dans la derniere Section V.4, un champ magnétique est appliqué en plus d"un cou-
rant pour révéler la dynamique interne de la paroi. A cette fin, le déplacement et la dé-
formation d’'un domaine sont étudiés, permettant ainsi de déterminer ma polarisation
et le coefficient de non-adiabaticité dans le (Gag 93Mng o7)As.

V.2 Déplacement d'une paroi de domaines par un courant

L’effet d'un champ magnétique est de favoriser la direction d’aimantation alignée
selon le champ appliqué grace a l'interaction Zeeman (Section 1.3.2). Un domaine n’a
d’autre solution que de croitre ou de se rétracter, et ce, dans sa globalité.

Dans le cas d"un déplacement sous courant, il faut se demander comment un cou-
rant peut agir sur une paroi de domaines. Quel type d’interaction permet de décrire
le couplage entre les porteurs de charge et I'aimantation locale du film ferromagné-
tique ? Dans le cas des films métalliques, il s’agit de l'interaction s-d entre les porteurs
de charge délocalisés, de spin o(7), et les électrons localisés responsables du ferroma-
gnétisme [BERGER 84] 1 Dans le (Gaj_zMn,)As, il s’agit de l'interaction p-d antiferro-
magnétique entre les trous p et les moments localisés d des ions manganese.

V.21 Mécanisme de transfert de spin

Un domaine magnétique de longueur micrométrique est suffisamment étendu pour
aligner les spins des porteurs de charge délocalisés selon I'aimantation M locale, et ceci
avec une polarisation P définie par :

nt —n~

P=—— V1
n++n,? ( )

1. Berger avait également proposé un modele hydromagnétique mais celui-ci est inefficace dans les
films minces [BERGER 78].
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nt~ étant respectivement la densité de porteurs majoritaires et minoritaires. Ainsi, on
parlera de courant polarisé en spins traversant une paroi de domaines.
Considérons une paroi de domaines (Figure V.1), o1 I'aimantation locale M (y) va-

rie selon le profil :
0(y) = 2arctan (exp <5£>> . (V.2)
0

Les spins o des porteurs de charge, se propageant selon y, vont progressivement s’ali-
gner selon M (y). Dans le cas du (Gag,93Mng o7)As, I'interaction d’échange p-d est pré-
pondérante. Cette interaction, antiferromagnétique entre les spins o des trous p délo-
calisés et 'aimantation locale portée par les électrons de type d, localisés sur les atomes
de manganese, implique une polarisation négative du courant de spins.

FIGURE V.1 — Représentation schématique d’une piste de largeur w, d’épaisseur e avec
une paroi de domaines de largeur dj.

Transfert de spin adiabatique

Pour une paroi de domaines infiniment large, la transition du domaine 1} au do-
maine |} est infiniment douce si bien que le spin o des électrons de conduction peut
toujours s’aligner selon la direction de 'aimantation locale en chaque point de la pa-
roi. Ainsi, durant la traversée d"une tranche d’épaisseur dy de la paroi, le courant de
porteurs cede une quantité de moment angulaire a 'aimantation dans la paroi :

Mg dm J

h
—mﬁdy = EP§ (mi(y + dy) — m(y)), (V.3)

avec J la densité de courant et ¢ la charge des porteurs. Dans I"approximation continue,
le couple de transfert de spin d’un courant polarisé sur 1’aimantation locale dans la
paroi s’écrit :

dnm JP dnm

dml| - JPglps| i (V)

dt 2qMy  dy

adia
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L’indice « adia » traduit '’hypothese d"un transfert de spin adiabatique durant la traver-
sée par les porteurs d'une paroi de domaines suffisamment large devant la longueur
de Larmor correspondant a la précession de o dans le champ d’échange p—d.

JPg|ps|
2q M
polarisation des porteurs et inversement proportionnelle a ’aimantation spontanée du
matériau ferromagnétique considéré. On notera ce couple sous la forme plus concise :

La quantité u = a la dimension d'une vitesse et est proportionnelle a la

—

dm -
R = —@Vym, (V.5)
dt adia

avec U = uti,. Dés lors, la prise en compte de ce couple dans 1’équation de la dynamique
de 7 conduit a I’équation :

— —

= d -
— = —[7lrom A Hegs + aurii A d—Ttn — (@.V)m. (V.6)

Transfert de spin non-adiabatique

L’hypothese d"une paroi infiniment large qui conduit a ce couple de transfert de
spin adiabatique ne peut étre appliquée stricto sensu aux systémes réels, notamment a
ceux qui sont dotés d’une forte anisotropie, car la largeur de paroi — §y ~ 10 nm — est
dans ce cas comparable a la longueur de Larmor [VIRET 96].

Des lors, il est essentiel de considérer 'écart a 1’adiabaticité en introduisant un
nouveau terme [ZHANG 04, THIAVILLE 05] :

dm

dt

= B A ((ﬁﬁ)m) . (V.7)
&}
D’apres Zhang et al., le coefficient (3, sans dimension, traduit I'importance des proces-
sus de spin-flip [ZHANG 04].

L’équation de la dynamique qu’il faut alors considérer pour décrire le déplacement
d’une paroi de domaines sous courant, en présence d’'un champ magnétique, s’écrit :

— —

d , d ; §
d—T = —|ylpom A Hegt + ot A d—? — (@) + B A <(J.V)m> , (V.8)

que l’on peut réécrire sous la forme explicite :

dim Yo - 5 aylpo o (o5

%: —1’ ‘ 5 M A Hegf — ’ ‘ 277”&/\(’I7L/\I‘Ieff)
+ « 1+« (V.9)
14af, .=, B—a IS '
T a2 (u.V)m + L A ((uV)m)
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Autres effets d’un courant

En plus de ces couples de transfert de spin, deux autres effets plus classiques, liés
au passage du courant dans la piste, sont a prendre en compte. Le premier est le champ
d’Oersted généré par le courant lui-méme. Ce champ est antisymétrique par rapport au
centre de la section de la piste au travers de laquelle passe le courant et est maximum
aux bords de la piste. Dans le cas de la géométrie de la piste étudiée par la suite, d"une
section de 4 um de large par 50 nm d’épaisseur, le champ d’Oersted maximal généré
sur le bord de la piste est d’environ 0,45 mT, pour une densité de courant de 1010 A.m—2
(Figure V.2).

<
'S
T
1

o
e
T

1

=
[
T
Il

Qersted field (mT/1 OIOA.m_z)
o
= o

-2 -1 0 1 2
Largeur de la piste (um)

FIGURE V.2 — Champ d’Oersted généré par le passage d'un courant dans une piste de
4 ym de large et épaisse de 50 nm. Le champ est maximal en bordure de piste et, pour
une densité de courant de 10'° A.m~2, il vaut 0,45 mT.

Le second effet est I'effet Joule qui génere une élévation de température dans la
piste étudiée. Pour les densités de courant traversant la piste de (Gag 93Mnyg o7)As, cette
élévation de température peut atteindre 60 K. Cet effet Joule a été compensé en fixant
une température de consigne du cryostat telle que la température effective lorsque le
courant parcourt dans la piste de (Gap 93Mng g7)As est constante, et ce, pour toutes les
densités de courant étudiées (Section V.4.2).

V.2.2 Vitesse de déplacement d’une paroi de domaines

Cette section donne une interprétation simple, dans le cadre du modele simple de
paroi 1D [MOUGIN 07], des effets des termes adiabatique et non-adiabatique de trans-
fert de spin sur la vitesse de déplacement d"une paroi sous courant.

En supposant que la largeur de la paroi n’est pas modifiée par l'injection de courant
et/ou 'application de champ magnétique, il est possible, a partir de I'Equation V.9,
de rechercher les solutions stationnaires correspondant a son déplacement a vitesse
constante (Chapitre I).
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Dans ce régime, I'angle ¢ de l'aimantation dans la paroi reste constant pendant
tout le déplacement et il s’exprime en fonction du champ et du courant comme :

sin 2 = 2 Dlho% V.10

7T AM, (N, — ) (V10)

Un tel déplacement a vitesse constante n’est donc possible qu’a la condition sui-
vante :

H+ (B —a) < Hw (V.11)

1711060
alM . , . . 1
avec Hy = |N, — Nz| qui prend en compte l'effet des dimensions réduites de la

piste sur le champ démagnétisant au niveau de la paroi par l'intermédiaire des coeffi-
1 A A1 _ € _ €
cients démagnétisants N, = 7 et Ny = .
Dans le cas d'un déplacement de paroi uniquement induit sous courant (c’est-a-
dire H = 0), on trouve qu’il existe un courant seuil Jyy, analogue au champ seuil de

Walker :

7 elyuodoaM
= SYH0%0 XMy

- N, — N,|, V.12
PguB\ﬁ—oc\’ Y | (V12)

en dessous duquel la paroi peut se déplacer a vitesse constante en régime stationnaire.

La vitesse de la paroi en régime permanent est alors donnée par :

o(H,u) = D000 (g Bu (V.13)
o V] 0 do

Cette formule simple montre toute I'importance du terme de transfert de spin non-
adiabatique. Considérons le cas o1 # = 0, en I'absence de champ magnétique appliqué.
Aucun déplacement de paroi ne peut se manisfester pour des courants inférieurs au
courant seuil de Walker. Si maintenant 5 # 0, alors si § < « (respectivement 5 > «)
la vitesse de déplacement de la paroi est inférieure (respectivement supérieure) a la vi-
tesse u caractérisant les porteurs de charge polarisés en spins. Notons de plus que dans
le cas particulier § = «, le courant seuil de Walker n’est plus défini et v = u quelle que
soit la densité de courant.

Si maintenant le courant est supérieur au courant seuil de Walker, I’angle ¢ de I'ai-
mantation dans la paroi précesse de fagon continue et la paroi passe alternativement
d’une configuration de Bloch a une configuration de Néel comme sous champ magné-
tique. On doit alors définir une vitesse moyenne qui, pour de fortes valeurs de courant
et/ou de champ, est linéaire en courant et en champ :

B B 16 Bu u
P(Ew) = [Hlaodoq +a? <H " |7|M050> 1o (V-19)
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Au dessus du courant seuil de Walker et pour 3 # «, la paroi peut toujours se
déplacer car le terme de transfert de spin adiabatique devient efficace. Tatara et al.
[TATARA 04] ont alors montré que la vitesse de paroi sous le seul effet du transfert
de spin adiabatique varie comme :

v ox A/ J? = J2, (V.15)

ol J, est qualifié de courant seuil intrinseque, identique au seuil de Walker défini ci-
dessus.

Remarquons en outre que dans la définition du courant intrinseque apparaissent
les coefficients démagnétisants N, et IV, qui, lorsqu’ils sont égaux, annulent le courant
seuil intrinseque. Ceci correspond au cas particulier ot la largeur de la piste est égale
a la largeur de paroi. Les deux configurations de parois — Bloch ou Néel — sont alors
dégénérées : des qu'un courant est injecté, le mouvement de la paroi s’effectue dans
le régime précessionnel. Les simulations micromagnétiques réalisées par Fukami et al.
sont en accord avec ces conclusions du modele 1D [FUKAMI 08].
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FIGURE V.3 — Vitesse de déplacement d'une paroi transverse dans un nano-fil a ai-
mantation planaire sans défaut pour différentes valeurs du parametre 3 avec o = 0,02
[THIAVILLE 05]. Les symboles pleins correspondent a un déplacement de paroi ou la
paroi transverse conserve sa structure tandis que les symboles ouverts correspondent
a un déplacement ot1 la structure de la paroi passe de transverse a vortex.

Bien que plus compliquée, la propagation d’une paroi transverse dans un sys-
teme a aimantation planaire sans défaut peut également étre décrite par un modele 1D
[THIAVILLE 05] (Figure V.3). Les conséquences de ce modéle sont en excellent accord
avec les résultats de simulations micromagnétiques effectuées sur un nano-fil parfait
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sans rugosité. On retrouve alors le régime stationnaire pour lequel la paroi conserve
sa structure au cours du déplacement, et ce, jusqu’au courant seuil. Pour des courants
supérieurs a ce courant seuil, la structure de la paroi est modifiée et un vortex est nu-
cléé au cours du déplacement, ce qui est 'analogue de la transition d"une configuration
de Bloch a une configuration de Néel pour les systemes a anisotropie perpendiculaire
décrite ci-dessus.

Dans le cas ot 'on introduit du désordre ou une rugosité de bord, la vitesse de
propagation est alors réduite par rapport au cas d’'une piste parfaite et il apparait un
coefficient de non-adiabaticité effectif, B¢, supérieur a 3 [THIAVILLE 05, TATARA 04,
DUINE 08].

V.2.3 Etat de l'art

Dans les systemes métalliques a anisotropie planaire, la densité de courant né-
cessaire a la mise en évidence d’un effet de transfert de spin est de 'ordre de 10'2
A.m~2. 1l est généralement nécessaire d’appliquer un champ magnétique pour provo-
quer le déplacement de la paroi. Sinon, 1’effet Joule dans la piste est tres rapidement
limitatif, avec, par exemple, 'apparition d"un état désaimanté [YAMAGUCHI 05]. Plu-
sieurs auteurs ont mis en évidence et étudié 'effet de la polarité d’un courant sur la
vitesse de paroi en appliquant de fortes valeurs de champs magnétiques [BEACH 06,
HAYASHI 06a] (Figure V.4).
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FIGURE V.4 — Vitesse de propagation de paroi dans une piste de Permalloy (w = 600 nm
et e = 20 nm) en fonction du champ pour différentes densités de courant appliquées en
continu.

Sous courant, il a de plus été mis en évidence la transition de la structure interne
de la paroi de type vortex a une paroi de type transverse [KLAUI 05]. Plus récemment,
I'équipe de S. Parkin [HAYASHI 08] a montré qu’il était possible de déplacer un en-
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semble de parois de domaines sous des impulsions de courant, et ce, de fagon repro-
ductible.

Dans le cas des systémes a anisotropie perpendiculaire, les premiers résultats ex-
périmentaux tendent a distinguer deux familles de matériaux :

— d’une part, les systemes métalliques ot les résultats les plus marquants montrent
un effet de polarisation du courant mais limité au régime de dépiégeage de la
paroi [RAVELOSONA 05, RAVELOSONA 07] et

— d’autre part, les semiconducteurs magnétiques dilués tel que le (Ga;_,Mn,)As.

Dans ce dernier systeme, un faible courant de 1’ordre de 108 A.m~2, et ce, en ’absence
de champ, permet de déplacer aisément une paroi. Sous faible courant, un régime de
faible vitesse, thermiquement activé, est mis en évidence. En revanche, sous plus fort
courant, la vitesse de paroi varie linéairement avec J [YAMANOUCHI 06] (Figure V.5).
Notons que le déplacement aisé de la paroi par transfert de spin est facilité par la faible
valeur de I'aimantation spontanée dans le (Gag 93Mng o7)As (40 kAm ' a4K)etla
faible largeur de paroi (dp ~ 11 nm), ce qui implique une plus forte valeur de w.
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FIGURE V.5 — Vitesse de propagation de paroi dans une piste de (Ga;_;Mn,)As (w =5
pum et e = 20 nm) en fonction de la densité de courant J pour différentes températures
effectives proches de la température de Curie (7, = 112 K).

V.3 Déplacement d'une paroi de domaines sous courant dans
une piste de (Gay93Mny o7)As

Des différentes études théoriques et expérimentales présentées ci-dessus, ressort
une question pour laquelle aucun consensus n’a pu étre établi : « Existe-t'il un mécan-
sime de transfert non-adiabatique tel que celui décrit par le terme 57? »

-177 -



CHAPITRE V. DEPLACEMENT DE PAROIS SOUS COURANT ET CHAMP DANS LE (GAg,93MNg o7)AS

Afin de tenter d’apporter un élément de réponse a cette question, j’ai étudié la
propagation de paroi de domaines sous courant dans des pistes de (Gag 93Mng o7)As 2,

Cette section présente d’abord une description de la piste de (Gag 93sMng o7)As qui
a été étudiée. Une description de la méthodologie employée pour étudier le dépla-
cement de paroi sous le seul effet d'un courant, a température constante, est ensuite
présentée avant de discuter les résultats obtenus.

V.3.1 L’échantillon

Comme explicité dans les Chapitres I et II, le (Gag 93Mng o7)As est un semicon-
ducteur ferromagnétique dilué pour lequel l'interaction ferromagnétique est médiée
par les porteurs, les trous p de la bande de valence. Afin d’induire une direction d’ani-
sotropie perpendiculaire, la couche (Gag 93Mng o7)As est contrainte en tension par une
couche tampon de (Gag go2Ing g9s)As. Dans cette structure, sont induites des disloca-
tions le long des directions [110] et [110] a I'interface qui se propagent selon les direc-
tions [111] et [111] dans la couche de (Gag g3Mng o7)As.

La densité de dislocations est suffisamment faible pour pouvoir réaliser (Chapitre
II) des réseaux de pistes homogenes de longueur 90 um, épaisse de 50 nm et de diffé-
rentes largeurs (Figure V.6) connectées a un réservoir.

(a) (b)

pistes

Pavé de
contact

FIGURE V.6 - (a) Image en microscopie optique de I'ensemble du dispositif incluant les
pistes connectées a un réservoir de nucléation, ainsi que les différents pavés de contact
électrique. (b) Image SEM de la piste de 4 um, étudiée par la suite, présentant une
rugosité de bord inférieure a 10 nm (voir insert).

Les largeurs des différentes pistes sont 4 ;im, 2 um, 1pum, 750 nm, 500 nm et 200 nm.

2. Le déplacement de paroi induit par un courant et un champ dans le systeme Pt/Co(5 A)/Pt a été
traité dans la these de M. Cormier (LPS, Orsay).
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Apres nano-structuration, la température de Curie a été mesurée a 114 K, a partir
de la variation thermique de l'intensité du signal magnéto-optique Kerr polaire mesu-
rée sous faible champ dans le réservoir de nucléation (Figure V.7).

(@) . (®)

125+

100 -

signal Kerr [u.a.]

90 100 110 120 130
Température [K]

FIGURE V.7 — (a) Image magnéto-optique Kerr polaire de la structure désaimantée a-c
en rubans du réservoir de nucléation. (b) Evolution de l'intensité du signal Kerr, en
fonction de la température, mesurée dans le réservoir de nucléation.

A une température de 106 K, la période des domaines en rubans est déja d’envi-
ron 5 um, valeur plus élevée que la largeur de toutes les pistes nano-structurées. Ainsi,
la largeur des rubans croissant fortement lorsque 1’on abaisse la température, une pa-
roi de domaines occupera a priori toute la largeur de la piste, pour des températures
inférieures a 106 K.

V.3.2 Principe de la mesure

Par la suite, seule la piste la plus large (4 yum) a été étudiée, pour des températures
effectives proches de la température de Curie mais toujours inférieures a 104 K.

Pour toutes les expériences réalisées, 1’échantillon est placé dans un cryostat op-
tique a circulation ot la température est régulée a mieux qu'un Kelvin.

Travailler a température effective constante

Comme précisé dans la premiére section, un effet inévitable lorsqu'un courant par-
cout une piste est 'effet Joule.
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Ayant décidé de travailler a des températures constantes proches de la température
de Curie, il est indispensable de tenir compte de I'effet Joule afin d’analyser le déplace-
ment de paroi pour des densités de courant élevées, et ce avec une précision meilleure
que 1 K.

En premier lieu, la résistance de la piste a été déterminée en fonction de la tempéra-
ture, avec un faible courant de facon a pouvoir négliger tout effet Joule. Cette résistance
décroit de fagon monotone avec la température pour des températures inférieures a la
température de Curie [NOVAK 08]. Cette variation permet alors d’établir précisément
la température de la piste a partir de sa résistance. Par exemple, la résistance de la piste
a une température de 104 K est Rjps x = 16, 10 k€.

Afin de prendre en compte 1'élévation de température AT due a 'effet Joule dans
la piste, pour chaque densité de courant, la température de consigne, Tions, du doigt
froid ot est fixé I’échantillon a été modifiée, de telle fagon que la valeur de la résistance
de la piste corresponde exactement a la température de mesure Ties ciblée, soit Tres =
Teons + AT.

Le Tableau V.1 donne quelques valeurs de températures de consigne en fonction
de la tension appliquée pour atteindre une température de mesure de 104 K.

Tension [V] 5 10 15 20 30 40 50
Température [K] | 103,3 101,2 974 923 726 643 39,0

TABLE V.1 — Températures de consigne du cryostat pour atteindre une température
effective de 104 K pour différentes valeurs de tension appliquées.

Un calcul simple montre que la température finale dans la piste s’établit rapide-
ment, en quelques dizaines de nanosecondes aprées le début de 'impulsion de courant,
c’est-a-dire en un temps beaucoup plus court que la durée de I'impulsion elle-méme,
entre 800 ns et 1 s.

Détermination de la vitesse de propagation de paroi

Grace a cet étalonnage en température, la vitesse de propagation d’une paroi de
domaines peut étre étudiée, sous le seul effet du courant injecté, dans la piste de 4 ym
a une température constante fixée.

Pour cela, aprés avoir acquis une image de référence de I'état saturé, le systeme est
préparé de fagon a n’avoir qu'une seule paroi de domaines a une extrémité de la piste.
Une image magnéto-optique est alors acquise. L'image-différence, entre cette image
et I'image de 1’état saturé, permet de repérer précisément la position de la paroi de
domaines (Figure V.8-(a)).
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FIGURE V.8 — (a) Image magnéto-optique de 1’état initial présentant une paroi de do-
maines a l’'extrémité droite de la piste de 4 um. Le contraste noir indique un domaine
d’état d’aimantaton 1. (b) et (c) Séries de 4 images magnéto-optiques de la piste apres
des impulsions successives de courant (J = 4,4.10° A.m~2) et de durée 1,8 us entre
chaque image. La polarité du courant a été inversée entre (b) et (c).

En appliquant différentes impulsions de courant ayant une polarité donnée et en
déterminant I'image-différence par rapport a 1’état saturé, on constate un déplacement
régulier de la paroi, toujours dans le méme sens (Figure V.8-(b)). En inversant la po-
larité de I'impulsion de courant, la paroi se déplace de maniere reproductible, mais en
sens opposé avec, la encore, un déplacement régulier (Figure V.8-(c)).

Conformément a ce que I'on s’attend a observer dans le (Ga;_,Mn,)As ot les trous
p sont couplés antiferromagnétiquement a ’aimantation locale, la paroi se propage en
sens opposé a celui des porteurs de charge. De plus, au cours du déplacement de la
paroi, on s’apercoit que son front s’incline dans la piste. Ce comportement est lié a
l'effet du champ d’Oersted créé par le courant (Figure V.2). Pour déterminer la vitesse
de déplacement moyenne de la paroi, sa position est alors systématiquement repérée
au centre de la piste, ot le champ d’Oersted s’annule.
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V.3.3 Courbes de vitesse et discussion

Résultats

Ces mesures ont été répétées pour différentes valeurs de tension, de 1 Va 50V, et
a deux températures, 99 K et 104 K.

Tout d’abord, les mesures réalisées sous de faibles densités de courant J ont été
comparées aux résultats précédemment obtenus [YAMANOUCHI 06, YAMANOUCHI 07].
Puis, a fort courant, les vitesses de déplacement de parois sont comparées aux prédic-
tions théoriques du modele 1D exposées en premiere section.

Vitesse de propagation de paroi a faible courant

La Figure V.9 présente les courbes de vitesses obtenues pour de faibles valeurs de
densité de courant et a deux températures assez proches de 7, = 114 K. Ces résultats
sont en accord avec ceux de Yamanouchi ef al. [YAMANOUCHI 06, YAMANOUCHI 07],
ces derniers ayant démontré I'extréme facilité a déplacer des parois de domaines dans
une piste de (Ga;_,Mn,)As a anisotropie perpendiculaire par rapport au cas de pistes
métalliques.

Densité de courant [109A.m'2]

FIGURE V.9 — Examen du régime de vitesse thermiquement activé pour le déplacement
de paroi de domaines a deux températures : ((J) a 99 K et (O) a 104 K.

Pour ces deux températures, on observe une brusque augmentation de la vitesse au
dessus d'un courant de dépiégeage J4ep, au-dela duquel la vitesse tend a varier linéai-
rement avec J. On peut noter que la valeur de Jqp varie fortement avec la température,
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attestant du caractere thermiquement activé de ce régime —a 99 K, Jgep = 0,7.10 A.m—2
et, 3 104 K, Jugp = 2,7.10° Am~2,

Un tel comportement rappelle le comportement de reptation mis en évidence sous
faible champ magnétique aussi bien dans les films de Pt/Co(5 A)/Pt [LEMERLE 98]
que dans ceux de (Gag,g3Mng o7)As [DOURLAT 08] (Section II.2). Il est alors naturel
de s’interroger sur l'existence d’un tel régime de reptation lorsque la paroi dans une
piste est soumise au seul effet d'un courant polarisé en spins. En supposant que la
paroi est toujours soumise a un piégeage collectif par les défauts intrinseques, Duine et
al. [DUINE 08] montrent que 1’exposant critique y, associé au courant, differe de celui
qui a été précédemment déterminé sous champ (1 = 1/4) pour un film Pt/Co(5 A)/Pt
[LEMERLE 98]. Il dépend de la nature du couple de transfert de spin :

1

si =0, alorsInv 70 /2, soit p = 1/,
La

si 3 # 0, alors Inv o 76 , s0it = 1/4.

La comparaison des résultats a ces deux prédictions est présentée en Figure V.10.

(a) (b)

Ln(v)
Ln(v)

2 4 6 8 10 4 6 8 10
BT s
J T (x107) g (xl()r})

FIGURE V.10 — Ajustements linéaires de In v en fonction de (a) J~ ' et (b) de J~ s pour
les deux températures 99 K (UJ) et 104 K (O).

A partir de ces deux graphes (Figure V.10), il est impossible de préciser si 1 = 1/2 ou
i =1/s et donc de déterminer si 3 est pertinent ou non. Tout comme dans les expériences
de Yamanouchi et al. [YAMANOUCHI 06, YAMANOUCHI 07], nous sommes limités par
le nombre trop faible de mesures obtenues avec de tres faibles densités de courant,
J < Jgep, gamme de courant dans laquelle la loi de reptation est valide. Dans notre
cas, cela s’explique par I'impossibilité de propager une paroi de fagon reproductible

-183 -



CHAPITRE V. DEPLACEMENT DE PAROIS SOUS COURANT ET CHAMP DANS LE (GAg,93MNg o7)AS

sans que son déplacement soit géné par des défauts extrinseques, vraisemblablement
situés en bordure de la piste.
Ainsi, tout en ayant pris connaissance des travaux pionniers de Yamanouchi ef al.
sur le déplacement de paroi sous courant dans des pistes de (Ga;_,Mn,)As [YAMANOUCHI 06,
YAMANOUCHI 07], il n’est pas raisonnable de vouloir tirer une information sur 1’expo-
sant dynamique f, c’est-a-dire sur l'existence d"un terme 3 sur une gamme de vitesse
aussi faible.

Vitesse de propagation de paroi sous fort courant

Afin de tirer des informations plus quantitatives sur le couple de transfert de spin,
des mesures de déplacement de paroi ont été effectuées pour des densités de courant
plus élevées, pour T = 104 K. La variation de la vitesse de paroi en fonction de la den-
sité de courant parcourant la piste est représentée sur la Figure V.11. On observe une
variation linéaire de la vitesse de déplacement pour J >2.10° A.m~2.

25

20

[—
(V)]

—_
=

Vitesse [m.s™]

Densité de courant [10° A.m™]

FIGURE V.11 - Vitesse de propagation de paroi mesurée a 104 K pour des densités de
courant allant jusqu’a 101 A.m—2.

Pour le (Gag9zMng 7)As, a la température de 104 K, poMs= 16 mT et en suppo-
sant une polarisation en spins P = 0,5, le courant seuil intrinséque est estimé a Jy =
2,3.102 A.m~2, c’est-a-dire une valeur nettement supérieure au courant de dépiégeage,
Jdep =0,7.10° A.m—2. En d’autres termes, la vitesse de déplacement de paroi est non
nulle pour J < Jy. D’apres le modele 1D présenté précédemment, on en conclut que le
parametre [ caractérisant le transfert de spin non-adiabatique ne peut pas étre nul.
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En outre, un ajustement linéaire de la vitesse en fonction de la densité de courant
conduit au résultat remarquable v(J) ~ u(.J), ce qui tend a prouver que la valeur de
dans I’échantillon de (Gag 93Mnyg o7)As est élevée et est proche de celle de o :

A ~1 (V.16)
a

Une telle valeur de [ peut s’expliquer par le fort couplage spin-orbite des trous dans
le (Gap93Mnyg o7)As, ce qui favorise les processus de spin-flip a 'origine du terme de

transfert de spin non-adiabatique [ZHANG 04].

V.4 Effets combinés d’un courant et d'un champ sur le dépla-
cement d’un domaine

Comme cela a été montré dans les systemes métalliques a anisotropie planaire, il
est possible de combiner les effets d'un courant et d"'un champ pour déplacer effica-
cement les parois de domaines [BEACH 06, HAYASHI 06b]. L'étude de 1’évolution d"un
domaine, sous l'effet d'un champ magnétique constant lorsqu'une impulsion de cou-
rant est injectée dans la piste, permet de mettre en évidence un effet exacerbé du champ
magnétique sur la propagation de paroi de domaines en présence d’un courant.

V.4.1 Allongement et contraction d'un domaine

Effet d'un faible champ magnétique

En préambule a I'étude des effets combinés du champ et du courant, intéressons-
nous brievement a la propagation de paroi de domaines sous champ dans la méme
piste de largeur 4 yum (Figure V.12).

Jusqu’a un champ de 3 mT, la propagation de paroi est thermiquement activée. A
tres faible champ, la variation de v(H) est compatible avec une loi de reptation, en (—)
sur la Figure V.12. Ainsi, sur la gamme de champ |H| < 0,3 mT, le champ magnétique
seul induit une vitesse de propagation de paroi inférieure au mm.s~! a 102 K. Les ré-
sultats présentés ci-apres ayant été obtenus a 99 K, la vitesse de déplacement de paroi
sous champ seul est encore réduite.

Effets combinés d’un courant et d’'un champ

Le déplacement d'un domaine magnétique dans la piste est étudié sous les effets
combinés d"un faible champ et d’un courant a une température de 99 K.

La premiere étape consiste a nucléer un tel domaine ({}) dans la piste de 4 ym de
(Gap,93Mny o7)As initialement saturée 1}, comme montré sur la premiere image de la
Figure V.13-(a).

Si, sous faible champ de + 0,035 mT, on injecte des impulsions constantes succes-
sives de courant dans la piste, on s’apercoit (Figure V.13-(a)) que le domaine s’agrandit
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FIGURE V.12 — Vitesse de propagation d’une paroi de domaines a une température de
102 K.

progressivement et que I'allongement du domaine varie linéairement avec la durée cu-
mulée des impulsions de courant (Figure V.14).

Dans le cas ou l'on applique un champ magnétique de + 0,2 mT, le méme do-
maine se contracte sous l'effet des impulsions de courant (Figure V.13-(b)). La encore,
la contraction du domaine varie linéairement avec la durée cumulée des impulsions de
courant. Finalement, la longueur du domaine se stabilise a une longueur d’équilibre de
l'ordre de 2 ym.

Cette longueur correspond a une valeur pour laquelle la répulsion dipolaire contre-
balance l'effet du champ magnétique appliqué. Notons que, d’'une mesure a 'autre, la
stabilité du domaine en champ positif varie, ce que l'on peut expliquer en considé-
rant les différentes combinaisons d’aimantation des parois possibles pour un couple de
deux parois de domaines. En effet, dans le cas de deux parois d’aimantation parallele
(respectivement, opposée), le champ magnétostatique n’est pas fermé (respectivement,
est fermé) au niveau du domaine, ce qui provoque l'instabilité (respectivement, la sta-
bilité) du domaine au cours du temps [BAUER 05].

V.4.2 Dépiégeage de la paroi par un courant

Présence d’un champ interne

Les résultats présentés ci-dessus ne sont pas symétriques par rapport au champ ap-
pliqué, puisqu’un champ positif permet aussi bien de faire croitre que de faire décroitre
la longueur du domaine selon sa valeur. Une étude plus systématique, en fonction de la
valeur du champ appliqué —entre - 0,3 mT et + 0,3 mT — et pour différentes densités de
courant — + 3,2.10° Am~2 et + 4,1.10° A.m~? — supérieures au courant de dépiégeage
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(a) (b)

FIGURE V.13 — Déplacement d"un domaine d’aimantation |} sous l'effet d’impulsions
successives de courant de durée 10 s et d’intensité 3,2.10° A.m~2 en présence d'un
champ magnétique (a) de 0,035 mT ou (b) de 0,2 mT a 99 K. Ce déplacement s’accom-
pagne d’un allongement en (a) et d’une contraction (déformation négative) en (b) du
domaine. Le signe de cette déformation n’est pas modifié par I'inversion de la polarité
du courant, indiquée ici par les fleches jaunes et vertes.

Jaep = £2,7.10° A.m~?, montre qu'il existe un champ supplémentaire Hiy; qui sajoute
toujours au champ appliqué.

La vitesse d’accroissement moyenne du domaine Av (Av = vy - v si vy et vp sont
les vitesses respectives des deux parois du domaine) varie linéairement en fonction du
champ appliqué (Figure V.15) mais son ordonnée a I'origine n’est pas nulle. L'intersec-
tion de la courbe Av(H) avec 'axe des abscisses permet d’estimer ce champ interne :
Hing ~- 0,08 mT.

Apres de nombreuses vérifications (zéro de la sonde de Hall mesurant le champ
appliqué et mesure sur un échantillon test de Pt/Co(5 A)/Pt irradié aux ions hélium
présentant une saturation sous seulement 0,3 mT), aucun champ « parasite » rayonné
par I'environnement de 1’échantillon, tel qu'un champ rémanent par 1’électro-aimant
ou par une piece du cryostat, n’a été mis en évidence. Ce champ est donc vraisembla-
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FIGURE V.14 — Variation de la longueur du domaine en fonction de la durée totale d’im-
pulsions pour les deux séries d’images de la Figure V.13. Les symboles vides et pleins
correspondent respectivement aux images des colonnes (a) et (b).
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FIGURE V.15 — Evolution de la vitesse de déformation du domaine en fonction du
champ appliqué pour (a) J = 3,2.10° Am—2 et (b) J =4,1.10° Am~2.
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blement lié a 1’échantillon. Ce champ, ne dépendant pas du sens du courant, ne peut
étre expliqué par un effet Rashba tel que celui proposé par Obata et Tatara [OBATA 08].

Interprétation de la vitesse d’allongement d’un domaine sous champ

Il est intéressant de comparer la vitesse d’allongement du domaine Av a la vitesse
de déplacement du domaine v. Ces grandeurs permettent de comparer les effets du
champ et du courant de maniere indépendante sur la vitesse de propagation d'une
paroi. En effet, d’apres le modele de transfert de spin, le courant n’a pour d’autre effet
que de déplacer le domaine dans sa globalité sans le déformer. Dans 1’approche la plus
simple, ot tout couplage champ-courant est négligé [MOUGIN 07], la déformation du
domaine est alors due au seul effet du champ. La vitesse de déplacement du domaine
correspond alors a la contribution induite par le courant :

b =v(J). (V.17)

Par ailleurs, la vitesse de déformation du domaine est égale a deux fois la vitesse de la

paroi sous champ :
Av =2v(H). (V.18)

Le premier point marquant est la valeur élevée de la vitesse de paroi sous faible
champ en présence d’un courant. Lorsque J = 4,1.10° A.m~2, un champ effectif de 0,1
mT permet déja de déplacer la paroi a une vitesse de 0,5 m.s !, ce qui est sans commune
mesure comparable avec la vitesse de paroi obtenue sous le seul effet du champ : v(0,1
mT) < 1.107° m.s~ 1. L'effet du courant permet donc de fortement dépiéger la paroi.

Ravelosona et al. [RAVELOSONA (7] ont proposé 1’expression suivante pour la bar-
riere d’énergie mise en jeu sous champ et sous courant :

A

E(H,J) = 2M,V <(Hp —H)-— <2MSVJ>> . (V.19)

Cette barriere d’énergie F(H, J) s’annule donc lorsque :

2MVH
H=H,(1-7/;) avec J. = Tp. (V.20)
Or, la vitesse de paroi dans le régime thermiquement activé s’exprime sous la
forme : B
o) = w(Hyexn (55 )

B (V.21)

— wo(H)exp —2M,VH, (1 _ Ji> /(kBT)> .

C

Ainsi, lorsque J tend vers J., I’effet du courant permet bien de dépiéger la paroi, et
le régime de déplacement tend vers le régime visqueux, stationnaire et linéaire a faible
champ [MOUGIN 07] (Chapitre I) :

v(H) ~vy(H) = MH. (V.22)

(0%
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Pour T =99 K et en partant des résultats sur la déformation du domaine en fonction
du champ pour J =4,1.10° A.m~2, on trouve une mobilité apparente de 3,0 m.s~ 1. mT~L.
Il est alors possible de déterminer le parametre d’amortissement de Gilbert :

a = 0,20. (V.23)

Cette valeur est tres proche de celle déterminée par Dourlat et al. [DOURLAT 08] dans
le régime stationnaire pour les mémes échantillons de (Gag 93Mnyg o7)As, étudiés sous
la forme de film continu. Dans le régime précessionnel, Dourlat et al. ont déterminé
une mobilité bien plus faible que celle obtenue ici. Ces mesures permettent donc de
démontrer sans ambiguité que la paroi de domaines se déplace en régime stationnaire
sous l'effet du courant.

Un tel régime stationnaire ne peut exister que si [ est non nul. Ceci confirme les
conclusions de la section précédente a partir de la vitesse de déplacement de paroi aux
fortes densités de courant. En effet, dans ce régime, la relation :

v —u| < ow (V.24)

est toujours valable [THIAVILLE 07]. Elle permet alors de donner un encadrement de la
polarisation P du (Gag 93Mnyg o7)As :

0,4 < P<0,6 (V.25)

La pente du régime linéaire observé sur la Figure V.11 permet alors de donner un en-

cadrement du rapport é :
«

0,2 < h < 0,4. (V.26)
(6%

V.5 Conclusion

L’étude de la propagation de paroi sous courant et sous champ se révele trés riche
pour comprendre les mécanismes intrinseques de la dynamique de l'aimantation.

Dans le (Gagp,9sMny g7)As, comme l'avaient démontré précédemment Yamanouchi
et al. [YAMANOUCHI 06], les parois de domaines se déplacent aisément pour de faibles
densités de courant a une température proche de la température de Curie. Ce résul-
tat est tres vraisemblablement lié a la tres faible valeur de l'aimantation spontanée du
(Gap,93Mng o7)As.

Ces mémes expériences ont permis d’affirmer 1'existence du terme de transfert de
spin non-adiabatique qui ne peut étre négligé, comme cela a été proposé précédemment
par Yamanouchi et al. [YAMANOUCHI 07]. La valeur élevée du parametre (3, proche
de a, est certainement liée a la présence d’un fort couplage spin-orbite pour les trous
[NGUYEN 07], ce qui favorise les événements de spin-flip.
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En outre, I’étude de l'effet conjoint d"un champ et d’un courant a permis de révéler
le dépiégeage d"une paroi de domaines sous courant, ce qui conduit a exacerber I'effet
du champ magnétique. Ainsi, pour des valeurs suffisamment élevées de la densité de
courant, on retrouve le régime stationnaire de la vitesse linéaire en champ prévu pour
un film « zéro défaut ».

Dans ces expériences, un faible champ magnétique permet de sonder tres préci-
sément la dynamique interne de la paroi de domaines au cours de son déplacement
sous l'effet du courant. Le régime atteint étant stationnaire, I’existence du terme non-
adiabatique est démontrée sans équivoque et une valeur de a est déduite. Combinée
aux études de déplacement de paroi a fort courant, la polarisation du (Gag 9g3Mng o7)As
et le coefficient de non-adiabaticité ont été déterminés.
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Conclusions et perspectives

Avant de suggérer quelques perspectives a ce travail, revenons d’abord sur mes
principaux résultats sur le renversement de 'aimantation dans des objets magnétiques
de dimensions réduites, soit métallique — Pt/Co(5 A)/Pt — soit semiconducteur fer-
romagnétique dilué — (Ga;_,Mn,)As, tous deux a anisotropie perpendiculaire.

Les techniques expérimentales privilégiées pour ces études du renversement de
I'aimantation sous champ ou sous courant dans ces nano-éléments, ont été la magnéto-
métrie et la microscopie magnéto-optique Kerr polaire. La microscopie Kerr s’est révé-
lée extrémement performante et sensible pour accéder au comportement magnétique
individuel de ces nano-éléments.

Trop souvent, certains auteurs proposent d’interpréter leurs résultats expérimen-
taux a partir du modéle simple de Néel-Brown qui suppose un mode cohérent du ren-
versement de 1’aimantation, hypotheése rarement compatible avec une analyse quanti-
tative de leurs résultats.

Dans ces études, je suis parti des propriétés structurales et morphologiques des
nano-éléments pour mieux comprendre 1’origine des processus mis en jeu.

Dans ces deux systémes, préparés par une méthode « top-down » et étudiés sous
champ magnétique, j’ai mis en évidence le role critique joué par le confinement latéral
des nano-éléments, comme le prédit la théorie micromagnétique.

Tant que les dimensions latérales des nano-éléments excédent nettement la lon-
gueur d’échange et que la température est suffisamment basse devant la température
de blocage, un renversement non-cohérent de I'aimantation est observé et plusieurs
processus successifs doivent étre invoqués. Il est nécessaire de diminuer ces dimen-
sions latérales pour ne révéler qu'un seul processus de renversement de I’aimantation.

Dans le cas des nano-disques de diametre 130 nm de Pt/Co(5 A)/Pt, faiblement
irradiés, j’ai montré que le mode de renversement de I'aimantation consiste en la nu-
cléation d’une gouttelette en périphérie de la couronne irradiée. Le renversement de
I'aimantation est donc gouverné par une seule barriere d’énergie proportionnelle a
la densité d’énergie de paroi. Il s’agit d'un processus différent de celui proposé par
Néel-Brown, ce dernier faisant intervenir dans I'énergie de barriére le produit de I’ani-
sotropie par le volume de la particule. Le degré de liberté supplémentaire, offert ici
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par l'irradiation aux ions hélium, a permis de diminuer 1’anisotropie et par conséquent
la température de blocage de ces nano-éléments. ]’ai ainsi pu montrer que, lorsque le
role des fluctuations thermiques devient prédominant, le renversement de I'aimanta-
tion s'uniformise et tend vers un renversement cohérent de I'aimantation. En d’autres
termes, c’est le volume total du nano-élément qui devient pertinent pour déterminer la
température de blocage.

Dans le cas des nano-plots de (Gag 93Mng g7)As, 1a encore, la présence d’un seul
saut d’aimantation sous champ n’est pas nécessairement garante d’un renversement
cohérent de I'aimantation. Seul le renversement de I'aimantation dans les plus petits
nano-plots, de diametre comparable a la longueur d’échange, est compatible avec un
processus cohérent. Ainsi, bien que 1’origine du ferromagnétisme dans les semiconduc-
teurs ferromagnétiques dilués soit tres différente de celle dans les métaux, la théorie
micromagnétique des processus de renversement de 1’aimantation et la limite super-
paramagnétique sont bien décrites dans le cadre de la théorie de Néel-Brown pour les
nano-plots de (Gag 9g3Mng g7)As.

La seconde problématique abordée au cours de mon travail de these concerne le
déplacement de paroi de domaines sous un champ magnétique et/ou sous un courant
polarisé en spins dans des pistes de (Gag 93Mng 7)As a anisotropie perpendiculaire.

Diverses raisons peuvent expliquer un déplacement aisé de paroi sous courant
dans le (Gag,93Mng o7)As :

— la faible aimantation spontanée, ce qui diminue le courant seuil intrinseque par
rapport aux systemes métalliques couramment étudiés,

— le fort couplage spin-orbite pour les trous de la bande de valence qui favorise les
mécanismes de spin-flip, et donc le transfert de spin non-adiabatique.

Ainsi, la vitesse de déplacement d'une paroi en fonction de la densité de courant
dépend linéairement du courant au-dela d’un certain seuil dit de dépiégeage qui dé-
pend fortement de la température.

Comme sous courant, le déplacement de paroi sous champ magnétique ne devient
détectable qu'au dela d"un certain champ seuil de dépiégeage. Ce champ de dépiégeage
disparait si la piste est parcourue par un courant de valeur supérieure au courant seuil.
Le déplacement de la paroi est alors linéaire en champ.

Tant la dépendance linéaire de la vitesse de paroi, observée aux fortes densités de
courant, que la dynamique interne de la paroi, révélée par un faible champ magné-
tique, montrent que le mécanisme de transfert de spin non-adiabatique est significatif
dans ce matériau, contrairement a d’autres prédictions !. Elles permettent en outre de
déterminer la valeur de la polarisation en spins et du coefficient de non-adiabaticité [
du (Ga0793Mn0,07)As.

1. M. YAMANOUCHI et al., Universality Classes for Domain Wall Motion in the Ferromagnetic Semiconduc-
tor (Ga,Mn)As. Science, vol. 317, page 1726, 2007.
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Au vu des conclusions de ce travail, plusieurs perspectives sont ouvertes :

e Aussi bien pour les nano-disques de Pt/Co(5 A)/Pt que pour les nano-plots de
(Gap,93Mny o7)As, il serait intéressant de pouvoir sonder la dynamique rapide de 1'ai-
mantation (picoseconde) en temps réel sur un nano-objet unique. A titre d’exemple,
la dynamique de la couche libre d’empilements de type GMR a été récemment étu-
diée a I'aide de mesures électriques?. Les perspectives les plus prometteuses a court
ou moyen termes en matiere de microscopies résolues en temps sont, sans conteste,
celles offertes par le rayonnement synchrotron avec les microscopies en photoémis-
sion (PEEM) et en transmission (S-TXM). Ces techniques restent trés restrictives et
ne peuvent étre appliquées a tous les échantillons. Dans le cas des échantillons de
Pt/Co(5 A)/Pt, par exemple, la couche de couverture de platine (respectivement le
substrat épais) empéche I'étude des échantillons réalisés au cours de cette these par
microscopie PEEM (respectivement S-TXM).

Soulignons par ailleurs que la microscopie magnéto-optique peut devenir une tech-
nique d’avenir en nano-sciences avec le développement combiné de lasers impulsion-
nels, permettant une résolution temporelle entre 10 femtosecondes et la picoseconde,
et de motifs fabriqués a partir d’empilements métalliques présentant un indice de ré-
fraction négatif permettant d’atteindre des résolutions optiques meilleures que 50 nm.

¢ Concernant la problématique du déplacement de parois sous courant, I'étude me-
née ici est préliminaire : tant la compréhension du mécanisme de transfert de spin que
celle des effets combinés du champ et du courant nécessitent des études plus appro-
fondies et systématiques.

Ainsi, il est essentiel de déterminer la vitesse de déplacement de paroi en fonc-
tion de la densité de courant a différentes températures afin d’étudier I'évolution de la
contribution du processus non-adiabatique, étroitement lié aux mécanismes de spin-
flip fortement dépendant de la température.

En outre, des études complémentaires réalisées sur des pistes nano-structurées par
hydrogénation, pour diminuer le role des défauts extrinseques sur les bords des pistes,
permettraient d’approfondir la compréhension du régime de « reptation » a faible cou-
rant et a faible champ lorsque les dimensions latérales des pistes sont réduites. Une
voie qui va également dans ce sens est celle du dopage du (Ga;_,Mn,)As par du phos-
phore, qui permet d’induire des contraintes en tension plus homogenes sur I'épaisseur
du film et d’abaisser la densité des défauts extrinseques.

D’une fagon plus générale, il est aussi important de mieux comprendre 1'origine
de la forte disparité des résultats sur le déplacement de paroi sous courant dans les
systemes a anisotropie perpendiculaire. En effet, dans la grande majorité des cas, I'effet
Joule aux fortes densités de courant produit un échauffement tel que le mécanisme de
déplacement de paroi est fortement perturbé.

2. SERRANO-GUISAN et al., Biased Quasiballistic Spin Torque Magnetization Reversal. Physical Review
Letters, vol. 101, page 087201, 2008.
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