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La Divina Commedia, Paradiso, Canto XXVIIT
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AVANT-PROPOS

Par bien des aspects, la Physique des Solides s'apparente & un "jeu de
construction”" extraordinaire: aprés avoir passé de nombreuses années A en
élucider les régles (et bien que tout soit loin d'étre compris), les physi-
ciens et les chimistes s'attachent de plus en plus 4 élaborer des matériaux
artificiels possédant des propriétés nouvelles, parfois méme révelutionnai-
res! Un exemple éclatant de cette tendance est donné par la synthése récente

d'oxydes supraconducteurs & haute température critique.

Parmi les matériaux artificiels nouveaux, les films magnétiques ultramin-
ces, dont 1'étude a pris un essor considérable au cours de la dernidre dé-
cennie, présentent 1'aspect fascinant de pouvoir &tre préparés plan atomique
aprés plan atomique, et ce, gréce au développement des techniques d'élabora-
tion et de caractérisation en ultravide.

Lorsque 1l'épaisseur des films est réduite 3 quelques plans atomiques, les
propriétés magnétiques des matériaux peuvent dtre considérablement modi-
fiées. En particulier, des effets de surface (ou d'interface) ont &té pré-
dits théoriquement: modification du moment magnétique, et surtout, appari-
tion d'une anisotropie magnétique extrémement grande, pouvant Atre trés su-
périeure a celle des matériaux massifs correspondants.

Cette anisotropie tres inportante est susceptible d'étre utilisée pour
des applications technologiques dans le domaine de l'enregistrement magnéti-
que: en superposant des films magnétiques ultraminces, séparés par un maté-
riau non magnétique, on peut espérer réaliser un matériau artificiel possé-
dant a la fois une aimantation notable, et les propriétés d'anisotropie des

films ultraminces.

L'étude expérimentale des propriétés magnétiques des films ultraminces
est trés délicate, A cause précisément de leur épaisseur extrémement rédui-
te: pour en donner une idée, disons que 0,2 en® d'or, étalé en couche mono-
atomique, suffirait 4 redorer le ddme des Invalides! Dans un &chantillon de
taille wusuelle (lem x lem}, la masse de métal magnétique est de seulement
quelques fractions de microgramme; 1'étude quantitative du magnétisme &
1'&chelle du plan atomique nécessite 1'utilisation d'appareils extrémement

sensibles, tels les magnétomdtres A SQUID.
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Cette thése présente 1'édtude expérimentale et théorique des propriédtés
magnétiques de films ultraminces de cobalt.

Je présente dans le chapitre 1 les résultats théoriques et expérimentaux
déja obtenus dans ce domaine. La suite de ce mémoire est divisée en deux
parties; la premieére est consacrée aux études expérimentales (chapitres 2 a
5), la seconde aux é&tudes théoriques(chapitres 6 a 9).

Le chapitre 2 déerit la préparation et la caractérisation structurale des
échantillons, réalisées par le groupe "Couches Minces" de 1'Institut d4'Op-
tique Théorigque et Appliquée {Orsay). Deux types d'échantillons ont &té pré-
parés: des films Ru/Co/Au, dont 1l'étude a été commencée par C. Chappert lors
de sa thése (1985), ainsi que des films Au/Cu/Co/Cu/fAu.

Le chapitre 3 présente 1'étude par résonance magnétigque nucléaire et par
résonance ferromagnétique des films Au/Cu/Co/Cu/Au; notamment, 1'anisotropie
magnétique de 1'interface Cu/Co est comparée i celle de 1'interface Au/Co.

Les chapitres 4 et 5 sont consacrés A 1'étude par magnétométrie des films
Au/Co/Au. Nous y mettons en évidence deux phénoménes nouveaux: & bagse tem-
pérature, le champ coercitif augmente considérablement aux trés faihles
épaisseurs; & température ambiante, il existe un trainage important de 1'ai-
mantation. L'interprétation de ces phénoménes met l'accent sur le réle pré-
pondérant joué par la rugosité interfaciale.

Dans le chapitre 6, je présente la théorie de Néel de 1'anisotropie ma-
gnétique des films ultraminces, puis j'en propose une extension au cas d'un
systéme cristallin hexagonal (comme celui du cobalt).

Le chapitre 7 étudie, dans le cadre de la théorie des bandes, les effats
du  couplage spin-orbite dans les films ultraminces: 1'anisotropie
magnetocristalline, et, pour la premiére fois, le déblocage du moment orbi-
tal. Ces calculs prédisent un effet jamais encore observé: une anisotropie
particuliérement importante du moment magnétique.

L'anisotropie magnétique induite par les déformations dues au désaccord
paramétrique dimportant & l'interface entre 1'or et le cobalt est é&tudide au
chapitre 8.

Enfin, je présente dans le chapitre 9 une étude de 1'influence de la ru-

gosité interfaciale sur l'anisotropie magnétique des films ultraminces.
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Afin de ne par alourdir la lecture du texte, j'ai rassemblé 4 la fin de
ce mémoire les calculs les plus pénibles. J'ai utilisé le systéme A'unités
électromagnétiques‘ ¢.g.s., qui est le plus répandu dans le domaine du

magnétisme.
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CEAPITRE 1

LE MAGNETISME DES FILMS METALLIQUES
ULTRAMINCES: UN PANORAMA

L'objet de ce chapitre est d'introduire les concepts essentiels a 1'é&tude
du magnétisme des films ultraminces de métaux de trangition, de présenter
les questions spécifiques soulevées par ces matériaux nouveaux, et de dis-
cuter {de fagcon non exhaustive) les résultats importants déji obtenus dans

ce domaine.

1-1. Caractéristiques structurales et propriétés magnétiques: quelques con-
sidérations d'crdre général

Les caractéristiques structurales des natériaux ferromagnétiques influent
considérablement sur leurs propriétés magnétiques. T1 est utile d'établir
une classification des propriétés magnétiques en fonction de 1'dchelle des
caractéristiques structurales auxquelles elles sont sensihles. Cette clasgi-
fication servira de fil directeur & la discussion ci-dessous.

Distinguons trois échelles de grandeurs ({les limites proposées ne sont
qu'indicatives):

(i) & 1'échelle microscopique {(de 1 A & 100 A), 1'aimantation varie peu

en général, et peut étre considérée comme uniforme;

(ii) & 1'échelle mésoscopique {de 100 A & 100 pm), 1'aimantation est uni-
forme en grandeur, mais pas en direction (présence de domaines et pa-
rois);

(iii) & 1'échelle macroscopique (de 100 pm & quelques cm), on peut de
nouveau considérer l'aimantation comme uniforme, en effectuant une
moyenne sur de nombreux domaines.

Cette classification se justifie également par le fait que les approches
théoriques mises en oeuvre pour 1'étude des propriétés magnétiques corres-

pondantes sont fondamentalement trés différentes.
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Propriétés magnétiques influencées par les caractéristiques structurales A
1'échelle microscopique

Ce sont celles que 1'on qualifie parfois de fondamentales, ou d'intrinsé-
ques: 1'aimantation spontanée, la température de Curie, les constantes d'a-
nisotropie et de magnétostriction, la relation de dispersion des ondes de
spin, ete...

L'étude théorique de ces propriétés est basée sur la théorie quantique
des solides, & divers degrés de sophistication; les interactions qui entrent
en jeu & cette échelle sont essentiellement 1'interaction d'échange (due en
derniére analyse a l'interaction Coulombienne), et le couplage spin-orbite.
La caractéristique de ces interactions est d'étre i courte portée effective
(quelques distances interatomiques); c'est la raison pour laquelle les pro-
priétés associées sont sensibles essentiellement 4 ia structure cristalline

locale.

Propriétés dépendant de la structure macroscopique

Bien que beaucoup plus faible que 1'interaction d'échange, 1'interaction
magnétique dipolaire, du fait de sa longue portée, devient prépondérante 2
1'échelle macroscopique; elle est responsable des phénoménes d'anisotropie
de forme, de champ démagnétisant, etc..., leaquels dépendent des caractéris-
tiques géométriques globales de 1'échantillon considéré, indépendamment de
la microstructure sous-jacente.

L'étude théorique de ces problémes fait généralement appel & 1'électrody-

namique macroscopique de Maxwell.

Propriétés magnétiques sensibles 4 la structure & 1'échelle mésoscopique

Les propriétés magnétiques dites “techniques" (coercivité, rémanence,
susceptibilité dnitiale, ete...) sont trés sensibles 4 1a structure de
1'échantillon 4 1'échelle mésoscopique (taille des cristaux, distribution
des défauts, des tensions internes, etc...). Ces propriétés peuvent, pour un
matériau donné, varier par plusieurs ordres de grandeur, en fonction du
traitement thermique et mécanique (recuit, trempe, écrouissage, eto...) subi
par 1l'échantillon. Elles sont associéesg & la décomposition en domaines, et 2
1'interaction des parois avec les défauts et inhomogénéitéds lors de leurs
déplacements.
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A 1l'échelle mésoscopique, les interactions d'échange, dipolaire, et spin-
orbite (anisotropie magnétocristalline) jouent toutes un réle important, au-
cune d'entre elles n'étant réellement négligeable devant les autres; ce
fait, combiné au caractére désordonné de la structure mésoscopique, rend les
études théoriques extrémement complexes. Pour cette raigon, ces études font

largement appel & des modéles phénoménologiques.

1-2. Quelques rappels sur les propriédtés fondamentales des métaux de trangi-
tion 4 1'état massif

1-2.1. Interaction d'échange et aimantation spontanée

Afin d'expliquer la propriété de certains métaux de transition (le fer,
le cobalt et le nickel) de présenter une aimantation spontanée en 1'absence
de champ magnétique, en dessous d'une température critique appelée tempéra-
ture de Curie (7;), Weiss (1907a) a fait 1'hypothédse de 1'existence d'une
interaction favorisant 1'alignement des moments magnétiques des différents
atomes, & laquelle il a donné le nom de champ moléculaire. L'hypothése du
champ moléculaire a ainsi permis A Weiss de retrouver 1'ensemble des pro-
priétés essentielles des ferromagnétiques (aimantation spontanée, transition
de phase vers un état paramagnétique).

La nature de 1'interaction responsable du ferromagnétisme a été révélée
par Heisenberg (1928), qui a montré qu'il s'agit d'une interaction 4'essence
purement quantique (elle provient du principe d'indiscernabilité de Pauli),
et de nature Coulombienne {(ce qui explique son ordre de grandeur trés supé-
rieur & celui des interactions magnétiques dipeolaires). Ces travaux ont don-
né naissance au célébre modéle de Heisenberg, dans lequel le Hamiltonien

d'interaction s'éerit:

e
PIEDY 5,8, (1-1)
iz
-+ -
od la somme est restreinte aux sites i et J premiers voisins, Sl at SJ sont

les spins des sites i et j, et J est 1'intégrale d'échange (1'interaction

responsable de 1'alignement des spins est généralement appelée interaction

d 'échange) .
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Dans les métaux de la premiére série de transition, le moment magnétique
est porté par les electrons 3d. Ces électrons, de caractére itinérant, for-
ment une bande relativement étroite (3 & 5 eV) partiellement remplie, et se
recouvrant avec la bande des électrons 4sp, beaucoup plus large. Le modédle
de Heisenberg considére au contraire les électrons comme localisés sur un
site atomique, et de ce fait, s'applique mal aux métaux de transitiom.

La théorie du magnétisme itinérant est fort complexe; une revue des mul-
tiples aspects du probléme est présentée par Herring (1966), et plus récem-
ment, par Gautier (1982} et Moriya (1985). On peut néanmoins en donner une

idée & 1'aide d'un moddle simple (Hubbard, 1963), dans lequel 1le hamiltonien

4'éerit
_ + A & .
x'z'ti,d 0 %, 0T Yors Zni,T L (1-2)
i, i
o

ot i et jindexent le site atomique, ¢ le spin, ¢t et ¢ sont respectivement
des opérateurs de création et d'annihilation, 7 un opérateur nombre d'élec-
trons, t;,J une intégrale de "saut", et Lgff une intégrale d'interaction
Coulombienne intraatomique effective. Dans 1'expression (1-2), le premier
terme du second mwemnbre correspond au hamiltonien d'électrons sans interac-
tion Coulombienne mutuelle (il comprend 1'énergie cinétique et 1'énergie po-
tentielle d'interaction aveec les ions); ce terme conduit & la délocalisation
des électrons 3d, et A la création d'une bande de quelques eV de large. Le
second terme décrit 1'interaction Coulombienne interélectronigque; seul le
terme intraatomique (le plus important) a été conservé; le principe de Pauli
interdisant a4 deux électrons de méme spins d'occuper la méme orbitale, seuls
les électrons de spins opposés interagissent dans le hamiltonien de Hubbard
(1-2); il apparait immédiatement que ce dernier terme favorise la polarisa-
tion de spin de la bande 34 (c'est-A-dire le ferromagnétisme), puisqu'il
conduit & une énergie plus élevée lorsque les édlectrons sont également ré-
partis entre les deux états de spin. L'apparition (ou noen) du ferromagnétis-
me résulte de la compétition entre:

(i) le gain d'énergie d'interaction associé 4 la polarisation de la bande

34;
{(i1) 1'accroissement d'énergie cinétique dfi au transfert d'dlectrons de
la bande 34l vers la bande 341;

Ceci est exprimé par le critdre de Stoner qui stipule qu'il y a apparition

du ferromagnétisme si
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N(EF) U ie > 1, {1-3})

ol N(E}) est la densité d'états par spin au niveaun de Fermi, dans 1'état pa-
ramagnétique.

Les méthodes modernes de calcul ab initio de la structure é&lectronique
des métaux (Andersen, 1975), basédes sur la théorie de la fonctionnelle de la
densité locale de spin (Hohenberg et Kohn, 1964; Kohn et Sham, 1965; von
Barth et Hedin, 1972} permettent de prédire avec succés nombre de propriétés
essentielles de 1'état fondamental des métaux ferromagnétiques, telles que
les paramétres cristallins, le module de compressibilité, le moment magndti-

que, ete... (Moruzzi et col., 1978, 1986, 1986; Markus et Moruzzi, 1985).

1-2.2. Aimantation 3 basse température. Ondea de spins

La notion d'onde de spins a été introduite par Bloch (1930), gqui a montré
que les excitations de basse énergie du hamiltonien de Heisenberg sont des
états dans lesquels le renversement d'un spin est délocalisé sur tout le ré-
seaun; l'onde de spin est caractérigée par son vecteur d4'onde ¥ et son éner-
gie E(}) = ﬁw(;). La relation de dispersion des ondes de spins est
E{}) ~ K, de sorte que la densité d'Atats des ondes de apins est, 4 trois
dimensions, N(E} ~ {E. Les ondes de spins (appelées aussi magnons) étant des
bosong, la probabilité d'occupation d'un état excité est donnée par la dis-
tribution de Bose-Einstein. La variation d'aimantation AM{T)=M(0})-M(T) due 3

l'excitation thermique des ondes de spins est alors donnée par

0 J;
- AT N NMEB) ————— dE N (kMO | el g T2, (1-4)
B 0 exp{x) -1

La variation en T %/%2 de 1'aimantation A basse température, connue sous le
nom de loi de Bloch, est bien vérifiée expérimentalement. Divers auteurs ont
publiés des articles de revne sur les ondes de spins {van Kranendonk et wvan
Vleck, 1958; Walker, 1963; Phillips et Rosenberg, 1966; Keffer, 1966; Akhie-
zer et col., 1968).

La validité pour les ferromagnétiques itinérants du concept d'onde de

gpins (introduit originalement par Bloch dans le cas des ferromagnétiques a
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sping localisés) a tout d'abord été mise en doute. Sur la base d'une théo-
rie macroscopique des ondes de spins, Herring et Kittel (1951) ont montré
gue 1'existence d'états excités de basse énergie (E ~ k*) résulte de consi-
dérations de symétrie, indépendamment du modéle microscopique sous-jacent.
L'existence des ondes de spins dans les ferromagnétiques itinérants a par la
gsuite été établie directement, tant expérimentalement par diffusion de neu-
trons (Lowde, 1956), que théoriquement (TIzuyama et col., 1963); par ail-
leurs, on peut démentrer (Cyrot, 1970; <Capellmann, 1979; Mathon, 1983)
1l'existence d'un hamiltonien de Heisenberg effectif pour les ferromagnéti-

ques itinérants.

1-2.3. Anisotropie magnétocristalline

On ohserve expérimentalement qu'il est "plus difficile” d'aimanter un
échantillon monocristallin dans certaines directions cristallographiques que
dans d'autres; ceci est illustré par la figure 1-1. Cette anisotropie magné-
tocristalline traduit 1l'existence d'un terme d'énergie libre dépendant de
1l'orientation de l'aimantation par rapport aux axes cristallins.

On peut écrire 1'énergie d'anisotropie sous la forme d'un développement
en puissances des cosinus directeurs de 1'aimantation par rapport au réseau
cristallin, ou bien, de fagon égquivalente sous la forme d'un développement
en harmoniques sphériques; 1'expérience montre que le développement est ra-
pidement convergent, et qu'un nombre restreint de termes suffit 4 décrire
1'énergie d'anisotropie. L'expression de 1'énergie d'anisotropie doit &tre
compatible avec la symétrie du réseau cristallin; par ailleurs, la symétrie
par renversement du temps impose A 1'énergie d4'étre invariante par
transfornation de X en ~}, de sorte que seuls les termes d'ordre pair sont
autorisés; Biras (1964) présente une discussion trés compléte des considéra-

tions de symétrie.

Pour les cristaux cubiques {Fe, Ni), le premier terme non nul est d'ordre

4, et 1'énergie d'anisotropie s'éerit:

E=K (& + & + ) + K o, {1-5)
a 11 2 2 2 3 1 2 1 2 3
ol @, 0, & sont les cosinus directeurs de l'aimantation par rapport aux

axes cubiques, et R; et R; sont les constantes d'anisotropie du matérian.
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Figure 1-1: Courbes d'aimantation du fer, dn cobalt et du nickel mas-

sifs dans différentes directions eristallographiques (d'aprés Morrish,
1965)

Tableau 1-1

Fe Co Ni

K, (erg.cm™@) [4,81x10% [4,12x108 |- 5,48x10"

K (erg.cm™®)| 1,2x10%11,43x10% |- 2,47x10%
2

Pour les cristaux hexagonaux (Co), le premier terme non nul du développe-

ment est d'ordre 2, et 1l'expression de 1'énergie d'anisotropie est:
E = Klsinzf) + Kzsin“ﬂ + Késin“ﬁ + Kssinf’ﬁ'cos(stp) , {1-6)
a

ol # et ¢ sont les angles sphériques usuels, 1'axe polaire étant choisi pa-
ralléle & 1'axe ¢ du cristal.

Le tableau 1-1 rassemble les valeurs 4 température ambiante des constan-
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tes d'anisotropie du fer (eec), du cobalt ({hec), et du nickel (cfe) (Wohl~
farth, 1980).

Notion de champ d'anlsotropie:

On appelle direction de facile aimantation une direction correspondant &
un minimum local de 1'énergie libre; on peut repérer la direction de 1'ai-
mantation par de nouvelles coordonnées sphériques, A' et ¢', 1'axe polaire
édtant choigi suivant la direction de facile aimantation considérée. Pour de
petites valeurs de #', exprimons 1'énergie d'anisotropie par un développe-
ment en puissances de f', en nous limitant A& 1'ordre le plus bas, c'est-a-
dire & l'ordre 2; si la direction de facile aimantation est un axe de symé-
trie cristalline d'ordre supérieur 4 2, 1'énergie d'anisotropie est, 4 1'or-
dre 2, indépendante de l'angle ¢', et s'éerit:

E % kae . (1-71)

4 un terme constant preés, cette expression est de la méme forme que 1'éner-—
gie Zeeman due A un champ magnétique appliqué dans la direction de facile

aimantation considéréde:

gz
E = - HM cosf' ~ - HM [ —-——J (1-8)
z 2

Ceci montre que, aux petits angles, le couple dd & 1'anisotropie magnéto-
cristalline est analogue 4 celui exercé par un champ magnétique effectif H;,

appelé champ d'anisotropie, et valant

Kl
H=—. {1-9}
.

I1 est important de noter que la notion de champ d'anisotropie n'a de
sens qu'au voisinage d'une direction de facile aimantation correspondant &
un  axe de symétrie d'ordre supérieur & 2; en effet, pour un axe de symétrie
d'ordre 2, le couple de rappel subi par l'aimantation dépend de la direction
dans lagquelle celle~ci s'éloigne de 1'axe considéré. On peut donc parler de
champ d'anisotropie, lorsque la direction de facile aimantation est une di-
rection [100] ou [111] d'un réseau cubique, ou l'axe ¢ d'un réseau hexago-

‘nal, mais pas lorsqu'il s'agit d'une direction [110] d'un réseau cubique, ou
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bien située dans le plan basal d'un réseaun hexagonal.
Le grand avantage de la notion de champ d'anisotropie est d'exprimer
1'anigotropie magnétocristalline en unité de champ magnétique, ce qui nousg

parait généralement plus concret.
Origine physique de l'anisotropie magnétocristalline:

Le hamiltonien de Heisenberg (1-1), comme celui de Hubbard (1-2), est
invariant par rotation de la direction de quantification des spins {(c'est-a-
dire de la direction de 1'aimantation), et ne peut donec pas expliquer
l'existence de l'anisotropie magnétocristalline. Pour ce faire, il faut in-
troduire une interaction capable de coupler les spins au réseau eristallin.
Le premier mécanisme auquel on peut songer est 1'interaction magnétique di-
polaire entre les spins; cependant 1'anisotropie correspondant A ce mécanis-
me est environ 1000 fois trop faible pour expliquer les observations expéri-

mentales.

Depuis les travaux de Bloch et Gentile (1931), et de van Vleck (1937),
l'origine physique de 1'anisotropie magnétocristalline est attribude au
couplage spin-orbite. ha premiére étude théorique de 1'anisotropie magnéto-
crigtalline des ferromagnétiques itinérants dang le cadre de la théorie des
bandes est due A Brooks {1940), qui a utilisé la méthode semi-empirique des
liaisons fortes; i1 a été suivi dans la méme voie par d'autres auteurs
(Fletcher, 1954; Mori, 1969; Kondorskii et Sfauhe, 1973; Kondorskii, 1974:
Mari et col., 1974a,b}.

Ce n'est que trés récemment que les puissantes méthodes de calcul ab ini-
tio de la structure électronique des métaux ont été appliquées au calcul de
1'anisotropie magnétocristalline des métaux de transition massifs (Fritsche
et col., 1987; Daalderop et col., 1988). L'introduction du couplage spin-
orbite dans un calcul ab initio nécessite en effet 1'utilisation de la théo-
rie relativiste de Dirac, heaucoup moins maniable. Jusqu'd maintenant, les
valeurs d'anisotropie magnétocristalline résultant de ces calculs sont en
désaccord avec les résultats expérimentaux; ceci est probablement dfd au fait
que, dans les matériaux cubiques, 1'énergie d'anisotropie est de 1'ordre de
quelques peV, alors que 1l'énergie totale est de plusieurs eV, ce qui rend

les calculs extrémement délicats et les résultats incertains.
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1-3. Propriétés magnetiques "techniques": domaines, parois, hystérésis

En champ nul, l'aimantation moyenne d'un corps macroscopique est souvent
trés inférieure & 1l'aimantation spontanée prévue par la théorie. Pour expli-
quer cette observation, Weiss (1907b) a émis 1'hypothése que les matériaux
ferromagnétiques ont la possibilité de se décomposer en petits domaines
ayant des directions d'aimantation différentes, de sorte que le moment ma-
gnétigque résultant peut étre trés faible ou nul; cette interprétation a &té
confirmée expérimentalement lorsque Bitter (1931) a observé directement les
domaines de Weiss. La raison physique en a été révélée par Landau et
Lifschitz (1935), qui ont montré que 1'énergie magnétostatique se trouve
fortement diminuée par la décomposition en domaines. La structure de la pa-
roi séparant deux domaines de directions d'aimantation différentes a &té
précisée par Bloch (1932), qui a montré que le changement de direction de
l'aimantation se produit graduellement, et que 1'épaisseur de la paroi ré-
sulte d'une compétition entre 1'énergie d'échange (favorisant 1les parois
larges) et l'énergie d'anisotropie (favorisant les parois étroites). Les
dimensions typiques des domaines sont trés variables (% 10 pm & 1 mn); les

épaisseurs de parois sont de l'ordre de quelques centaines 4'angstréns.

Les propriétés lides au cycle d'hystérésis, telles que le champ coerci-
tif, la susceptibilité initiale, 1'aimantation rémanente, dépendent des mé-
canismes d'aimantation, des mouvements de parois, etc... Ces propriétés
jouent wun réle essentiel dans les applications technologiques (matériaux
"doux" ou "durs"), d'ol leur gqualification de "techniques". L'étude théori-
que en a été développée par 1'Ecole Allemande (Becker, Déring, Kersten),
puis par Néel et ses collaborateurs. Une revue récente de ces problémas est
donnée par Kléman (1982).

1-4. Propriétés magnétiques des films métalliques ultraminces

Le magnétisme des films métalliques ultraminces souldve un certain nombre
de questions fondamentales. En effet, 1a réduction de 1'une des dimensions &
quelques plans atmiques et 1'abaissement de la symétrie du systéme peuvent
en modifier considérablement les propriétés magnétiques intrinséques et

"techniques™.
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Concernant les propriétés magnétiques intrinsdques, on peut soulever les

problémes suivants:

(i) les propriétés magnétiques de 1'état Ffondamental (T=0 K) des films
ultraminces différent-elles de celles de 1'état massif? En particulier:

(a) les métaux de transition qui sont ferromagnétiques & 1'état mas-
sif (Fe, Co, Ni) le sont-ils encore en couche ultramince? A 1'inver-
se, des métaux qui ne sont pas ferromagnétiques & 1'édtat massif peu-
vent-ils le devenir aux trés faibles épaiaseurs?
{b) le moment magnétique par atome et 1'intédgrale d'échange diffd-
rent-t-ils de ceux du matériau massif correspondant?
(c} quelle est 1l'anisotropie magnétoeristalline d'un film uwltra-
nince?
I1 se pose également la question de savoir quelle est 1'influence du
suhstrat sur ces propriétés, ainsi que leur variation en fonction de
1'épaigseur du film et des caractéristiques cristallographiques (orien-
tation de la surface, paramétres cristallins).

(ii) quelle est la variation de l'aimantation & basse température, dans
le domaine des ondes de spins?

(iii) quels sont la température de transition et les exposants critiques?
Je ne fais que mentionner le probléme du comportement critique, qui ne
sera plus évoqué par la suite; en effet, dans le cas du cobalt, la tem-
pérature de Curie est trop élevée pour que l'on puisse atteindre le

point de transition sans détruire les films eux-mémes.

Pour 1les propriétés "technigues", nous pouvons nous demander si les con-
cepts élaborés pour les matériaux massifs (domaines, parois) peuvent é&tre
étendus au cas de films de quelques plans atomiques d'épaisseur. Quels sont
alors les mécanismes de renversement de 1'aimantation? Quelle est 1'influen-
ce de la structure mésoscopique sur le champ coercitif, la forme du cycle
d'hystérésis, la valeur de 1l'aimantation rémanente? Les défauts spéeifiques
des films ultraminces, tels que la rugosité interfaciale, jouent-ils un réle
particulier?

Autant de questions de la plus hante importance, dans 1'optique d'appli-

cations technolegiques potentielles des films magnétiques ultraminces.
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1-4.1. Moment magnétique des films ultraminces, 4 7=0 K

Les tableaux 1-2 & 1-4 rassemblent les valeurs du moment magnétique de
spin (en pﬂ-atome_‘) calculées théoriquement pour des surfaces libres, ou
des couches monocatomigques libres, de fer, cobalt et nickel, reapectivement.
Le nickel a été largement étudié au début des années 80, alors que les cal-
culs récents se rapportent essentiellement au cas du fer; de facon trés sur-
prenante, le cobalt a été plutdt délaissé (en particulier, il n'existe qu'un
seul calcul ab initio le concernant).

On constate qu'il y a une augmentation monotone du moment magnétique par
atome, lorsque le nombre de premiers voising diminue (j'ai indiqué égale~
ment, dans certains cas, le nombre de seconds voisins entre parenthdses).
Cette tendance apparait aussi hien dans les calculs en liaisons fortes
(semni-empiriques) que les études ab initfo. Flle provient du rétrécissement
de la bande 3d lorsque la coordination diminue (ee qui renforce la densité
d'états au niveau de Fermi), accompagné d'une déshybridation entre les é&lec-
trons 3d et 4sp. Signalons également que la déviation du moment atomique par
rapport & sa valeur & 1'état massif est pratiquement confinée & la couche
atomique située A la surface; ceci est 4t 4 1'écrantage par les &lectrons de
la perturbation causée par la surface. Mathon (1988) présente une revue et
une discussion détaillées de ces aspects théoriques.

Remarquons enfin que toutes les études théoriques citdes ci-dessus ne
prennent en compte que la contribution de spin du moment magnétique, lais-
sant de coté la contribution orbitale; en effet, dans les métaux de transi-
tion, cette derniére est presque entidrement bloquée par le champ cris-
tallin, et sa contribution est nettement plus faible que celle du spin. Le
probléme du moment orbital dans les films ultraminces sera abordé au chapi-
tre 7.

La vérification expérimentale de ces prédictions théoriques est fort pro-

blématique; plusieurs voies ont été explorées:

(i} par mesure directe du moment magnétique; le probléme qui se pose a-
lors est de mesurer in vacuo, A basse température (afin de s'affranchir
des effets d'ondes de spins) le moment magnétique absolu d'un film ul-
tramince, avec une sensibilité suffisante. Utilisant un magnétométre &
torsion (TOM) fonctionnant en ultravide, Gradmann et Bergholz {1984)

ont observé & température ambiante A la surface de films de Ni (111)
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Tableau 1-2
fer nombre de |, (p ) référence
voisins B
atome 0 4 (régle de Hund)

3,42 |Noffke et Pritsche (1981), ab initio
monocouche| o r4y | 3 4 Richter et eol. (1985), ab initio
ce {001) 3,2 Fu et col. (1985), ab initio
monocouche 4 2,85 { Bruno, liaisons fortes {chap. 7)
cfe {001)

2,9 Richter et col. (1985), ab initio

surface | 4 (4) [ 2,98 | Weinert et col. (1985), ab initio
ce (001) 2,9 Victora (1986), liaisong fortes
monocouche 6 2,15 Bruno, liaisons fortes (chap. 7)
cfe (111)
surface 6 (2) 2,55 Victora {1986), liaisons fortes
ce (110)
surface 8 2,83 | Onellion et col. (1986), ab initio
efe (001)
cc massif 8 2,2 Wohlfarth (1980)
Tahleau 1-3
cobalt (nombre def, {(p ) référence
voisins 8
atome 0 3 {régle de Hund)
monocouche 4 1,85 Bruno, liaisons fortes (chap. 7)
cfe (001) .
monocouche 6 1,90 Noffke et Fritsche (1981}, ab initio
cfe (111) 1,175 Bruno, liaisons fortes {chap. 7)
surface 9 1,65 (Victora et Falicov (1983), liaisons fortes
cfe (111)
hc massif 12 1,56 Wohlfarth (1930)
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Tableau 1-4
nickel  |nombre de|, () référence
voising B
atome libre 2 {régle de Hund)
monocouche 2 (2) 0,93 Freeman (1983}, ab initio
cfe (110}
surface | 3 (o) | g 75 Freeman (1983), ab initio
cfe (110)
0,90 Noffke et Fritache (1981}, ab initio
monocouche A 0,958 Jepsen et col. (1982), ab initio
cfe {(001) 0,86 Freeman (1983), ab initio
0.8 Bruno, liaisons fortes (chap. 7)
monocouche 6 0,7 Bruno, liaisons fortes (chap.7)
cfec (111)
0,74 |Tersoff et Falicov {1982), liaisons fortes
surface 8 0,65 Jepsen et col. {1982), ab initio
cfe (001) 0,73 Freeman (1983), ab initio
0,68 Wimmer et col. (1984), ab initio
surface 9 0,656 [Tersoff et Falicov (1982), liaisons fortes
efe (111) 0,63 Fu et Freeman (1988), ab initio
cfec massif 12 0,56 Wohlfarth (1980)

une diminution d'aimantation équivalant & 2,5 "couches mortes". T1
n'‘est pourtant pas possible de discriminer dans cette expérience la va~
riation d'aimantation de 1'état fondamental, de celle due 4 1'excita-~
tion thermique des ondes de spins.

. (ii) la diffraction d'électrons lents & spin polarisé (SPLEED) (Feder,
1986; RAlvarado et eol., 1986), la photoémission avec analyse de la po-
larisation de spin (Klébanoff et col., 1986}, 1'effet Kerr magnétoopti—
que (MOKE) (Bader et col., 1986) soﬁt sensibles & I'aimantation de 1la
surface; si ces techniques permettent indiscutablement de détecter le
magnétisme d'une surface, 1'analyse quantitative des résultats, en ter-
mes de moment atomique par atome, est indirecte: elle reﬁose généra1é~
ment sur la comparaison entre les résultats expérimentanx et ceux oh-
tenus A partir a'un modéle théorique. Bien gque prometteur, ce type
d'études n'a pas encore atteint sa pleine maturité.

{iii) dans 1le cas du fer, 1la spectroscopie Méssbauver permet 1'4tude du

champ hyperfin; une particularité extrémement intéressante de cette
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technique est gqu'elle constitue une sonde locale. Je ne discuterai pas
les résultats obtenus par cette méthode, en renvoyant aux articles de

revue publiés par Bayreuther (1983, 1988).

Expérimentalement, il est beaucoup plus commode d'étudier quantitative-
ment le magnétisme de films ultraminces en contact avec un métal non magné-
tique; 1les mesures peuvent alors étre réalisées en dehors de l'enceinte de

préparation.

Le cas du nickel a fait l'objet de nombreuses études, tant théoriques
qu'expérimentales, et illustre particulidrement bien le rédle prépondérant
joué par le métal non magnétique avec lequel il est mis en contact. Par un
calecul en liaisons fortes, Tersoff et Falicov (1982) trouvent une diminution
d'environ 30% de 1'aimantation du nickel, pour des interfaces Cu({001)/
Ni(001) et Cu(111)/Ni(111). Ces résultats sont en accord qualitatif avec les
calculs ab initio de Wang et col. (1982) pour 1'interface Cu{001)/Ni(001) et
de Fu et Freeman (1988) pour 1l'interface Cu{l111)/N¥i(111). La diminution du
moment du nickel est attribuée A& 1'hybridation entre les &lectrons 4sp du
cuivre et 3d du nickel. Bergter et col. (1985) ont mis en évidence expéri-
mentalement la diminution d'aimantation & 1'interface Cu(111)/Ni(111), en
mesurant in vacuo la variation d'aimantation lors du dépot d'une couche de
cuivre sur la surface de nickel (fig. 1-2). L'effet du substrat est encore
plus important & 1'interface Au(111)/ Ni(111), conduisant 3 la suppression
du ferromagnétisme de films Au/Ni/An pour des épaisseurs de Ni inférieures &
5 A (Chappert, 1985; Beauvillain et col., 1986). Une discussion plus détail-
lée du cas du nickel est donnée dans un article de revue par Renard et Beau-
villain (1987).

Le fer v (cfec) est un autre cas trés intéressant, montrant clairement
1'influence des paramétres structuraux sur les propriétés magnétiques. A
1'état massif, le fer est de structure cc & température ambiante et ferroma-
gnétique; la phase c¢fc peut é&tre stabilisée & température ambiante, sous
forme de précipité au sein d'une matrice de cuivre, et est alors antiferro-
magnétique (Johanson et éol., 1970; Gonser et col., 1963). La phase cfc
peut également étre obtenue A température ambiante, sous une forme métasta-
ble, par croissance épitaxiale sur un substrat de cuivre (001) ou (111). Les
propriétés magnétiques des films métastables de fer ¥ ont fait 1'objet de

controverse: certains auteurs observent que le fer est paramagnétique
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Figure 1-2: Variation du moment magnétique d'un film de nickel lors du
dépot d'une couche de cuivre de couverture {d'aprés Bergter et col.,
1985). L'unité de moment magnétique correspond & 1 plan atomique de

nickel.

(Becker et col., 1983}, d'autres antiferromagnétique (Halbauer, 1983), 4'au-
tres encore ferromagnétique (Kiimmerle et Gradmann, 1977; Pescia et cel.,
1987; Dutcher et col., 1988; Stampanoni et col., 1988; Liu et col., 1988).

. Cette dispersion des résultats est due au fait que 1'dtat magnétique de
plus basse énergie du fer 7 dépend fortement du paramétre cristallin: Mo-
ruzzi et col. (1989) ont montré, par des calculs ab initio d'énergie totale
pour diverses valeurs du paramdtre cristallin et diverses configurations ma-
gnétiques, que le fer T (massif) passelde 1'état antiferromagnédtique a
1*état ferromagnétique sous l'effet d'une légére dilatation du réseau. 1L'ob-
servation du ferromagnétisme dans les films ultraminces de fer 7 sur cuivre
provient donc peut &tre de 1'étirement du réseau imposé par le substrat de
cuivre, la dispersion des résultats pouvant &tre attribude & de faibles va-
riation des paramétres cristallins, en fonction des conditions de prépara-

tion (température du substrat, vitesse de croissance, ete...).

1-4.2. Anisotropie magnétique des films ultraminces
1-4.2.1. Interactions dipolaires. Champ démagnétisant

L'énergie d'interaction dipolaire entre deux moments magnetiques EI et EJ
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g'éerit

E = - . (1—10)

Cette interaction est anisotrope, car elle dépend de la direction des spins
relativement & la direction ij. La prise en compte de l'anisotropie d'origi-
ne dipolaire se fait généralement dans 1'approximation du milieu continu;
1'énergie dipolaire est alors 1'énergie d'interaction entre 1'aimantation et
le chanp dipolaire did & 1la divergence de l'aimantation. Dans le cas d'un
film infini aimanté uniformément, le champ dipolaire est créé par de pseudo-
charges magnétiques situées sur les surfaces du film, avec des densités va~
lant respectivement +M;cosﬂ et —M;cosﬁ, ol }g est l'aimantation et # 1'angle
entre la direction de 1'aimantation et la normale au film. Dans le cas od
1'aimantation est uniforme, 1'énergie dipolaire prend la forme d'une aniso-

tropie effective, proportionnelle au volume V du film:

B =V 2nﬂ;2 cos?f . {1-11)
Le champ créé par les pseudocharges magnétiques est opposé 4 la composante
normale de l'aimantation, et vaut éﬂﬁ; lorsque celle-ci est perpendiculaire
au plan; ce champ, appelé champ démagnétisant, s'oppose 4 1'aimantation, et
1'oblige & se coucher parallélement au plan. Cet effet est trés important,
puisque pour le cobalt, par exemple, le champ démagnétisant vaut 17,7 kOe.

I1 faut bien garder présent 3 1'esprit que ce n'est que lorsque 1'aiman-
tation est uniforme que 1'interaction dipolaire prend la forme simple d'une
densité locale d'énergie d'anisotropie, et d'un champ effectif uniforme.
Dans 1le cas général ol 1'aimantation est non uniforme, 1'énergie dipolaire
est non locale, et prend une forme beaucoup plus compliquée.

La wvalidité de 1'approximation continue, que 1'on peut légitimement met-
tre en doute a priori dans le cas de films ultraminces, a Até étudiée par
Draaisma et de Jonge (1988), qui ont calculé directement 1'énergie dipolaire
sous la forme (1-10). Il ressort de leurs calculs que 1'effet de la structu-
re discontinue de la matidre est tras faible pour des structures relative-
ment compactes telles que celles adoptées par les métaux de transition, et

que 1'approximation continue est alors excellente.
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1-4.2.2. Anisotropie magnétocristalline des films ultraminces

Nous avons souligné, au paragraphe 1-2.3., le rédle déterminant de la sy-
métrie pour 1'anisotropie magnétocristalline, Considérons un cristal oy-
bique: sa haute symétrie interdit les termee d'anisotropie d'ordre inférieur
a4 4; par contre, si nous prenons une couche mince (001) de ce eristal cubi-
que, la symétrie est brisée, puisque la direction perpendiculaire au film
n'est plus équivalente aux autres axes cubiques; un terme d'anisotropie
d'ordre 2 est alors permis. Par ailleurs ce terme d4'crdre 2 doit tendre vers
Zéro pour une 4épaisseur tendant vers 1'infini, de fagon & retrouver la si-
tuation du eristal massif.

Néel (1953, 1954) a été le premier A s'intéresser & 1'anisotropie magné-
tocristalline résultant de cette rupture de symétrie. Il a congidéré 1'ani-
sotropie d'atomes situés & la surface d'un cristal massif, 3 1'aide d'un mo-
déle phénoménologique simple (qui sera exposé en détail au chapitre 6), et
a montré que 1'environnement dissymétrique de ces atomes leur confadre une
anisotropie différente de celle d'atomes situés 3 1'intérieur du cristal:

“Il doit exister dans les corps ferromagnétiques, une édnergile d'anisotro-
pie superficielle, dépendant de 1'orientation de 1'aimantation spontanée par
rapport 4 la surface et ne présentant d'ailleurs aucun rapport avec le phé-
noméne classique de chanmp démagnétisant de forme. Cette énergie de surface,
de 1'ordre de 0,1 & 1 erg/em?, est susceptible de jouer un réle important
dans les propriétés des substances ferromagnétiques dispersées en dléments
de dimensions inférieures & 100 A" (Néel, 1954}.

. L'anisotropie correspondante est confinée & la {ou aux) premiére(s) cou-
che(s) atomique(s), de sorte qu'elle est décrite non pas par une densité vo-
lumique, mais par une densité surfacique. L'énergie d'anisotropie d'atomes
de surface peut é&tre 100 4 1000 fois plus importante que celle des atomes de
volume! Tl s'agit donc d'un effet de surface quantitativement trés impor-

tant, et susceptible de conséquences gpectaculaires.

Dans le cas d'une surface de haute symétrie ({001) ou (111)}, l'anisotro-

pie de surface est uniaxiale, et la densité surfacique correspondante peut

gtécrire

(]

8
— = K sin?g , (1-12)
g s
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ol # est 1'angle entre 1l'aimantation et la normale au plan, et K, est une
constante d'anisotropie de surface. Conventionnellement, on attribue une
constante d'anisotropie & chacune des deux surfaces (ou interfaces) du f£ilm,

de sorte que 1'énergie d'anisotropie totale prend la forme
_ - 2 2 .
E - [V (KV 2m, ) + 8 (k_+ k)| sin’e . (1~13)

Dans 1'équation (1-13), K;1 et K., sont les constantes d'anisotropie respec-
tives des deux interfaces, K} la constante d'anisotropie de volume (qui peut
étre non nulle, par exemple pour un cristal hec), et -V’ngz sin® A est (A un
terme constant prés) 1'anisotropie d'origine dipolaire.

Dans une étude expérimentale de 1'anisotropie (par mesure de couple, ou
par résonance ferromagnétique), 1a quantité mesurée est généralement une
constante volumique effective Kiff, donnée par

(K _+ K )]
KETF- g - oqm 2 4 S
v - v g

! (1'14)
e

ol e est 1'épaisseur du film. L'anisotropie effective varie lindairement en
fonction de 1/e. L'étude pour diverses épaisseurs de Kﬁff permet ainsi d'oh-
tenir K, - 21ﬂgz et la valeur moyenne de la constante d'anisotropie de surfa-
ce R;: (K;1+R;2)/2, respectivement en mesurant 1'absisse & 1'origine et la
pente de la droite représentant K?ff en fonction de 1/e (en faisant 1'hypo-
thése que M ne varie pas avec 1'épaisseur).

Etant donné que K, est généralement inférieur & 2m32, ce dernier terme
est dominant aux épaisseurs importantes, de sorte que la direction de facile
aimantation est paralléle au plan. En revanche, si le terme de surface K;
est positif, il peut, en dessous d'une é&paisseur critique e, . Surpasser
l'anisotropie dipolaire, et donner lieu 4 une direction de facile aimanta-

tion perpendiculaire au plan. La valeur de 1'épaisseur eritique est

ZKQ
£ = | (1-15)
4]

2 .
Zﬂﬁ; KV

La dépendance linéaire en 1/e de 1'anisotropie a été ohservée pour la

premiére fois par Gradmann et Miller (1968), pour des films A'alliage
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Tableau 1-5
systéme T (K) (K, {erg.cm~2) référence
Ni(111)/ultravide 300 -0,48 Gradmann (1986)
Cu{l11) /Ni 300 ~0,22 Gradmann (1986)
Re (0001} /Ni{111) 300 -0,19 Gradmann (1986)
Ni(lll)/o2 300 %0 Elmers et Gradmann (1988)
a—Fea{001) /ultravide 293 +1 Purcell et col. (1988)
Ag({001) /a-Fe 293 +0,6 Urquhart et col. (1988)
Au(001) /a-Fe/ultravide| 293 0 Bader et Moog (1987)
Dirr et col. (1988)
W{110}) /e-Fe/ultravide| 293 -0,5 Gradmann et col. (1986)
Ag(111)/w~Fe(110) /Ag 10 N0 Lugert et Bayreuther (1988)
Au(l1l)/e~Fe(110) /Aun 10 2 40,4 Lugert et Bayreuther {1989)
Cu(001)/r~-Fe/ultravide| 100 +1 Liu et col. (1988)
Cu(001) /v-Fe/Cu 300 +0,5 Dutecher et col. (1988)
RAu(l11})/Co/Au 5 10,7 Chappert et col. (1986)
291 40,5

Ni YFe
48 8

erg.cm’

2! ils ont mesuré une constante d'anizotropie de surface R;:0,23

2, induisant un basculement de 1'aimantation hors du plan du film en

dessous de 2 couches atomiques. Signalons que certains auteurs (Néel, Grad-

“mann) adoptent une convention différente pour 1'anisotropie de surface,

qu'ils écrivent K;coszﬁ. Cette notation est absolument équivalente ({4 un
terme constant prés) 4 la forme (1-12), et conduit & adopter la convention
de signe opposée pour X;; dans tout ce manugcrit, les constgntes d'anisotro-
pie seront exprimées avec la convention (1-12): un signe positif pour K; in=
digue une anisotropie favorisant la direction perpendiculaire.

Bien qu'en principe la détermination de 1'anisotropie de surface nécessi-
te 1l'etude de 1la variation de 1'anisotropie en fonction de 1/e, on peut en
obtenir une évaluation grossiére, dans le cas ol elle est positive et suffi-
samment importante pour donner lieu A4 un baseulement hors du plan de 1'axe
de facile aimantation, par la mesure de 1'épaisseur c¢ritique. Le tableau 1-5

présente 1'ensemble des résultats obtenus par divers auteurs. Dans le cas
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d'un film, la valeur indiquée pour K; correspond & la valeur moyenne sur les
deux interfaces.

Comme nous pouvens le constater, K; varie largement d'un systéme 3 1'au-
tre, y compris en signe; toutefois, l'ordre de grandeur observé est toujours

compris entre 0,1 et 1 erg.cm 2

, ce qui correspond précisément i 1'évalua~
tion de Néel (1953, 1954). Le cas du nickel (111) illustre bhien 1'influence
du substrat, ou de 1'adsorbtion d'un gaz (02) sur 1l'anisotropie. Il egt in-
téressant de remarquer que, pour un métal donné dang une orientation donnée,
1'anisotropie peut dépendre également de la nature du substrat (par exemnple
Ag{111)/Fe(110) et Au{l111)/Fe{110)).

Les épaisseurs critiques au-dessous desquelles on obtient un axe de faci-
le aimantation perpendiculaire au plan sont trés faibles (généralement 1
ou 2 plans atomiques); la valeur la plus importante (environ 6 plans atomi-
ques) est celle observée par Chappert et col. (1986) sur les films Au/Co/Au
gui sont étudiés également dans cette thése.

Les sgsurfaces de basse symétrie, telles que la face (110) du fer «, pré-
sentent une particularité intéressante: outre la composante K;sinzﬂ, il peut
exister une anisotropie de surface dans le plan du film, de la forme
K;cos(zgﬂ sin®#; une telle anisotropie a été observée pour le fer {110), et
donne 1lieu, pour des épaisseurs inférieures A environ 100 A, au changement
d'axe de facile aimantation.dans Ie plan, de [001] & [IIO] (Prinz et col.,
1982; Gradmann et col., 1986). Remarquons qu'un tel effet ne peut étre oh-
servé ¢ue pour des films monocristallins; en effet, ponr un film polyeris-
tallin, 1'anisotropie dans le plan est moyennée par la texture: 1'observa-
tion d'une telle anisotropie constitue ainsi une évidence de la structure

monocristalline.

Afin d'aller au-deld du modéle phénoménologique de Néel, divers auteurs
ont tenté de calculer 1'anisotropie magnétocristalline de films ultraminces
de métaux de transition dans le cadre théorigque du magnétisme itinérant,
soit par des méthodes semi-empiriques de liaisons fortes (Bennett et Cooper,
1971; Takayama et col., 1976), soit plus récemment, par des calculs ab fni-
tio {Gay et Richter, 1986, 1987; Karas et col., 1988). Ces é&tudes seront
discutées en détail au chapitre 7. Signalons néanmoing que de sérieux pro-
blémes semblent se poser: par exemple, les calculs similaires de Gay et
Richter (1986} et de Karas et col. (1988) prédisent des signes opposés pour

1'anigotropie d'un film monoatomique ce {(001) de fer!
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1-4.3. Variation thermique de 1l'aimantation spontanée

Dans son article fondateur de la théorie des ondes de spins, Bloch (1930)
faisait déja remarquer qu'un systéme bidimensionnel déerit par un hamilto~
nien de Heisenberg ne peut pas présenter d'aimantation spontanée A tempéra-
ture non nulle; 1'argument de Bloch est le suivant: la relation de disper-
sion des ondes de spin étant E ~ % pour k % 0, leur densité d'états dans un
systéme bidimensionnel est indépendante de £ pour £ ), 0. La variation d'ai-
mantation due & 1'excitation thermique des ondes de sping est alers donnée

par
- MM ] ——— kT
® B
exp|—1| -~ 1
0 kBT

L'intégrale (1-16) diverge logarithmiquement & sa borne inférieure, suggé-

+0 ME) dE 00 dx
I {1-16)

0 exp(x) -1 )

rant que 1'aimantation doit étre nulle & température finie; en toute ri-
gueur, ceci démontre seulement que la théorie linéarisée des ondes de spins,
valable seulement si |AM{T)| est nettement inférieur & M(T=0) (Dyson, 1956;
Oguchi, 1960), n'est pas applicable. L'argument de Bloch s'est par la suite
trouvé confirmé par un théoréme fameux 44 A Mermin et Wagner (1966), qui ont
montré qu'il ne peut pas exister d'ordre magnétique A4 longue distance, pour-
vu que soient vérifiées les hypothéses suivantes:
{i} le systéme est bidimensionnel (son extension spatiale doit étre infi-
nie dans deux directions):
(i1} l'interaction entre les spins est isotrope;
(iii) 1'interaction est 4 courte portée (plus précisément, elle doit dé-
croitre aver la distance plus rapidemént que 1/r%);
Ce théoréme a suscité une importante activité expérimentale, danz le but
d'en vérifier les prédictions. §'il constitue incontestablement un résultat
important de la physique théorique, 1'intérét pratique du théoréme de Mer-
min-Wagner est moins certain; on peut en effet se convaincre aisément qu'au-
cune de ses hypothéses n'est vérifide dans un systéme réel:
(i) un systéme réel est toujours d'extension finie;
(ii) compte tenu de sa basse symétrie, un systéme bidimensionnel présente
généralement une certaine anisotropie, si faihle soit-elle:
(iii) dans un systémes de moments magnétiques, il existe toujours une

interaction 4 longue portée: 1'interaction magnétique dipolaire.
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L'influence de ces écarts & 1la situation idéale considérée par Mermin et
Wagner a été étudiée par divers auteurs, principalement dans le cadre du mo-

déle des ondes de spins.

L'effet de la taille finie du systéme a été considéré tout d'abord par
Klein et Smith (1951) et Glass et Klein (1958), et surtout par Déring
(1961a}) qui en a donné une discussion trés approfondie et des plus pertinen-
tes: la divergence logarithmique de 1'intégrale {1-16) pour un systéme infi-
ni est due & la grande densité de modes au voisinage de k=0; pour un systéme
fini, i1 y a quantification du vecteur 4'onde, de sorte que seul le mode k=0
est encore divergent. Doring a montré que ce mode dédeorit les fluctuations
superparamagnétiques inhérentes & tout systéme d'extension finie; par con-
tre, il ne contribue pas A la variation d'aimantation spontanée proprement
dite, et peut donc étre laissé de cété. On trouve alors que le systéme peut
présenter une aimantation spontanée non nulle & température finie, dépendant
logarithmniquement de la dimension latérale du systéme. L'aimantation garde
une valeur notable tant que la température est suffisament faible pour que
la lengueur de corrélation des fluctuations d'aimantation soit supérieure a
la taille latérale du systéme; ceci permet de faire le lien avec le théordme
de Mermin-Wagner: plus la taille du systéme est grande, plus le domaine de
température présentant une aimantation notable est réduit; 4 la limite d'un

gystéme infini, il tend vers zéro.

Herring et Kittel (1951) ont noté que 1'application d'un champ magnétique
infinitésimal suffit 4 stabiliser 1'aimantation & température non nulle: en
effet, 11 apparait une bande interdite de largeur ZSMEH au bas du spectre
des ondes de spins, supprimant la divergence logarithmique de 1'intégrale
dans 1'équation (1-16). Une anisotropie uniaxiale du type "axe facile", ca-
ractérisée par un champ d'anisotropie, a un effet de stabilisation analogue,
et donne lieu A une aimantation spontanée non nulle i température finie.

Déring (1961a) a comparé 1'influence respective d'un champ d'anisotropie,
et de 1'extension finie du systéme, et a conclu que la variation de 1'aiman-
tation en fonction de celle-ci disparait dds que 1'on introduit un champ
d'anisotropie. Déring (1961b) a calculé, sous la forme d'un développement 2
l'ordre 2 en puissances de 7, la variation thermique de 1'aimantation spon-
tanée, en fonction du champ d'anisotropie, et du nombre ¥ de plang atomi-
ques; Corciovei (1963) en a donnéd une expression analytique. Ces calculs

montrent que, pour les trés faibles épaisseurs, la rapidité de la décrois-
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sance thermique de l'aimantation dépend fortement de 1'anisotropie.

L'influence de 1'interaction dipolaire, & la fois anisotrope et 2 longue
portée, a été conaidérée par Navarro et de Jongh (1979), et par Yafet et
col. (1986b). Navarro et de Jongh (1979) ont introduit 1'interaction dipo-
laire sous la forme d'un champ magnétique effectif; cette approche est pro-
bablement trop naive: en effet, 1'anisotropie induite par les interactions
dipolaires est uniaxiale de type "plan facile" et ne peut pas étre représen—
tée par un champ magnétique effectif; en particulier, & 1'inverse d'un champ
magnétique, une telle anisotropie n'ouvre pas de bande d'énergie interdite
au bas du spectre des ondes de spins, et ne suffit pas donc A supprimer la
divergence logarithmique dans 1'équation (1-16). Yafet et col. {1988) ont
pris en compte d'une fagon plus réaliste 1'interaction dipolaire, et ont
montré qu'en raison de la leongue portée de cette dernidre, 1'intégrale ne
diverge plus, et 1'on peut alors avoir une ainantation macroscopique non

nulle 4 température finie.

Les résultats expérimentaux les plus intéressants ont &té obtenus pour le
fer par spectroscopie Mdssbauer (Korecki et Gradmann, 1986; Stern et col.,
1988; Lugert et Bayreuther, 1988); cette technique permet en effet d'étudier
la variation thermique de 1'aimantation séparément pour les différents plans
atomiques constituant la couche. Cette méthode est basée sur 1'hypothése que
la variation thermique du champ hyperfin local est proportionnelle & celle
de 1'aimantation locale; la validité de cette hypothése a &té vérifide par
Lugert et Bayreuther (1988). Les résultats expérimentaux sont généralement

analyseés en terme d'une pseudo loi de Bloeh empirique:

MT

-1 - geff p3/2, (1-17)
M{T=0)}

avec un paramétre de Bloch effectif B°ff différent de celui du matériau mas-
sif B, . Une telle approche a été récemment justifiée théoriquement (dans le
cas de la surface d'un corps ferromagnétique semi-infini) par Mathon et Ah-
mad (1988} et Ahmad et col. (1988). Pour 1'interface Ag(l111)/Fe{110), le
rapport Bs/Bv (o0 BS east le paramétre de Bloch de la surface) est évalué a
2,5 environ (Korecki et Gradmann, 1986; Stern et col., 1988; Lugert et Bay-
reuther, 1988). Cette valeur est supérieure & celle calculée par Rado {1957)

(BS/BV=2) pour une surface idéale {gans modification de 1l'aimantation ni de
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1'intégrale &'échange), A partir d'un argument théorique trés simple.

1-4.4. Propriétés magnétiques "techniques" des films ultraminces

Curieusement, en dépit de 1'importante activité expérimentale et théori-
que suscitée par les films ultraminces, tréds peu d'études ont été consacrées
& leur propriétés magnétiques "techniques" (parois, domaines, hystérésis,
coecivité, dynamique de 1'aimantation, ete...). Ceci est d'autant plus &ton-
nant que ces propriétés sont de la plus haute importance pour les applica-

tions technologiques éventuelles.

L'existence de domaines et parois & 1'é&chelle du plan atomique est une
question encore en suspens. Le probléme a &té relancé récemment par Yafet et
Gyorgy (1988), qui ont étudié théoriquement la décomposition en domaines de
films de quelques plans atomiques d'épaisseur, et d'axe de facile aimanta-
tion perpendiculaire au plan. Leurs calculs montrent que la largeur des do-
maines augmente trés rapidement avec 1'anisotropie et devient supérieure &
1 em dés que R72ﬂw;2> 1,4 (o0 K&R}+2K;/e); ceci implique que pour des va-
leurs plus grandes de l'anisotropie, un film de dimensions usuelles doit
étre monodomaine. Nu «¢bdté expérimental, des techniques nouvelles ont été ré-
cemnent développées dans le but (non encore atteint) d'ochserver des domaines
dans des films ultraminces: microscope 4 force magnétique {Gritter et col.,
1988), microscope électronigque A balayage avec analyse de polarisation (Un-
guris et col., 1986; Oepen et Kirschner, 1988), microscopie A effet Kerr ma-
gnétooptique, avec augmentation de contraste par traitement numérigue des
images (Rohrmann, 1989).

I1 n'y a pas eu, & ma connaissance, d'étude systématique de la coercivité
en fonction de 1'épaisseur, ou de la température, ni du comportement dynami-
que de 1'aimantation dans les films ultraminces. Ces problémes seront abor-

dés aux chapitres 4 et 5, dans le cas du cobalt.

Un des objectifs de la discussion présentée dans ce chapitre est de mon-
trer A quel point la compréhension des propriétés magnétiques des films ul-
traminces dépend de la connaissance de leurs caractéristiques structurales.
Le développement actuel des recherches va dans ce sens: le progrés des tech-

niques d'étude in situ permet de caractériser de plus en plus finement les
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échantillons, & 1'échelle du plan atomique. On peut penser que ce dévelop-
pement permettra, au cours des prochaines années de relier de fagon plus

précise les propriétés magnétiques des films et surfaces & leurs caractérig-

tiques cristallographiques.
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CHAPITRE 2

ELABORATION ET CARACTERISATION
STRUCTURALE DES ECHANTILLONS

Li'élaboration et la caractérisation structurale des échantillons ont é&té
réalisées le groupe "Films Minces" de 1'Institut d'Optique Théorique et Ap-
pligquée (Orsay) (notamment par D. Renard, ainsi que €. Marliére et J.P.
Chauvineau). Bien gu'elles ne constituent pas le fruit de mon propre tra-
vail, j'al reservé une place relativement importante A ces études, car la
connaissance détailléde des caractéristiques c¢ristallographiques des échan-
tillons est de la plus haute importance pour 1'interprétation des résultats
des mesures magnétiques présentées dans les chapitres suivants.

Je passeral assez rapidement sur les résultats qui ont déji été présentés
par ailleurs (Chappert, 1985; Renard et Nihoul, 1987; Césari et col., 1989},

et m'attarderai un peu plus longuement sur certaines expériences récentes.

Mon travail a porté sur deux types d'échantillons:

(i) des films Au/Co/Au ayant une épaisseur de cobalt comprige entre 1 et
quelques dizaines de plans atomiques; 1'étude de ce aystéme a été enga-
gée par C. Chappert, lors de sa thése (1985).

(ii) des films Au/Cu/Co/Cu/Au; le but de 1'étude de ce systéme est la
comparaison des propriétés magnétiques de 1'interface Cu/Co 4 celles de
1'interface Au/Co. Le cuivre a é&té déposé sur le substrat d'er de facon

4 tirer parti de la bonne qualité cristallographique de ce dernier.

L'or et le cuivre sont tous deux de structure cubhique 4 faces centrées
(cfe), alors que le cobalt est, dans les conditiong ustelles, de structure
hexagonale compacte (he). Ces deux structures cristallines présentent desg
similitudes: toutes deux consistent en effet en un empilement de plans com-
pacts (cf. fig. 2-1); dans le cas de la structure cfe, ces plans sont les
plans (111), et 1'empilement suit une progression ABCABCA..., alors que pour
la structure he, les plans compacts sont les plans (0001), la progression
étant ABABABA... Le tableau 2-1 donne les paramétres cristallins de ceg mé-
taux, 4 1'état massif, et 3 température ambiante (Kittel, 1983).

Comme le montre ce tableau, la distance interatomique dans les plans com-

pacts de cobalt est trés proche de celle des plans compacts de cuivre (2% de
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Figure 2-1: Schéma montrant les plans compacts des structures cfc

et he, et la position des sites A, B et € de 1'empilement compact.

Tableau 2-1

paramétres |distance entre voisins |distance entre
cristallins|dans les plans compacts|plans compacts

2,51 A

métal {structure

Co he a = 2,51 A 2,04 A
e = 4,07 A

Cu cfe a= 3,614 2,56 & 2,08 A

Au ofe a= 4,08 A 2,88 A 2,36 A

désaccord), mais nettement plus faihle qué celle des plans compacts d'or
(14% de désaccord).

2-1. Préparation des échantillons

Les films ont été préparés par évaporation thermique dans une enceinte A
ultravide (pression résiduelle: quelques 107'? torr; pression maximale du-
rant 1'évaporation: 10°° torr). Les métaux A évaporer sont placés dans des
creusets chauffés par effet Joule, et le taux d'évaporation est contrélé A
1'aide d'une balance 4 quartz. La nécessité de préparer les échantillong
dans des conditions d'ultravide s'explique aisément: la figure 2-2 représen-
te le temps nécessaire & la formation d'une couche moncatomique d'impuretés
(azote, oxygéne) a la gurface de 1'échantillon, A température ambiante et en

supposant un coefficient de collage égal a4 1, en fonction de la pression ré-
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Figure 2-2: Temps nécessaire & la formation d'une couche monoato-
mique d'impuretés (Ag, (%) a4 la surface de 1'échantillon, a tempé-
rature ambiante, et pour un coefficient de collage égal & 1.

gnant dans 1l'enceinte. Les vitesses de dépot étant de 1'ordre de 1 plan ato-
mique par minute pour le cobalt, il est nécessaire de maintenir une pression
trés basse pour éviter la pollution de 1'échantillon.

Les films Au/Co/Au et Au/Cu/Co/Cu/Au  sont é&vaporés sur un substrat de
verre; 1l'or protége le cobalt et le cuivre de l'oxydation lors de la renmise
4 1l'air de 1'échantillon. Pour les études de magnétisme, les films sont dé-
collés de leur support de verre & 1'aide d'un vernis nitrocellulosique (sol-

vant: acétate d'amyle).

2~-2, Caractérisation structurale

Les techniques utilisées pour la caractérisation structurale des films
sont:

(i) in situ:
- mesures d'épaisseur et contréle du taux 4'évaporation par balance &

quartz;

la croissance du film est suivie en mesurant sa résistivité (Chauvi-
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neau et Pariset, 1973; Pariset et Chauvineau, 1976, 1978): cette me-
sure simple 4 mettre en oeuvre donne des informations sur le mode de
croissance, et permet de contrdler le bon déroulement du dépot;

- la diffraction par réflection sous incidence rasante d'électrons de
haute énergie (généralement désignée dans la littérature par 1'acro-
nyme RHEED) permet 1'étude de la structure cristallographique de la
surface du film, et du mode de croissance.

{ii) ex situ:

~ la microscopie électronique en transmission (imagerie et diffrac-
tion) permet 1'étude de la structure cristallographique, essentiel-
lement parallélement au plan des films;

- la diffraction de rayons X sous incidence de Bragg renseigne sur la
structure cristallographique dans la direction normale au plan;

~ la reflectivité de rayons X sous incidence rasante (Névet et Croce,
1975; Croce et Névot, 1976; Névot, 1978) donne des informations sur
la rugosité des interfaces, et permet la calibration des mesures

d'épaisgseurs.

2«2.1. Structure do substrat d'or

Le film d'or utilisé comme substrat (environ 300 A d'é&paisseur) est tout
d'abord évaporé, & température ambiante, sur une plaque de verre de trés
faible rugosité.

Tel quel, ce film d'or est polycristallin, composé de eristaux 4'enviran
500 A de diamétre moyen, monocristallin en épaisseur, et d'axe [111] perpen-
diculaire au film; ceci est révdlé par des images en champ clair de micro-
scopie électronique en transmission (Chappert, 1985: Renard et Nihoul,
1987). Les mesures de réflectivité de rayons X sous incidence rasante non-
trent que 1'amplitude de rugosité de ces films d'or est d'environ 6 4 7 A:
par contre ces études ne donnent pas d'information sur 1'extension des aspé-
rités parallélement au plan.

Le substrat d'or est recuit pendant environ une heurs A 150°C. Ce traite-
ment améliore considérablement la qualité cristallographique du film 4'or.
Les grains de petite taille coalescent, le diamétre woyen des grains deve~
nant alors d'environ 2000 A. La rugosité de la surface dininue jusqu'ld 3 A,
ce qui représente 1'épaisseur d'une A& deux couches atomiques. Enfin, des

images de microscopie électronique en champ sombre (Pardo, 1977; Chappert,
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1985; Renard et Nihoul, 1987) montrent que la surface de 1'or est constitude

de terrasses atomiquement planes, de 250 & 300 R d'extension latérale, sépa-

rées par des marches monoatomiques. On obtient ainsi finalement une surface

d'or d'orientation (111) ({(c'est-i~dire constitude

d'une excellente planédité.

2-2,2. Structure des films Au/Co/Au

La structure du substrat d'or étant bien connue,

maintenant A celle du film de cobalt proprement dit.

de plans compacts) at

nous nous intéressons

L'évaporation du film

de cobalt est effectuée également 3 température ambiante.

Les principales questions qui se posent sont les suivantes:

(1) quel est le mode de croissance du cobalt sur 1'or? Les principaux mo-
des de croissance sont:

(a) croissance couche aprés couche {mécanisme de Frank-van der Mer-
we);

(b} croissance statistique, chaque atome restant & son point 4'im-
pact:

(¢c) formation de "gouttes" tridimensionnelles;
Le mode de croissance effectivement adopté dépend de facteurs thermody-
namiques d'une part (tensions superficielles, problémes de "mouilla-
ge"), et de considérations cinétiques d'autre part (mobilité des atomes
a4 la surface).

{ii) quelle est la rugosité des interfaces, et y a-t-il interdiffusion du
cobalt et de 1'or?

{(iii) la croissance est-elle épitaxiale (y a-t-il cohérence cristallogra-
phique entre le cobalt et 17or), et quelle est la structure cristalline
adoptée par le cobalt? La symétrie d'ordre 6 de la surface d'or, cons-
tituée de plans compacts (111), est en effet a priori compatible aussi
bien avec la structure he en orientation (0001) qu'avec la structure
cfe (111).

{iv) comment se fait 1'accomodation de 1'important désaccord de maille
(% 14 %) entre l'or et le cobalt? Ce probléme sera discuté en détail au
chapitre 8. Signalons néanmoins dés maintenant, que le désaccord peut
étre accomodé soit par pseudomorphisme (dilatation du cobalt de facon &

épouser la maille de l'or), soit par des dislocations localisdes 2
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l*interface, soit encore par une combinaison des deux.

L'étude de la variation de la résistivité du film durant 1'évaporation du
cobalt montre que la croissance n'est pas du type Frank-van der Merwe, ni du
type statistique on par ilots tridimensionnels (Chappert, 1985). Le mode de
croigsance est tel gque toute la surface d'or est recouverte apres un dépot
moyen de 4 4 5 A de cobalt; la croissance s'effectue vraisemblablement selon
un mécanisme pour lequel une couche commence A croitre avant que la couche

précédente ne soit compléte,

L'or et le cobalt sont tres peu miscibles {Bozorth, 1951); la diffusion 2
1'interface or-cobalt est donc thermodynamiquement défavorable. Du point de

vue cinétique, la constante de diffusion du cobalt dansg 1'or vaut:
D =D exp (- E'd/kBT) ) (2-1}

ol E&: 1,8 eV.atome™ est 1'énergie d'activation de diffusion, et
D = 68x107% com?.s™' (Loebich, 1964). Le temps caractéristique pour qu'il y
ait diffusion sur une distance d est de 1'ordre de d 2/D; le temps caracté-
ristique de diffusion du cobalt dans 1'or sur une digtance interatomique est
de 340 millions d'années A température ambiante, 9 ans 4 400 X, 2 heures a
500 K, et 8 secondes & 600 K. Ces considérations montrent que, en préparant
les échantillons 4 température ambiante, les problémes de diffusion sont né-
gligeables, aussi bien du point de vue thermodynamique, que du point de vue
cinétique.

Effectivement, aucune indication de diffusion n'a été observée, tant par

mesures de résistivité, que par les études aux rayons X (Chappert, 1985).

La rugosité des interfaces peut en prinecipe étre obtenue i partir des me-
sures de réflectivité de rayons ¥; néanmoins, si 1'interprétation des cour-
bes de réflectivité est relativement aisée dans le cag de films gsimples, il
devient rapidement délicat d'obtenir des résultats quantitatifs, lorsqu'il
fant déterminer un grand nombre de paramétres, comme c'est le cas pour les
films Au/Co/Au.

En 1'absence d'interdiffusion, nous pouvons raisonnablement admettre gque
la rugosité de la premiére interface Au/Co est celle de la surface d'or ini-
tiale, soit une rugosité de 3 A d'amplitude environ, et de 250 & 300 A de

longueur de corrélation. Pour la seconde interface, compte tenu du fait que
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le mode de croissance n'est pas "couche par couche", la rugosité est vrai-
(j

semblahlement plus importante.

2-2.2.1. Microscopie et diffraction électronique en transmission

Les études réalisées A 1'aide du microscope électronique (figures de dif-
fraction - et images, & incidence normale) donnent des informations trés pré-
cieuses sur la structure cristalline adoptée par le cobalt. La figure 2-3
est un cliché de diffraction d'électrons en transmission d'un film Au/Co/Au
(épaisseur de cobalt: 31 A; épaisseur totale d'or: =~ 300 R); le faisceau
d'électrons a été diaphragmé de facon qu'un seul monocristal participe 4 1la
diffraction. La tache D est celle du faisceau direct. La tache notée 2 et
ses cing homologues sont dues aux réflections sur la famille de plans (220)
de 1'or et ses homologues. La tache notéde C et ses ¢ing homologues sont dues
aux réflections sur les plans de cobalt (ils s'indexent (220) et (1150),'
respectivement pour le cobalt cfe et le cohalt he). Les six satellites de la
tache D et les cing satellites de A antres que ¢ s'interprétent comme étant
des taches de double diffraction (par 1'or et par le cobhalt).

Cette figure de diffraction met clairement en &vidence la croissance épi-
taxiale du cobalt sur 1'or, ainsi que de la couche d'or dé couverture sur le
cobalt. Le film est done monocristallin dans la direction normale au plan.

La tache notée a sur la figure 2-3 (ainsi que ses cing homologues), est
indexée 1/3 (455); il s'agit d'une tache normalement interdite dans le sys-
téme cfc massif, qui apparait ici & cause de 1'épaisseur finie du film d'or,
d'ed 1'appellation de "tache de couche". La tache notée ¢ {aingi que ses
c¢ing homologues) est due au cobalt: pour 4u cobalt cfe, elle est indexée
1/3 (422} (tache de couche}, et pour du cobalt he, il s'agit d'une tache
permise, indexée (OIIO). Renard et Nihoul {1987) ont calculé 1'intensité de
la tache o, pour les deux structures possibles du cobalt (he et cfa); la
comparaison de ces calculs aux intensités des taches de diffraction ochser-
vées expérimentalement montre sans ambiguité possible que la structure dn
cobalt est hexagonale compacte; & titre de coﬁparaison, la figure 2-4 est un
cliché de diffraction d'électrons d'uﬁ film contenant du nickel {(qui lui est
cfe) 4 la place du cobalt: les taches ¢ n'apparaissent pas.

Remarquons qu'd la différence des taches de 1'or qui sont bien circulai-
res, les taches dues aux réflactions sur les plans de cobalt ont une forme

allongée; comme nous allons le voir ci-dessous, ceci est 40 & une légére dé-
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Figure 2-3: Cliché de diffraction électronique en transmission

d'un  film Au/Co/Au (épaisseur totale Q'Au: % 300 A: épaisseur de
Co: 31 A).

@

Figure 2-4: Idem fig. 2-3, pour un film Au/Ni/Au.
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sorientation dans le plan du film des axes cristallins du cobalt (¥ 3° par

rapport aux axes de l'or}.

La figure 2-5 est une image de microscopie é&lectronique d'un film
Au/Co/Au, effectude en sélectionnant 4 1’aide d'un diaphragme le faisceau
direct D et ses six satellites de double diffraction. Ces taches de double
diffraction correspondent & des faisceaux ayant été diffractés par une fa-
mille de plans (220) de l'or, et par une famille de plans (1120) du cobalt;
ces faisceaux contiennent done des informations sur la position relative des
plans de 1l'or et du cobalt. L'image aingi obtenue (fig. 2-5) consiste en des
franges de moire; les franges de moiré sont des medulations d'intensité ré-
sultant de la superposition de deux réseaux de pag différenty, comme le mon-
tre la figure 2-6. Dans le cas ol les réseaux sont parallédles, 1'interfrange

observé est donné par la relation

d
Al Co
d= e—— (2-2)
d -d
Al Co
Dans le cas présent, dAu: d - =1,44 A et c%o: d - =1,25 A, de sorte

) {220) {1120) .
que dx 9,5 B, ce qui correspond bien 4 la valeur mesurée sur la figure 2-5

(fléche B).

On observe par endroits une déviation d'environ 20° des franges de moiré
(flaéche €); cette déviation est due & une rotation dans le plan d'environ 3°
d'un des réseaux par rapport i 1l'autre. En effet, comme 1'illustre la figure
2-7, une faible rotation relative des réseaux se traduit dans 1'image par
une rotation beaucoup plus importante des franges de moiréd; le facteur

d'anplification correspondant est égal A

|d d
Au Co

d - d
AU Co

1 (2"'3)

et vaut environ 7 dans le cas présent.

Nous avons déjia noté cette rotation de 3° dans la figure de diffraction,
mais sur les taches du cobalt uniquement. Ceci signifie que c'est le résean
de ce dernier gui est tourné par rapport 4 celui de 1'or.

Enfin, lorsque les axes [111] de 1'or, [0001] du cobalt et le faisceau

d'eélectrons sont rigoureusement paralléles, on observe des taches circulai-
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Figure 2-5: Image de microscopie électronique en tranamission d'un
film Au/Co/Au, obtenue en sélectionnant le faisceau direct {(noté b

sur la figure 2-3) et ses 6 satellites de double diffraction.
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Figure 2-6: Schéma expliquant 1'apparition de franges de moiré, en

superposant deux réseaux de paramétres légérement différents.

Figure 2-7: Schéma montrant 1'amplification de 1la rotation des
franges de moiré lors d'une faible rotation relative des deux

réseaux.

res ({fléche A sur la fig. 2-5). Une désorientation de 1° de 1'axe [0001] du
cobalt suffit & changer la forme des taches, ou A faire réapparaitre des

franges (Césari et col., 1989).

2-2.2.2. Dpiffraction d'électrons de haute énergie par réflection sous inci-
dence rasante

La figure 2-8 représente la géométrie d'une expérience de diffraction

d'électrons de haute énergie par réflection gous incidence rasante {RHEED) .
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Figure 2-8: Schéma de principe 4'une expérience de diffraction par

réflection sous Jncidence rasante d'édlectrons de haute énergie
(RHEED). &: source d'électrons; I: faisceau incident; F: film A
étudier; D: falsceaux diffractés; E: ecran fluorescent permettant

1'observation de la figure de diffraction.

Figure 2-9: Construction d'Ewald.

Figure 2-10: Schéma montrant la structure en "bitonnets" de la fi-
gure de diffraction RHEED.
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Les électrons sont émis par un canon, avec une énergie de 10 & 30 keV; 24 de
telles énergies la profondeur de pénédtration 4 incidence normale des élec-
trons est de plusieurs centaines d'angstrdms; néanmoins, 1'incidence rasante
(1 a 3°) limite la pénétration des électrons A quelques angstréms, de sorte
que la diffraction est due essentiellement aux toutes premidres couches
atomiques, et donne ainsi une information sur la structure cristalline de la
surface.

Les faisceaux diffractés sont ceux satisfaisant & la condition de Bragg:
cette condition de diffraction s'exprime simplement & 1'aide de la construc-
tion d'Ewald (Kittel, 1983}, qui traduit géométriquement la eonservation de
1'impulsion et de 1'énergie. La figure 2-9 représente la construction
d'Ewald de 1'expérience; 1'objet diffractant étant bhidimensionnel (surface
de 1'échantillon), le réseaun réciproque est constitué de droites. Les dif-
fractions autorisées sont celles correspondant aux vecteurs du réseau réci-
proque appartenant a la sphére d'Ewald; on doit donc en principe observer
des taches de Bragg, correspondant & 1'intersection avec la sphére d'Ewald
des droites constituant le réseau réciproque. En fait, la surface étant po-
lycristalline, les droites du réseaun réciproque sont élargies en des "tiges"
d'épaisseur finie; 4 cause de la haute énergie et de 1'incidence rasante des
¢lectrons, la sphére d'Ewald a un trés grand rayon de courbure et est tan-
gente aux "tiges" de 1'espace réciproque, de sorte que la figure de diffrac-
tion observée (cf. fig. 2-10) est constituée de "bitonnets" (Cohen et col.,
1987). L'ohservation d'une figure de diffraction en "bitonnets" est généra-
lement considérée comme étant due A une surface de honne planéité: en effet,
8'il y a des ilots quasi tridimensionnels 3 la surface, le faisceau d'élec-
trons les traverse, et 1'on ohserve alors une figure de diffraction consti-
tuée de taches de Bragyg, caractéristique d'un systéme tridimensionnel.

Les figures de diffraction d'une surface d'or non recuite, d'une surface
d'or recuite, et de la surface d'un film de cobalt déposé sur 1'or sont re-
présentées respectivement sur les figures 2~11 & 2-13. Pour obtenir une fi-
gure de diffraction d'un film monocristallin, il faut orienter celuici dans
des azimuths particuliers, et la figure obtenue dépend de 1'azimuth choisi;
lorsque 1'on a affaire & un film polycristallin, comme dans le cas présent,
tous les azimuths sont présents simultanément, et il n'est pas nécessaire
d'orienter 1'échantillon.

L'amélioration de la qualité de la surface d'or lors du recuit est mise

nettement en évidence par 1'observation d'une figure de diffraction en "ha-~

tonnets". Les deux azimuths ([112] et [011]) observés sur la figure 2-12
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Figure 2-11: Figure de diffraction RHEED d'un film d'Au nen

recuit.

[o11] [117]

Figure 2-12: Figure de diffraction RHEED d'un film 4'Au recuit.
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Figure 2-13: Figure de diffraction RHEED d'un film de Co déposé

sur Au. .

mesurent repectivement les distances d1 et dz indiquées sur la figure 2-14.
La position des "bitonnets" sur la figure de diffraction du film de cobalt
permet 1la mesure de sa maille cristalline (dans le plan). La déformation €
du film de ecobalt est représentée sur la figure 2-15, en fonction de 1'é&-
paisseur de cobalt déposée; 7 =(d, - dAu)/dA“ A - 14 % est le désaccord de
maille entre 1l'or et le cobalt. Il apparait que la premidre couche de cobalt
est presque pseudomorphigque; 1la déformation décroit ensuite avec 1'épais~
seur, le désaccord de maille étant vraisemblablement accomodéd par des dislo~

cations interféciales (cf. discussion au chapitre 8).
2-2.3. Structure des films Au/Cu/Co/Cu/Au
Comparativement & celle des films Au/Co/Au, la structure des films

Au/Cu/Co/Cu/Au est assez mal caractérisée; une des raigons en est que la

structure plus complexe rend 1'interprétation des mesures fort délicates.
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Figure 2~14: Schéma indiquant les distances mesurées par les deux

azimuths principaux.
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Figure 2-15: Evolution en fonction de 1'épaisseur de Co déposée,
de la déformation planaire du film de Co; les cercles et les car-

rés correspondent respectivement aux mesures de d1 et %2.

Par ailleurs, la diffraction d'é&lectrons de haute énergie sous incidence ra-
sante n'était pas disponible lorsque ces films ont &té préparés, de sorte

que leur caractérisation repose essentiellement sur les &tudes de microsco~




60 chapitre 2

pie électronique.

Les figures de diffraction électronique en transmission montrent que,
comme dans le cas des films Au/Co/Ru, 1'or est de structure cfc, ainsi que
le cuivre; pour ce qui est du cobalt, la structure est formée d'un empile-
ment de plans compacts, sans qu'il soit possible de déterminer clairement
g'il s'agit d'une structure hc (0001), cfe (111), ou bien d'un mélange des
deux avec fautes d'empilement.

Les courbes de réflectivité de rayons X sous incidence rasante suggérent
que la rugosité des interfaces est plus importante que dans le cas des films
Au/Ca/hu,
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CHAPITRE 3

ETUDES PAR RESONANCE MAGNETIQUE NUCLEAIRE
ET RESONANCE FERROMAGNETIQUE

3-1. Etude comparée par résonance magnétique nucléaire des films Au/Co/Ru et
Au/Cu/Co/Cu/Au

Les mesures de résonance magnétique nucléaire sur les films de cobalt ul-
traminces ont été réalisées par K. Le Dang et P. Veillet sur leur spectromé-
tre 4 écho de spin, construit au lahoratoire.

Le cobalt naturel, composé essentiellement de *°Co possédant un spin nuc-
léaire égal & 7/2, se préte particulidrement bien & une étude du champ hy-
perfin par résonance magnétique nucléaire. Dans les matériaux ferromagnéti-
ques, il se produit en outre un phénoméne d'amplification du champ radio-
fréquence d'excitation, favorisant 1'observation de la résonance nucléaire
(Portis et Gossard, 1960). Le hamiltonien d'interaction hyperfine entre le
spin nucléaire T et le spin électronique S d'un atome donné s'éderit (Freeman
et Watsen, 1965)

ELH

{3-1)

#o= 1

ol ;iest un tenseur d'ordre deux caractérisant 1'interaction hyperfine, et

(3) est la moyenne temporelle du spin électronique. Le champ hyperfin, défi-

ni par
== -+
L ()
H“= ——, {3-2)
g by

est le champ effectif "senti" par les noyaux de %%Co. Sous l'action de ce
champ, les spins nucléaires effectuent un mouvement de précession de Larmor,

de pulsation

W o e—— (3-3)

Dans une expérience de résonance magnétique nucléaire, un champ radio-fré-

quence excite ce mouvement de précession des spins nucléaires, et il y a ab-
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Figure 3-1: Spectre de résonance magnétique nucléaire, i 7=1,8 K,

en champ nul, pour un film Au/Co/Au ayant une épaisseur de Co de
80 A.

1 I I

y
Au/Cu/Co/Cu/bu v e
90%77,5 A
T=18 K

1 v(MHz)
: | L
200 210 220 230 240

Figure 3-2: Idem fig. 3~1, pour un film Au/Cu/Co/Cu/Au ayant une
épaisseur de Co de 77,5 A.
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sorption résonnante lorsque sa fréquence coincide avec la fréquence de Lar-
mor (3-3).

Pour le cobalt cfe, le champ hyperfin est isotrope, et la fréquence de
résonance vaut Yoo 217,5 MHz (Kol et col., 1962). Pour le cobalt he, le
champ hyperfin est anisotrope, et vaut respectivement o™ 220 MHz ou
¥ o= 228 MHz, selon que 1'aimantation est paralléle ou perpendiculaire a
l'axe ¢ (Kawakami et col., 1972}.

Les figures 3-1 et 3-2 montrent le spectre de résonance magnétique nuclé-
aire 4 1,8 K et en champ nul, respectivement pour un film Au/Co/Au de 80 A,
et pour un film Au/Cu/Co/Cu/Au de 77,5 A. On a indiqué la position des fré-

quences Vofot V“c et » o

Pour l; film Au/Co?Au, le maximum est proche de Yo lorsque 1'on appli-
que un champ perpendiculaire au plan, la fréquence de résonance se déplace
progressivement vers V"c . Cecdl s'explique par le fait que en champ nul, &
cause du champ démagnétisant, 1'aimantation est dans le plan du film, donc
perpendiculaire A4 1'axe c¢; sous l'effet d'un champ perpendiculaire au plan
l'aimantation se rapproche de 1'axe ¢. Le Dang et col. {1986), en étudiant
de facgon détaillée le déplacement de la rale de résonance sous 1'effet d'un
champ perpendiculaire, ont mesuré les deux composantes du champ hyperfin:
H"c: ~215 kOe et ch: -225,8 kOe. Ces valeurs sont trés proches de celles
mesurées sur le cobalt hc masaif par Kawakami et col. {1972), H”c: -218,7
kOe et ch: -226,8 kOe, indiquant clairement ¢que, au moins pour des films
relativement épais, la structure est trés proche de celle du cobalt he mas-
sif, en accord avec les études par microscopie électronique de D. Renard
{cf. chapitre 2).

Pour 1le film Au/Cu/Co/Cu/Au, la rale de résonance est déplacée vers les
hasses fréquences, et présente en outre une structure montrant 1'existence
d'une une distribution inhomogéne de champs hyperfins. Le maximum le plus

important est proche de v, , indigquant wune prédominance probable de la

structure cfe. La croissanég du cobalt cfe sur cuivre (111) a déja é&té si-
gnalée par plusieurs auteurs (Gradmann et Miller, 1970; Gonzales et col.,
1981). L'élargissement inhomogéne confirme la présence d'une structure par-
tiellement désordonnée, ainsi que 1'avaient montré les expériences de carac-
térisation structurale (chapitre 2); ceci peut &tre dd soit 4 un mélange de
graing cfc et de grainsg he, soit 4 des fautes d'empilement.

Tl serait a priori trés intéressant d'étudier par résonance magnétique
nucléaire le champ hyperfin de filmg ultraminces de cobalt afin de mettre en
évidence d'éventuels effets d'interface; malheureusement ceci n'est pas pos-

sible, & cause des largeurs de raies trop importantes. La résonance magnéti-

o
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que nucléaire s'est néanmoins avérée trés utile pour confirmer les résultats

des études purement cristallographiques.

3-2. Etude par résonance ferromagnétique des filmg Au/Cu/Co/Cu/Ru

La résonance ferromagnétique est une technique trés puissante pour 1'étu-
de de l'anisotropie magnétique des matériaux ferramagnétiques. Elle a é&té
utilisée par Chappert (1985; Chappert et col., 1986) sur les films Au/Co/Au.
Je présente ici une étude par résonance ferromagnétique de 1'anisotropie ma-
gnétique des films Au/Cu/Co/Cu/Ru; la motivation de cette &tude est de com~
parer l'anisotropie due 4 1'interface Cu/Co & celle due & 1'interface Au/Co.
Ces expériences ont &té réalisées en collaboration avec H. Hurdequint, aun
Laboratoire de Physique des Solides (Orsay), sur un spectrométre Varian opé-
rant 4 9,2 GHz.

3-2.1. Principe de la mesure

La géométrie de 1'expérience est représentée sur la figure 3-3. Les di-
rections respectives du champ statique et de 1'aimantation sont repérées par

les angles (Bn’ qh) et (8, #}. Le champ hyperfréquence est perpendiculaire
au champ statique et paralléle au plan du film.

L'énergie par unité de volume s'écrit
- = . .
E= ~MH+ (-204 2-}-1’{1) sin?g + K sin®g. (3-4)

Les deux premiers termes du membre de droite dans (3-4) sont 1'énergie Zee-
man d'interaction entre 1'aimantation et le champ statique et 1'énergie ma-
gnétostatique due au champ démagnétisant. Les deux derniers sont des termes
d'anisotropie uniaxiale; ils comprennent 1'anisotropie magnétocristalline,
ainsi que 1'anisotropie magnétoélastique due aux contraintes; cette forme
uniaxiale de 1'anisotropie est valable également pour le cas du cobalt cfc
(111), A cause de l'effet de moyenne did A la texture,
L'équilibre statique est obtenu pour les angles 3:&) et =¥ donnés par
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M
Figure 3-3: Schéma de 1la géométrie des expériences de résonance
ferromagnétique.
2 \
- 0,
af
0
4 {3-5)
d
—— 0:
df
0
/
avec les conditions
FE (31 ‘
— > 0; - > 0,
& ¢
o \ 0
( (3-6)
2R (a2E { 25 )2
—| —1 - >0,
6% | 3¢ a8 ap
0 0o 0 J

1l'indice 0 indiquant que 1'expression est calculée pour 8:30 et ¢=¢ . Appli-

quées 3 1'expression (3-4) de 1'énergie, les relations (3-5) deviennent




chapitre 3 67
LARN
{3-T7)

; B - ; in8 -
Hsm(@o HH) + (Hm 4 M) 31n60cosé?o+ HAZSJ.TI Hocoseo_ f,

ol 1'on a posé

ZR; 43%
H =-—, et H =z —, (3~8)
Al M AZ M

Dans une expérience de résonance ferromagnétique, la précession de Larmor
de 1'aimantation autour de sa position d'édquilibre est excitée par un champ
hyperfréquence; lorsque la fréquence d'excitation coincide avec la fréquence
naturelle de précession de 1'aimantation, il y a absorption résonnante de
1'onde hyperfréquence. A la différence de la résonance magnétique nucléaire,
on travaille & fréquence fixe, en faisant varier le champ magnétique appli-
qué. La condition de résonance est généralement ohtenuve & 1'aide de la rela-
tion de Smit et Beljers {1955)

w2 1 2 El (3%E 3R |*
[] _ i I (3-9)

Mzs.:.inzli0 a8t |a¢ 28 a¢
0 0 0

ot 7, 1le rapport gyromagnétique, vaut 2,19 yB/ﬁ dans le cobalt massif (les
termes d'amortissement responsables de 1'dlargissement homogéne de la raie
de résonance sont négligés dans 1'équation ci~dessus). Cette relation pré-
sente 1'inconvénient de n'dtre pas applicable lorsgue Q):O; récemment, Ba-
selgia et col. (1988) ont proposé une formule numériquement équivalente,

mais formellement plus commode:

[«»]z 1 ({328 | 1 ’a cosd fas]
T [f aaz SinZBO aﬁ Siné'O LBB
li]

0

1 PE cosf am |
X . - {m« . (3-10)
sln!;?l0 20 2 sin? 8 ?
o 0 0
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On obtient finalement 1'expression donnant le champ de résonance H},

W2

{-—] = [Hrcos (90 —BH) + (HA1 -47M) (cos? BO -sin? 90 Y o+ HAzsinz g, {3cos? 8 ~-gin? 90) ]
X [Hrcos (8 -8.) + (H, - 4mf cos? 8+ H, sin? 8 cog? 8, ] . {3-11)

Dans 1le cas particulier od le champ statique est appliqué parallélement au

film, on obtient

w2
[‘;] = HI‘H(HI"”+ 41IM - HAI- HAZ)' (3_12)

et

= H;L+ H;1_ AnM (3-13)

< le

si le champ est perpendiculaire.

Au/Cu/Co/Cu/Au e 14 A

H, T-290 K
N\ - A 990"
—r’~’FAQﬁ\\Q\\<:J/////,,/’ﬂ’— 8$-75°
\J/ 9= 60°

T~ 9= 50"

?”—‘\v"/’” S=40°

H (kOe)5

Pigure 3-4: Spectre'da résonance ferromagnetique 3 7T=291 X, pour
un  film Au/Cu/Co/Cu/Au ayant une épaisseur de Co de 14 A, et pour

diverses valeurs de 1l'angle By‘
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Figure 3-56: Variation du champ de résonance H} a4 T=291 X, en fone-
tion de 1'angle 93' pour un film Au/Cu/Co/Cu/Au ayant une épais-
seur de Co de 77,5 A.

3-2.2. Résultats expérimentaux

La figure 3-4 représente le spectre d'absorption & température ambiante
pour un film Au/Cu/Co/Cu/Au {épaisseur de cobalt: 14 A}, pour différentes
valeurs de 1'angle HH. On utilise une technique de modulation-détection syn-
chrone, de sorte que le signal effectivement mesuré est proportionnel & la
dérivée (par rapport a4 H) du coefficient d'absorption. On mesure le chanmp de
résonance #., ainsi que la largeur pic-a-pic ﬂH}p de la raie, en fonction de
l'angle Hu .

Les figures 3-5, 3-6 et 3-7 représentent la variation du champ de réso-
nance H; en fonction de BH, pour des films Au/Cu/Co/Cu/Au, ayant des épais-
seurs de cobalt, respectivement, de 77,5 A, 33 A et 14 E; ji'al reporté sur
les mémes figures la courbe de variation théorique du champ de résonance en

fonction de BH, calculée & 1'aide des relations {3-7) et {3-11); les paramé-
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{ kOe)

H,

Figure 3-6: Idem fig.

(kOe)

H,

Figure 3-7: Idem fig. 3-5, pour une épaisseur de Co de 14 A.
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3~5, pour une épaisseur de Co de 33 A.
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Tableau 3-1
daM-H  {kOe) |H  (kOe)
Al A2
Au /Cu/Co/CuAu

77,5 A 15,9 4

33 A 13,1 4

14 A 6,2 -0,15

Auw/Co/Au

80 A 12,2 3

20 A 5,5 0,9
11,3 4 -0,1 1,8

tres 4nﬁhﬁkl et H;z ont été choisis de fagon A optimiser 1'ajustement entre
les résultats théoriques et expérimentaux. L'accord entre les courbes exXpé-
rimentale et théorique est assez bon. Nous déterminons ainsi, pour chaque

échantillon, les champs d'anisotropie effectifs 411']‘1’-H'Al et HQz'

3-2.3. Anisotropie comparée des films Au/Cu/Co/Cu/Au et Au/Co/Au

Le tableau 3-1 rassemble les valeurs de 4nH—Q“ et H;a obtenues, 4 tempé-
rature ambiante, pour les films Au/Cu/Co/Cu/Au, ainsi que les résultats de
Chappert (1985; Chappert et col., 1986) pour les films Au/Co/Au.

Jd'ai tracé sur la figure 3-8 le champ d'anisotropie affectif H;l en fonction
de 1'inverse de 1'épaisseur de cobalt (j'admet pour cela que le terme 4l
conserve la méme valeur que dans le cobalt massif: 4m¥ = 17,7 kOe, & tempé-
rature ambiante). On constate que, comme dans le cas des films Au/Co/hu, le
champ 4'anisotropie H des films Au/Cu/Co/Cu/Au varie linéairement par rap-

port 4 1/e. Ceci prouve que la constante d'anigotropie K; peut s'éerire

2 kexr
8

K = KVEX”+ (3-14)

e

Nous pouvons done définir, pour nos échantillons, une constante d'anisotro-

pie effective de volume K °*7, et une constante d'anisotropie effective de
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surface E;ex”; Kvexp est mesurée par 1'extrapolation & 1/e = 0 sur la figure
3-8,
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200 e{d)
1_190 5|0 3'0 20 15 10
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Ha{kOe M Au/Cu/CofCufAu

A Au/CofAu
T=291K
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Figure 3-8: Variation du champ d'anisotropie 3;1' en fonction de
1/e (e étant 1'épaisseur de Co), & T-291 K, pour des films
Au/Cu/Co/CufAu. On a reporté également les résultats obtenus par
Chappert (1985; Chappert et col., 1986) pour des films Au/Co/Au.

291 K

que 1'on peut comparer aux résultats de'Chappert (1985; chappert et col.,

K %= 0 + 2x10% erg.om™?

KS“”: 0,5 + 0,05 erg.cm 2

1986) “sur les films Au/Co/Au

Rgex" par la pente. Pour les films Au/Cu/Co/Cu/Au, nous obtenons, &
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KVEXP: (3,2 + 0,2)x10°% erg.cn™®
(3-18)
K;expz 0,5 + 0,05 erg.cm 2

On peut faire les remarques suivantes:

(1} 1'anisotropie effective de volume des films Au/Cu/Co/Cu/Au est nulle,
alors que celle des films Au/Co/Au est assez proche de celle du cobalt
hc massif (4,1x10° erg.cm® (Wohlfarth, 1980)). La valeur importante de
1'anisotropie effective de volume des films Au/Co/Au est en accord avec
leur structure he. Par contre, pour les filmg Au/Cu/Co/Cu/Au, les expé-
riences de caractérisation structurale et de résonance magnétigue nu-
cléaire indiquent une structure plutdt cfe (par ailleurs assez désor~
donnée) pour laquelle on g'attend A une anisotropie effective de volume
beaucoup plug faible; c'est effectivement le cas.

(i1) la situation est tout A fait différente pour 1'anisotropie effective
de surface; en effet on trouve alors la néme valeur pour 1'interface

Cu/Co que pour 1'interface Au/Co. Ceci est peut-étre & rapprocher du
fait que 1'arrangement atomique est le méme pour une face cfc {111) que
pour une face he (0001); néanmoins, il faut également considérer que
les structures électroniques de 1'or et du cuivre sont différentes
{bien que tous deux soient des métaux nobles), et peuvent a priori, par
contact avec le cobalt, influencer différement 1'anisotropie d'interfa-
ce; 11 faut aussl noter que le désaccord de maille est de ~1i4 % entre
l'or et le cobalt, et seulement de -2 % entre le cuivre et le cobalt,
de sorte que les effets magnétoélastiques peuvent différer é&galenment.
De toute évidence, la compréhension de 1'anisotropie de surface obser-
vée nécessite une étude théorique approfondie; ce gera 1'objet des
chapitres 6 a 9.

{(iii) contrairement A H;i, le champ d'anisotropie H_ ne semble pas avoir
une dépendance simple par rapport a 1'épaisseur; en tous cas, il ne va-
rie pas linéairement avec 1/e. L'introduction du champ d'anisotropie
H;z est pourtant nécessaire pour reproduire fidélement 1la variation
avee HE du chanp de résonance LL.

(iv) la présence d'une forte anisotropie de surface de signe positif
(c'est-i-dire s'opposant au champ démagnétisant) doit donner lieuw & un
effet spectaculaire: le basculement hors du plan de la direction de fa-

cile aimantation, en dessous d'une épaisseur critique. Cette propriété,
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particulidrement riche de potentialités du point de vue des applica-
tions technologiques dans le domaine de 1'enregistrement magnétique,
sera obsgervée directement par magnétométrie {cf. chapitres 4 et 5). La

valeur de l'épaisseur critique est obtenue par

Kex¥Pp - 2qM 2, (3-17)

{ol 1'on a négligé le terme d'anisotropie R;sinqﬂ). En utilisant les

valeurs de KVEXP et K;ex” déterminées ci-dessus, nous obtenons

e, = § A, pour les films Au/Cu/o/Cu/Au,

{3-18)
et e = 11 &, pour les films Au/Co/Au.

Dans toute 1'étude ci-dessus, nous avons supposé implicitement que la di-
rection de l'aimantation est uniforme dans tout 1'échantillon, et peut &tre
caractérisée par des angles uniques f et . Or, ceci n'est en général pas
vrai, et # et ¢ peuvent dépendre de la coordonnée perpendiculaire au plan
(z); la condition de résonance s'en trouve alors affectée. Rado (1982,
1987), et Zhang et Rade (1987) ont é&tudié théoriquement ce probléme. Les
calculs sont forts compliqués; je ne les reproduirai don¢ pas ici et me con-
tenterai de discuter qualitativement la question. Le point essentiel est
que, s'il existe une forte anisotropie de surface, 1'aimantation des atomes
situés i la surface a tendance i rester ancrée dans sa propre direction de
facile aimantation, et A se découpler de 1'aimantation des atomes situés &
l'intérieur du film. Cet effet est contrarié par 1l'interaction 4'échange,
laquelie tend & aligner 1'aimantation sur 1'ensemble de 1'échantillon. La
validité de 1'approximation de 1l'aimantation uniforme dépend donc d'une com~
pétition entre 1'ancrage superficiel dd & l'anisotropie de surface d'une
part, et 1'échange d'autre part. Il ressort de la théorie de Rado (1987)
que, au moins dans le cas ou le champ est appliqué perpendiculairement au

plan, 1l'approximation de 1'aimantation uniforme est valable si

a
e & —, {1-19)

K
g

olt 4 est la constante de raideur d'échange. En prenant A = 2,1x107° erg.em™
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CALCUL AVEC
47tM-Hp, =55 kOe
Ha, = 0.9 koo

0 | ] 490
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Figure 3-9: Variation par rapport a 8;; de |3H /36 1 , d'aprés
_ ,.
Chappert (1985), pour 41rM—I{M:5,5 kOe et HA2:0,9 kCe.

CALCUL AVEC
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HA2:009 k0e
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Figure 3-10: Variation par rapport 3 BH de |aHr/a(4m-f~HM)|,

d'aprés Chappert (1985}, pc:ur'élﬂrhf—-J‘IA1 =5,5 %k0e et H,sz =0,9 kOe.

15
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(Déring, 1966), et kK=0,5 erg.cm %, nous obtenons la condition e & 400 A,
qui est largement vérifiée dans nos expériences.

3-2.4. Etude des largeurs de raies

Comme on peut le constater sur la figure 3-4, la largeur de la raie d4'ah-
sorption varie fortement avec 1'angle 93' Cette forte variation angulaire de
ﬂﬁ;p suggére qu'il s'agit d'un élargissement inhomogéne dii 4 une distribu-
tion de champs de résonance.

Deux causes possibles d'élargisgement inhomogéne ont été mises en évidence
et étudiées par Chappert (1985; Chappert et col., 1986):

(i) une 1légére dispersion de la direction normale aux plans compacts des

crigtaux de cobalt;

{ii) une dispersion du champ d'anigotropie effectif dnﬂlﬂél, pouvant étre

due entre autres & la rugosité, A un mélange de cobalt cfc et he, ou &

des fautes d'empilement.

La largeur de raie s'écrit alors

o, an

6 = | —1 A8 4 |—————— | Alam-n ). (3-20)
npp aaﬂ H 8(4W_HA1) Al

Les figures 3-9 et 3-10 (d'aprés Chappert, 1985) représentent les variations
par rapport 3 Hn de |aH;/aHHl at 135;/6(4nw>3;1){. On constate que, effecti-

vement, une dispersion ﬂBH sur l'angle ou 4(4ﬂw;q“) gur le champ 4'aniso-
tropie effectif est tout & fait capable de donner lien & une variation im-
portante de la largeur de .raie. Nous pouvons déterminer les paramétres ABH
et d(4ﬂﬁLHA1) en les choisisgsant de fagon & reproduire le plus fidélement
possible les résultats expérimentaux. Les figures 3-11, 3-12 et 3-13 repré-
sentent les variations expérimentale et théorique de ﬂﬂ; en fonction de 33,
pour des films Au/Cu/Co/CufAu ayant des épaisseurs de cobalt valant respecti-
vement 77,5 A, 33 A, et 14 A. Pour reproduire convenablement les résultats
expérimentaux, 11 faut dintroduire également une contribution Aﬁ), indépen-
dante de 1l'angle BH-

Le tahleau 3-2 rassemble les résultats, pour les films Au/Cu/Co/Cu/Au,
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Tableau 3-2

Aq} {0Oe) dBH {*) d(dﬂﬂLﬂgl) (koe)
Au /CuCo /Cu /Au
77,5 A 215 2,5
33 A 330 7 3,3
14 A 300 7 4,5
Au/Co/Ru
80 A 160 2 0
20 A 160 2 1
Au/Cu/Co/Cu/Au
5 e, =775 A
L]
< 4
Q
At
a
[+
3
34
| ]
2" | |
14
"‘"l"—'._._
0 T T | T
-90 . +90
B ( %)

Figure 3-11: Variation expérimentale de ﬂﬂ; en fonction de BH, A

7-291 X, pour un film Au/Cu/Co/Cu/Au ayant une épaisseur de Co de

77,5 A, et courbe calculée

théoriquement avec les paramdtres:

AN =215 Qe, A8 =7°, AldnM-H )=2,5 kOe.
0 1 Al
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Figure 3-12:

courbe calculée théoriquement avec les paramdtres: Aﬁ;:330 Oe,

chapitre 3
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Idem fig. 3-11, pour une épaisseur de Co de 33 A, et

63327 . d(4ﬂM-—HM):3,3 kOe.
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Figure 3-13:
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Idem fig. 3-11, pour une épaisseur de Co de 14 A, et

courbe calculée théorigquenent avec les paramétres: Ag):300 Oe,

A8 =1°, Al4mt-H,

) =4,5 oe.
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ainsi que pour les films Au/Co/Au {Chappert, 1985; Chappert et col., 1986).

En considérant séparément les divers termes d'élargissement inhomogéne,

nous pouvons faire les commentaires suivants:

(1) le terme AH; est assez difficile & interpréter, car il constitue une
contribution introduite de fagon ad hoc, de maniére A ajuster les ré-
sultats expérimentaux et théoriques; il pourrait correspondre & 1'élar-
gissement homogéne di 4 l'amortissement. Notons malgré tout que ce
terme est plus important pour Au/Cu/Ca/Cu/Au que pour Au/Co/fAu.

{ii) nous constatons que le terme ABH, gui est di A la dé=zorientation des
cristaux de cobalt, est trés faible pour Au/Co/Au; ceci confirme les
résultats de caractérigation structurale {cf chapitre 2). Une telle in-
formation n'avait pu étre obtenue pour les films Au/Cu/Co/CufAu; 1'édtu-
de de la largeur de raie en résonance ferromagnétique montre 1'existen-
ce d'une plug grande désorientation des cristaux de cobalt.

{iii} la rugosité des interfaces est une origine possible du terme
A(anLHAL) ; en effet, 1'énergie d'anisotropie {donc aussi H;1) varie
trés fortement avec 1'épaisseur, surtout aux trés faibhles épalsgseurs.
Une fluctuation d'épaisseur de 2 A explique ainsi bien les valeurs
£(4nﬂLHA1) =0 et d(4nﬂLHA1) = 1 kOe obtenues respectivement pour des
films BAu/Co/Au de 80 A et 20 A. Par contre ce mécanisme ne peut expli-
gquer & lui seul les valesurs importantes de A(4ﬂﬂkﬂkl) observées pour
des films Au/Cu/Co/fCu/Bu jusqu'a des épaisseurs aussi importantes que
77,5 A. Le cobalt hce massif a un champ 4'anisotropie de 1'ordre de 6
kOe, alors gque celui du cohalt cfc massif est voisin de 0. Adnsi, si
1'on a un mélange de cristaux cfe et he, ou hien des fautes d'empile~
ment, on peut avoir une distribution large de champs d'anisotropie, mé-
me pour des épaisseurs importantes. Ceci est & rapprocher des résultats
de résonance magnétigque nucléaire qui suggérent, pour les films

Au/Cu/Co/Cu/Au, une structure A tendance cfc, mais fortement perturbée.

Pour résumer, 1'étude des largeurs de raies vient confirmer la bonne qua-
1ité structurale des films Au/Co/fAu; par contre elle souligne la présence de
désordre dang les films Au/Cn/Co/Cu/Ru. Par ailleurs, ces derniers ont une
anisotropie plus faible, la contribution de wolume é&tant nulle.

Toute ces raisons nous ont conduit & nous concentrer, pour les études ul-

térieures par magnétométrie, sur les seuls films Au/Co/Au.
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CHAPITRE 4

MAGNETOMETRIE A BASSE TEMPERATURE
DES FILMS DE COBALT SUR OR

La mesure du moment magnétique en fonction du chanp et de la température
est la méthode la plus directe d'investigation des propriétés magnétiques
des matériaux ferromagnétiques. Son avantage essentiel est que 1'exploita-
tion des résultats est immédiate, et ne nécessite pas une interprétation
theorique (souvent délicate) des mesures comme c'est le cas pour la diffrac-
tion d'electrons lents & spin polarisé (SPLEED) ou la photoémission avec
analyse de polarisation. La magnétométrie présente par contre 1'inconvénient
de mesurer une grandeur extensive {le moment magnétique total), laquelle est
une moyenne sur l'ensemble de 1'échantillon, & 1'encontre de la spectrosco-
pie M&sshauer, par exemple, qui mesure une grandeur intensive {(le champ hy-
perfin) et constitue (de par sa sélectivité isotopique} une sonde Iocale.

Pour pouveir étudier des films ayant une épaisseur de seulement queldques
A, 11 est nécessaire de disposer d'appareils d'une extréme sensibilité; les
magnétomdtres 4 effet Josephson (généralement désignés par 1'acronyme SQUID)

sont actuellement lesg plus performants A cet égard.

4-1. Magnétométrie a4 SQUID en champ faible, et en champ fort; les différents
types de mesures

J'ai utilisé, pour réaliser cette étude, deux magnétométres 3 SQUID dif-

férents:

(i) d'une part un magnétométre spécialement &tudié pour aveir une grande
sensibilité en mnoment magnétique (5x10°1% wuem cgs) en champ faible
(H « 30 Oe), construit au laboratoire par €. Chappert et P. Beauvillain
(Chappert, 1985; Beauvillain et ecol., 1985). Ce magnétomdtre fonctionne
dans une gamme de température allant de 2 & 200 K; il est en outre pos-
sible d'appliquer, en dehors de la zone de mesure, un chanmp allant jus-
qu'd environ 10 %Oe, permettant de réaliser des mesures d'aimantation
rémanente.

(ii) d'autre part le magnétométre "champ fort" de G. Bayreuther et ¢. Lu-

gert {Universitit Regenshurg, RFA). Il s'agit 4'un magnédtométre commer-
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Figure 4-1: Variation du signal dé&livré par le SQUID, en fonction
de 1la position de 1'échantillon. On a représenté également la po-

sition des bohines de mesure.

cial (SHE, modéle VTS 50), d'une sensibilité de 5x10°7 uenm cgs, dispo~
sant d'un champ allant jusqu'a 50 kOe, et d'une gamme de température

comprise entre 5 et 400 XK.

Dans les deux cas, la mesure est effectuée de la facon suivante: le si-
gnal mesuré est proportionnel au flux capté par deux bobines de Helmholtz
d'axe paralléle au champ, connectées en série et bobindes en sens inverse
(gradientmetre du premier ordre); la mesure est effectuée en déplagant 1'é&-
chantillon suivant 1'axe des bobines, et en enregistrant le signal de sortie
du SQUID en fonction de la position de 1'échantillon. L'allure du résultat
obtenu est représenteé sur la figure 4-1. Pour un 4chantillon de forme don-
née, le ﬁoment magnétique est proportionnel i la variation plc-a-pic du si-
gnal. Le facteur de proportionnalité dépend fortement de la forme de
1'échantillon; on comprend aisément qu'il peut devenir trés faihle pour un
échantillon de forme allongée de longueur supérieure 4 la distance entre les
bobines de mesure. Il a été calculé ou &talonné pour diverses géométries
d'échantillon, notamment pour des films minces disposés soit parallélement,

soit perpendiculairement 3 1'axe des bobines.
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Figure 4-2: Les différentes mesures réalisées & 1'aide de magnéto-
métres & SQUID:

- ¢ycle d'hystérésis M(H)
- courhe de désaimantation H;(H)

- courbe d'aimantation rémanente ¥ (H)

La figure 4-2 montre quels sont les différents types de mesures effec-

tuées & 1'aide de ces deux magnétomdtres:

(i} des cycles d'hystérésis M(H), réalisés sur le magnétométre "champ
fort". ‘

{ii) des courbes de désaimantation M;(H) (Wohlfarth, 1958, 1963), réali-
sées a l'aide du magnétométre "champ faible". Chaque point est obtenu
de la fagon suivante: 1'échantillon est d'abord aimanté dans un champ
de +10 kOe, puis est soumis 4 un champ K (négatif); le moment magnéti-
gque rémanent est ensuite mesuré, en champ nul.

{iii) des courhes d'aimantation rémanente M;(H} (Wohlfarth, 1958, 1963},
réalisées avec le magnétométre "champ faible": aprés avoir &té préala-
blement ﬁésaimanté au moyen d'un champ alternatif d'amplitude décrois-
sante, 1'échantillon est soumis & un champ K, puis ramené en champ nul;

on mesure alors le moment magnétique remanent.

Le cycle d'hystérésis M(H) donne des informations telles gque 1'aimanta-
tion & saturation, 1'aimantation rémanente, le champ coercitif H;, 1'allure

du cycle (rectangulaire, allongé, ete...). La courbe de désaimantation H&(H}
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mesure la variation irrdversible d'aimantation due & 1'application d'un
champ oppesé & 1'aimantation initiale; la comparaison avec le cycle d'hysté-
régis, lequel mesure la variation totale (réversible ef Irvédversible} 4'ai-
mantation, renseigne sur le processus de renversement de 1'aimantation; on
mesure, en particulier, le champ de désaimantation H , tel que M&(H&):O. La
courbe d'aimantation rémanente M;(H) donne des informations sur 1'étahlisse-

ment de 1'aimantation; on définit le champ H; pour lequel 1'aimantation ré-

1
manente atteint la moitié de sa valeur maximale: H;(H;): — M;(w).
5

4-2. Cycles d'hystérésis

La mesure de cycles d'hystérésis sur des films ultraminces est extréme-
ment délicate, car la masse du métal ferromagnétique (quelques microgramnmes)
est beaucoup plus faible que celle du support; méme si la susceptibilité
diamagnétique de ce dernier est trds faible, le signal 44 au support peut,
en champ fort, surpasser largement celui de 1'échantillon proprement dit. T1
faut donc, d'une part, minimiser le signal 40 au support, et d'autre part,
étre capable de soustraire la contribution de support résiduelle.

Pour minimiser le signal du support, il faut bien entendu diminuer autant
que possible la masse de ce dernier. Une autre solution est de mettre & pro-
fit 1'effet 1ié au facteur de forme, en utilisant un support trés long par
rapport aux bobines de détection, 1'échantillon étant placé au centre. Cette
solution n'est malheureusement pas applicable sur le SHE VTS 50, la chambre
de mesure n'étant pas suffisament longue. Nous avons donc adopté la selution
de supports légers: ceux-ci consistent en de petites nacelles construites &
partir de ruban adhésif, et suspendues par du fil de coton rigidifié a 1'ai-
de de vernis; 1'un est adapté aux mesures en champ parallédle, 1'autre aux
mesures en champ perpendiculaire.

La soustraction de la contribution résiduelle du support pose un praobléne
particulier: en effet les facteurs de forme et les centres de gravité de
1'échantillon et du support sont différents, de sorte que le signal pie-3-
pic de 1'ensemble support plus dchantillon n'est pas égal & la somme des si-
gnaux pic-a-pic de ceux-ci. La maniére correcte de s'affranchir de la con-
tribution du support est de la soustraire point par point (c'est-d-dire pour
chaque position). Cette solution, adoptée sur le magnétométre "champ faible"
de 1'IEF, n'est malheureusement pas disponible sur le SHE VTS 50; nous avons

donc di nous contenter, pour les mesures de cycles d'hystérésis, de la sous-




84

chapitre 4

A

M{u.a)
Q -—290 _1.po‘.... ~D00000E, H_L(kOe)
ERRGECT ar  a

Figure 4-3: Cycle d'hystérésis mesuré en champ perpendiculaire a
T=10 K, pour un film Au/Co/Au ayant une épaisseur de Co de 15,2 A,

avant (e) et aprés (o) soustraction du signal de support.

A M(u.a)
....ono [ S .
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Figure 4-4: Idem fig. 4-3, apreés dépouillement complet (soustrac-

tion du signal du support, et du signal dd au vernis}.
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traction pic-d-pic du signal du support, introduisant ainsi une erreur sys-
tématique difficile & évaluer.

Les propos développés ci-dessus sont illustrés par la figure 4-3, sur la-
quelle est représenté le cycle d'hystérésis en champ perpendiculaire d'un
film de 15,2 A d'épaisseur. On constate que la contribution diamagnétique du
support domine largement la contribution ferromagnétique du cobalt. Aprés
soustraction du signal du support, il reste une contribution diamagnétique:
cette derniére ast due au vernis sur lequel se trouve le film aprés avoir
été décollé de son support d'origine en verre. La contribution du vernis
peut varier d'un échantillon 4 1'autre, et n'est pas mesurable séparément;
elle est défalquée en mesurant la susceptibilité diamagnétique en champ
fort, et en soustrayant 1'aimantation correspondante. Le cycle d'hystérésis
obtenu finalement est reproduit sur la figure 4-4. Bien entendu, ce proces-

sus est source d'incertitude et limite la précision de la mesure.

Nous avons ainsi étudié, &4 7=10 K, les cycles d'hystérésis en champs pa~
ralléle et perpendiculaire, de films ayant des épaisseurs de cobalt allant
de 2 & 22 A. La figure 4-5 représente les cycles d'hystérésis de films ayant
respectivement 5,4 A, 9,5 A et 15,2 A d'épaisseur. Nous pouvons congtater
que la direction de facile aimantation est paralldle au plan pour le film de
15,2 A, et perpendiculaire au plan pour les films de 9,5 A et 5,4 A; ce ré-
sultat spectaculaire vient confirmer celui obtenu par résonance ferromagné-—
tique {cf. chapitre 3), qui prévoit que, sous 1'effet d'une importante ani-
sotropie magnétique d'interface, la direction de facile aimantation doit de-
venir perpendiculaire au plan pour des épaisseurs de cobalt inférieures a
une épaisseur critique de 11 A. Une particularité des films de cobalt sur or
est la valeur remarquablement grande de cette épaisseur critique, par compa-
raison avec celle d'autres systémes présentant Agalement un axe facile per~
pendiculaire (généralement entre 2 et 5 A, cf. chapitre 1). Cette valeur
élevée est due A la présence d'une importante anisotropie magnétique d'in-
terface, d'une part, et a la contribution de 1'anisotropie magnétique de vo-
lume, lide & 1a structure hexagonale compacte des films de cobalt sur or,

d'autre part (e¢f. chapitre 3).

Pour la suite de cette étude, je vais focaliser mon attention sur les
films ayant leur axe de facile aimantation perpendiculaire au plan, c'est-i-
dire d'épaisseurs inférieures & 11 A. Les figures 4-6 & 4-8 représentent les

cycles d'hystérésis en champ perpendiculaire de filmg ayant des épaisseurs
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Figure 4-5: Cycles d'hystérésis mesurés 4 P=10 X, pour des films
Au/Co/Au ayant des épaisseurs de Co valant respectivement 5,4 A,
9,5 A et 15,2 A, ‘en champ perpendiculaire (gauche) et en champ pa-
ralléle {droite).
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Tableau 4-1
épaisseur (A) 2,0 3,3 4,1 5,4 9,5 | {massif)
¥ (6) 1500+300 | 14404150 | 15004150 |1560+150[1470+100| 1446
H;(kOe) 7,1 7.8 5.1 2,45 0,57
H;/M;(%) 717 89 95 93 99

87

de cobalt valant respectivement 2,0 A, 3,3 A et 4,1 A, Les résultats obtenus

(aimantation A saturation ﬁg, champ coercitif H;, et rapport M;/ﬁg) sont
rassemblés dans le tableau 4-1.
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Figure 4-6: Cycle d'hystérésis mesuré 3 T=10 K en champ perpendi-

culaire, pour un film Au/Co/Au ayant une épaisseur de Co de 2,0 A.

Nous
romagnétiques

plan

constatons tout d'abord que les films de cobalt sur or restent fer-
jusqu'a des épaisseurs aussi faibles que 2 &, soit environ un

atomique en moyenne. L'aimantation & saturation ne semble pas différer

notablement de celle du cobalt massif; il n'est malheureusement pas possible
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Figure 4-7: Idem fig. 4-6, pour une épaisseur de Co de 3,3 A,
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Figure 4-8: Idem fig. 4-6, pour une épaisseur de Co de 4,1 A.

de discuter ce point de fagon approfondie, la mesure de 1'aimantation a sa-

turation étant trop imprécise (ceci est 4t essentiellement au probléme de 1la
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soustraction du signal de support, lagquelle devient extrémement hasardeuse
pour des films ayant seulement un ou deux plans atomiques d'épaisseur).

Lorsque 1'épaisseur diminue, de 9,5 A &4 2 4, le champ coercitif augnente
considérablement; par ailleurs, le cycle d'hystérédsis (de forme rectangulai-
re pour les films de 9,5 A, 5,4 & et 4,1 A) s'allonge notablement pour les
deux films les plus minces (3,3 A et 2,0 A}, comme en témoigne la diminution
du rapport M}/M; (pour le film de 2,0 A d'épaisseur, la saturation compléte
de l'aimantation n'est atteinte que dans un champ de 20 kOe environ). La
forte augmentation du champ coercitif aux faibles épaisseurs sera discutée
en détail dans un paragraphe ultérieur; 1'altération de la forme du cycle
pour des épaisseurs inférieures & 4 A est probablement lide au fait que les
films ne sont alors plus parfaitement continus. Notons que les cycles pré-
sentent des anomalies, ou des blance (certains points, aberrants, ayant &
étre éliminés) dans la zone des champs faibles; ceci est un artefact dd &
l1'électronique du magnétomédtre 3 SQUID.

4-3. Mesures en champ faible: courbes de désaimantation

Rinsi que je 1'ai signalé plus haut, les courbes de désaimantation peu-
vent donner des informations sur le processus de retournement de 1'aimanta-
tion; en effet, & 1'encontre des cycles d'hystérésis, elles n'enregistrent
que les modifications irréversibles de 1'aimantation. Par ailleurs, toutes
les mesures étant effectuées en champ nul, le signal de support (essentiel-
lement diamagnétique) est considérablement plus faible que pour les cycles
d'hystérésis. Le support utilisé dans le magnétométre "champ faihle" de
1'TEF est un barreau de corindon monocristallin (i la fois isolant électri-
que, et bon conducteur thermique) assurant la thermalisation de 1'échantil-
lon. La susceptibilité magnétique du corindon est faible, et sa forme allon-
gée minimise considérablement son signal; le signal résiduel, da probable-
ment & des inclusions ferromagnétigues, est peu important et peut &tre &1i-
miné par la méthode de soustraction point par point. Pour les mesures en
champ paralléle, 1'échantillon est placé directement sur le barreau de co-
rindon, et maintenu par du ruban de téflon; pour les mesures en c¢hanp per-
pendiculaire, une équerre auxiliaire en aluminium trés pur est utilisée (le

signal de 1'équerre est soustrait également point par point).
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Figure 4-9: Courbe de désaimantation perpendiculaire mesuréde 3
=5 K, pour un film Au/Co/Au ayant une épaisseur de Co de 3,3 A&,

comparée au cycle d'hystérésis correspondant (trait plein).

Les figures 4-9, 4-10 et 4-11 représentent les courbes de désaimantation
en champ perpendiculaire obtenues & 7=5 K pour des films de 3,3 &, 5,4 A et
9,5 A, respectivement, comparées aux cycles d'hystérédsis correspondants. La
différence entre la courbe de désaimantation et le cycle d'hystérésis cor-
respond 4 la variation réﬁersible de l'aimantation. Bien que les deux cour-
bes soient trés voisines 1'une de 1'autre, la différence est relativement
importante au voisinage du champ coercitif: ceci indique une certaine réver-
sibilité du renversement de 1'aimantation, et exprime le fait qu'il faut,
pour Dbloquer 1'aimantation dans 1'état renversé, appliquer un champ légére-
ment supérieur & celui nécessaire pour effectuer ce renversement. Cet affet,
d'autant plus important que 1'épaisseur est faible, est mesurd par la diffé-
rence entre le champ de désaimantation H;, et le champ coercitif H;. Le ta-
bleau 4-2 rassemble les valeurs obtenues pour H& et H; {pour le film de
2,0 A, 1l n'a pas été possible de mesurer la courhe de désaimantation, le

champ de saturation étant trop élevé).
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Figure 4-10: Idem fig. 4-9, pour une épaisseur de Co de 5,4 A.
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Figure 4711: Idem fig. 4-9, pour une épaissuer de Co de 9,5 A.
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Tableau 4-2

- |épaisseur (A)|3,3]4,1} 5,4] 9,5
H&(kOe) 8,9(5,6{ 2,9]|0,65

H;(kOe) T,815,1(2,45]|0,57

4~4. Interprétation de la forte variation du champ coercitif et du champ de
désaimantation aux faibles épaisseurs

Nous venons d'observer que le champ coecitif H; et le champ de désaiman-
tatien H; augmentent de fagon spectaculaire pour les trés faibles épais-
seurs. Ce comportement est visualisé sur la figure 4-12, sur laguelle sont
reportées les valeurs de H; et Hh, en fonction de 1/e? (e étant 1'épaisseur
de cobalt). Il apparait clairement que, pour des épaisseurs supérieures i
3 A, H; et H; varient comme 1/e%; cette loi de variation n'est niug vérifiée

pour des épaisseurs de 1'ordre de 2 A.

Nous pouvons, a priori, envisager deux types de mécanismes pour le ren-

versement de l'aimantation:

(1) si les grains de cobalt voisins sont hien couplés magnétiquement (par
échange) les uns aux autres, le film doit apparaitre comme magnétique-
ment continu; le processus auquel on peut alors s'attendre pour le ren-
versement de 1'aimanfation est celui de déplacement de parois séparant
des domaines d'aimantations opposées (domaines et parois pouvant s'é-
tendre sur plusieurs grains, en "ignorant" les joinsg de graing).

(ii) si, au contraire, A cause d'un affaiblissement de 1l'interaction 4'é-
change au niveau des joints de grains, les différents grains sont ma-
gnétiquement découplés les uns des autres, nous auront plutét affaire A
un processus de renversement individuel de 1'aimantation de chacun de
grains de cobalt.

(iii) notons bien que les deux mécanismes ci-dessus constituent des cas
limites, et que la situation réelle peut &voluer continfiment de 1'un &
l'autre en fonction_ du degré de découplage magnétique au niveau des

joints de grains.
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Figure 4-12: Evolution du champ coercitif perpendiculaire H . et
du champ de désaimantation perpendiculaire Hh, en fonction de 1/&°

(e étant 1'épaisseur de Co).

Le renversement de l'aimantation d'une assemblée de grains indépendants a
fait 1l'objet de trés nombreuses études, tant expérimentales que théoriques,
principalement dans le domaine des milieux magnétiques particulaires pour
1l'enregistrement. Plusieurs mécanismes ont &té envisagés pour le retourne-
ment de 1'aimantation d'un grain isolé:

(i) le. mécanisme le plus simple est la rotation uniforme de l'aimanta-
tion; le champ de retournement est alors égal au champ d'anisotropie
effectif H;1—4nﬁ; lequel est beaucoup plus élevé que le champ coercitif
observé.

‘(ii) le renversement de l'aimantation peut également s'effectuer via des

modes non uniformes ("curling” et ‘“buckling"): le ealeul du champ de
retournement est alors beaucoup plus compliqué que pour le mode homogé~

ne; il conduit généralement a4 des champ de retournement plug faibles.
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L'interaction magnétostatique entre les graine conplique considérablement
le probléme; en effet chaque grain subit, outre le chanp extérieur et son
propre champ démagnétisant, le champ magnétique créé par tous les autres
grains, ce qui conduit A un probléme a N corps interagissant & longue dis-
tance. Wohlfarth (1958, 1963) a proposé la relation suivante entre la courbe

de désaimantation M;(H), et la courbe 4'aimantation rémanente M;(H):
M;(-H) = ML(+w) - ZML(H), (4-1)

valable dans le cas d'une assemblée de particules sans interactions. Cette
loi a été utilisée par divers auteurs (Henkel, 1964; Bissell et col., 1988)
pour tester le degré d'interaction des différents grains; la relation (4-1)
est généralement infirmée par les résultats expérimentaux, indiguant claire-
ment 1'importance de 1'interaction magnétostatique entre les grains.

Nous avons comparé, pour un film de 3,3 A d'épaisseur, la courbe de dé-
saimantation Mh(ﬂ) et la courbe d'aimantation rémanente M;(H). Le résultat
est représenté sur 1la figure 4-13; nous observons que la relation 4-1 est
bien vérifiée. Ceci cadre mal avec 1'hypothédse de grains non couplés par in-
teraction d'échange; en effet, compte tenu de la proxinité des grains, 1'in-

teraction magnétostatique devrait conduire & violer la relation 4-1.

Nous pouvons également envigager le mécanisme de renversement de 1'aiman-
tation par mouvement de parois. La relation (4~1) peut également &tre inter-
prétée dans ce cadre.

Lorsque 1'on réalise une mesure de désaimantation Mh(H), on part de 1'é-
tat de saturation; 1'échantillon est alors monodomaine. Pour renverser 1'ai-
mantation par application d'un champ opposé, il faut que ce champ soit supé-
rieur au champ de nucléation B {champ nécessaire pour créer un petit domai-
ne d'aimantation opposée), d'une part, et au champ de propagation H} {champ
permettant le déplacement irréversible des parois, et par conséquent la
croissance des domaines d'aimantation renversée), d'autre part. Le champ de
désaimantation H& est donc égal au plus grand des champ H; et H;.

En revanche, lors de la mesure d'une courbe 4'aimantation rémanente, 1'é-
chantillon est au départ dans un état désaimanté, dans lequel les parois
préexistent. Le champ nécessaire pour aimanter 1'échantillon (mesuré par H;)
eat alors égal au champ de propagation H;.

Dans 1'hypothése du mécanisme de renversement de 1'aimantation par mouve-

ments de parois, le résultat HQ:H; révélé par la figure 4-13 exprime le fait
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Figure 4-13: Courbes de désaimantation M;(H) et d'aimantation ré-
manente M;(H), mesurées & T=10 K en perpendiculaire, pour un film
Au/Co/Au  ayant une épaisseur de Co de 3,3 A. La courbe en poin-

tillés est obtenue & partir de M;(H) par la relation {(4-1).

que le champ de nucléation est inférieur au champ de propagation, et que

c'est ce dernier qui détermine le champ de désaimantation H;, ainsi que le
champ coercitif H;.

4-4.1. Propagation de parois dans un milieu inhomogéne

Une paroi sépare deux domaines d'aimantations opposées +M (dans toute la
sulte de ce chapitre, il ne sera question gue de parois & 180 ; par ailleurs
le champ ¥ sera toujours appligué dans la direction de facile aimantation);
la paroi est caractérisée par sa tension 7 (énergie par unité de surface),
et sa largeur &; la tension de paroi joue pour celle-ci le rédle d'une éner-
gie potentielle. Dans un matériau massif, uniaxe, de constante d'échange 2

et de constante d'anisotropie X, 7 et & sont donnds par (Kneller, 1962)
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Figure 4-14: Schéma représentant les déplacements d'une paroi pla-
ne en présence de variations de la tension de parei 7. Les traits

pointillés représentent les déplacement irréversibles de la paroi.

4 2x ,

T =
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nous admettfons que ces relations restent valables dans le cas d'un film
ultramince.

Lorsqu'une paroi de surface § se déplace de 8x en présence d'un champ #,
l'aimantation passe de -M a +M_ sur un volume S &x, et 1'énergie Zeeman di-
minuwe de ZHH;S dx; la paroi subit donc une pression effective égale & 2m%,
tendant a la déplacer de fagon 4 augmenter le volume du domaine d'aimanta-
tion paralléle au champ, au détriment de celui dont 1'aimantation est anti-
paralléle au champ.

Dans un milieu inhomogéne, la tension de paroi varie d'un point 4 un au-
tre, et la paroi "voit" des puits et des bosses de potentiel qui font obsta-
cle & son déplacement. L'étude du déplacement de parois en présence d'ohsta-
cles a été abordée par divers auteurs {pour une revue d'ensemble voir Knel-
ler, 1962, Herpin, 1964, et Kléman, 1982), les contributions les plus impor-
tantes étant dues a Néel (1944, 1946a,b,c, 1949).

L'effet d'inhomogénéités sur le déplacement des parois est schématisé sur
la figure 4-14; pour sinmplifier, considérons une paroi plane rigide se da-
placant dans un potentiél unidimensionnel; la paroi est en équilibre lorsgue

la force exercée par le champ ZHW;S est contrebalancée par celle due aux in-
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homogénéités de tension de paroi: § (§7/8x). Sous 1'effet d'un champ positif
croissant, la paroi (initialement au repos au point 4 en champ nul) se dé-
place de fagon réversible jusqu'en B; arrivée en B, elle "saute" de facon
irréversible au point € (saut de Barkhausen), puis se déplace de nouveau reé-
versiblement jusqu'en D. Si 1'on fait alors décroitre le champ, la paroi va
se déplacer réversiblement de C & E, "sauter" de F & F, et le trajet FGA est
finalement effectué de fagon réversible. J'ai également représentéd sur la
figure 4-14 le cycle d'hystérésis M(H) correspondant. Si les portions réver-
gibles peuvent é&tre effectuédes aussi lentement que possible, et par congé-
quent sans dissipation d'énergie, il n'en va pas de méme lors des sants de
Barkhausen, qui s'effectuent & vitesse finie. L'énergie dissipée au cours du
cycle provient des retournements rapides de spins lors des sauts de Barkhau-
gen, au cours desquels sont créés des courants de Foucault (dissipation par
effet Joule), et sont émis des photons (par couplage électromagnétique), des
phonons (par couplage magnétoélastique), etc...

On  comprend bien ainsi comment les inhomogéndités de tension de paroi

peuvent donner naissance & 1'hystérésis magnétique. Par ailleurs, il appa-
1

rait clairement que les maxima relatifs H; de E_— 5— constituent 1la distri-
M ox
a

bution des champs de propagation; le champ coercitif (ou plus exactement le

chanp de désaimantation) est déterminé par la valeur moyenne H;. 8i la

largeur

dH:Hz-?f_
n r P

2

de 1la distribution des champs de propagation H; est faible, le cycle d'hys-
térésis sera de forme quasi rectangulaire; si au contraire, A%, est impor-
tant, le cycle =sera plus "arrondi", et le renversement de l'aimantation ge

fera progressivement sur un intervalle de champ de 1'ordre de dH;.

La théorie des mouvements de parois planes rigides dans un potentiel uni-
dimensionnel, évoquée ci-dessus, a été développée principalement par 1'dcole
allemande (Becker et D&ring, 1939; Kersten, 1943); elle donne une idée qua-
litativement juste des phénoménes 1iés & 1'hystérésis magnétique. Par con—
tre, comme l'a montré Neel (1946a), 1'hypothése de parois rigides est trop
grossiére pour conduire & des valeurs numériques acceptables. La raison en
est que la paroi a tendance A& se déformer de facon & se positionner dans les

sites de faible tension de paroi, et minimiser ainsi son énergie. La confi-
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Figure 4-15: Géométrie du modéle choisi pour étudier la propaga-

tion d'une paroi dans un film ultramince.

guration adoptée par 1la paroi résulte de la compétition entre le gain d'é-
nergie par déformation, et 1l'accroissement d'énergie di A 1'augmentation de
la surface. Néel (1946a) a proposé une théorie des mouvements de parois dé-
formables. Nous allons nous en inspirer pour de tenter déterminer le champ

de propagation des films de cobalt ultraminces.

Le modéle choisi est le suivant:

On considére un film d'épaisseur e, de dimensions latérales I (que 1'on
pourra faire tendre vers 1'infini par la suite), et d'axe de facile aimanta-
tion perpendiculaire A& son plan (X >,2ﬂ1§2). Ce film est séparé en deux do-
maines d'aimantation iML par une parol déformable, paralléle en moyenne i la
direction Oy (figure 4-15). On considére que 1'aimantation ne dépend pas de
z, c¢'est-ad-dire que la paroi est cylindrique de génératrices paralléles &
0z; ceci est justifié par le fait que toute déviation de la paroi par rap-
port a la forme cylindrique ferait apparaitre des "charges" magnétiques, et
causerait ainsi un accroissement d'énergie considérable. Le probléme se ré-
duit donc & wun probléme bidimensionnel. La tension de paroi r{x,y), de va-

leur moyenne T fluctue spatialement; elle est caractérisée par son ampli-

tude de fluctuation 47{x,y), dont la moyenne quadratique est notée A7 et la
longueur de corrélation £ {longueur caractéristique des variations de ten-
sion de parei).

La paroi s'étend sur une largeur 80 (en moyenne); la tension de paroi est
donc moyennée spatialement sur une distance de 1'ordre de 85, de sorte que
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si la longueur de corrélation 7 est plus faible que la largeur de paroi 86,
1'amplitude de fluctuation est réduite par un facteur E/SO; 4 part ce der-
nier point, 1l'épaisseur de la paroi ne joue ancun rdle, et celle-ci pent
étre congidérée comme étant infiniment mince. Nous pouvons donc caractériser

la parol par =sa position X{y); appelons X la valeur moyenne de X(y), et
AX(y} 1'écart 4 cette valeur moyenne.

L'énergie potentielle de la paroi s'éerit

L

d
E=- ¢ dy r{x(y},y) |1 + |— 2 {4-3)
0 dy

A la suite de Néel, nous pouvons linéariser le probléme en développant E; a

1'ordre deux en 47 et AX; cette approximation est valable si Z;'« 7 Nous

obtenons alors:

L4 aam, J'z, JATX 1 ¥)
E=er+e|l v - |—} dy+ el ——— AX{v) dy. {4~4)
p ° 0 2 [djx] ¥ 0 ax vy

L'interprétation physique de 1'équation {4-4) est gsimple: le premier terme
du second membre représente 1'énergie de la parol non déformée, le second
l'accroissenent d'énergie dd A4 1'augmentation de surface de la paroi lors de
sa déformation, et 1le dernier terme est 1la variation d'énergie lide aux
fluctuations apatiales de tension de paroi.

Le probléme variationnel 3 résoudre est maintenant la minimisation de la
fonctionnelle énergie E% par rapport a la fonction AX{y). Ceci eat aisément
réaligé par transformation de Fourier (Néel, 1946a; les détails du caleul
sont donnés dans 1'appendice 1).

Nous obtenons alors le résultat remarquahle suivant: le déplacement d'une
paroi déformabhle dansg un milieu inhomogéne est équivalent au déplacement
d'une paroi rigide fictive, dans un potentiel unidimensionnel effectif
EEEff(X;). Le calecul de minimisation de 1'énergie permet de montrer que le

potentiel effectif E;Eff{xg) peut s'écrire sous la forme suivante:

5;. 2
Ep”f(xo) = et |1+ | — X /E B . (4-5)

7
]
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Le premier terme du second membre de 1'équation {(4-5) représente 1'énergie
de la paroi non déformée; le second terme (négatif) représente le gain éner-
gétique dd 4 1la déformation de la paroi. La fonction £, sans dimension, ne
dépend que des grandeurs sans dimension X%/E et E/L; ce sont les variations
d'amplitude de f qui déterminent 1le champ de propagation de la paroi. Il
n'est pas possible de déterminer explicitement f; nous allons done nous ba-
sey gur des arguments physiques gqualitatifs pour déterminer les caractéris-
tiques importantes de E%eff(XB): longueur caractéristique et amplitude de
variation.

La distance moyenne entre deux "bosses" de la tension de paroi 7{x,y) est
de 1'ordre de Z. Donc, lorsqu'elle se déplace sur une distance de 1'ordre de
£, 1la paroi rencontre environ L/f de ces "bosses"; on comprend aisément
qu'il est énergétiquement plus favarable pour la paroi de franchir successi-
vement toutes ces "bosses", plutét que plusieurs A la fois, de sorte qu'a
chaque "bosse" de la tension de paroi ¥{x,¥) correspond un maximum du poten-
tiel effectif E}Eff(x%). La distance séparant deux maxima du potentiel ef-
fectif est done de 1l'ordre de F2/L. Considérons maintenant la "hauteur" des

variations d'amplitude de ELEff(A%); lorsque la paroi franchit une "bosse",

son énergie varie de ef E;'w, ol ef est la surface apparente de la "bosse",
E;' sa "hauteur", et « un facteur qui prend en compte la réduction 4'énergie
due aux déformations de la paroi. Cette expression montre que 1'amplitude
des variations ne dépend pas de la longueur L de la paroi; 1'amplitude des
variations de la fonction f doit done &tre de 1'ordre de /L.

Pour résumer, nous pouvons donc évaluer 1'amplitude des variations du po-
tentiel effectif E;Eff({}) A environ ef 22'2/1;, la distance entre deux ma-

xima successifs étant de 1'ordre de #%2/1I.

I1 est important de remarquer que l'existence d'une paroi plane fictive
équivalente se déplacant dans un potentiel unidimensionnel, trop souvent ad-
mise sans justification, est un résultat non trivial, et repose en particu-
lier sur 1'hypothése Z;'« 7 qui permet la linéarisation du probléme. Dans
le cas ob les fluctuations relatives de 1'énergie de paroi sont importantes,
cette réduction a2 un probléme unidimensionnel n'est pas possible. La théorie
de Néel permet de définir dans quels cas on peut raméner le probléme A celui
d'une paroi se déplacant dans un potentiel effectif unidimensionnel, et de

préciser les caractéristiques du potentiel effectif.

En faisant 1'hypothése que le potentiel effectif est représenté convena-
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blement par une succession d'arcs de paraboles (Néel, 1942), nous pouvons

alors évaluer l'ordre de grandeur du champ de propagation moyen HL:

— e
H %2 (4-5)
P v EM

(L

ce résultat étant & multiplier par (6/6;)2, gi la largeur de paroi 65 est
plus grande que la longueur de corrélation £.

4-4.2. Rbéle de la rugosité

Nous avons jusqu'ici étudié la propagation des parois en présence de
fluctuations de 1'énergie de paroi, sans préciser le mécanisme physique 2
l'origine de ces fluctuations. Nous allons maintenant évaluer le champ de
propagation des parois dans les films ultraminces de cobalt sur or, en at-
tribuant 4 la rugosité du film 1'origine de 1'hystérésis magnétique (Seiden,
1988} .

Nous admettrons que la constante de raideur d'échange A conserve la méme
valeur que dans le matériau massif: 4 = 2,1x10 %erg.em™ (D8ring, 1966}. La
constante d'anisotropie peut s'éerire K = Zﬂﬁ;2 (eG/e), ol 90:11 A eat 1'6-
paisseur critique en dessous de laquelle 1'axe de facile aimantation est
perpendiculaire au plan; en effet, en négligeant la contribution de volume
(faible par rapport & celle de surface), la constante d'anisotropie est pro-
portionnelle 4 1/e, et est égale & 1'énergie démagnétisante 21&%2 lorsque
e=e . La largeur de paroi est trés faible (respectivement 60 A et 120 A,
pour des épaisseurs de 3 A et 10 A), A cause de la forte anisotropie. La ru-
gosité sera discutée en détail au chapitre 9. L'amplitude o des fluctuations
d'épaisseur est d'environ 3 A, et la longueur de corrélation £ de la rugogi-
té est de 1'ordre de 200 A.

Lorsque 1'épaisseur fluctue de o, deux effets contribuent & modifier
1'énergie de la paroi:

(1) la variation de superficie;

(ii) la wvariation d'énergie par unité de surface, liée & la variation de

constante d'anisotropie. |

On peut définir la tension effective de paroi par
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Figure 4-16: Comparaison du champ de propagation ;: calculé théo-
riquement, et des valeurs expérimentales du champ coercitif H; et
du champ de désaimantation Hh, en fonction de 1'édpaisseur de Co.

e r
Te“rz — {(4-6)
o .
‘s est la tension de paroi équivalente pour un film d'épaisseur uniforme

eff
;, égale 4 1'épaisseur moyenne du film; 7 s inclus les deux causes de va-
riation d'énergie de la paroi énumérées ci-dessus. On sge raméne ainsi au cas
discuté au paragraphe 4-4.1, d'une paroi se déplagant dans un film d'épais-
seur uniforme, mais dont la tension de paroi fluctue spatialement.

La tension effective de paroi peut alors s'éerire

T, {4-7)

de sorte que la fluctuation 47 de tension effective de paroi vaut:
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ar~ r

b . {4-8)

b
Y d =1

Nous obtenons finalement 1'expression du champ de propagation:

2 2Mide_
H & —, (4-9)
P 95/25

ol e désigne désormais 1'épaisseur moyenne du film. La dépendance est en
1/&"/2, alors qu'expérimentalement, le champ coercitif H et le champ de dé-
saimantation varient plutdt comme 1/e®. En fait, comme le montre la figure
4-16, 1'accord entre 1la théorie et 1'expérience peut &tre considéré comme
satisfaisant, compte tenu de la connaissance trés sommaire que 1'on a des
grandeurs caractérisant le probléme. Le résultat exprimé par la relation
(4-9) explique clairement le rdle de la rugosité dans la forte augmentation
du champ coercitif aux faibles épaisseurs. Remarquons que pour les trés fai-
bles épaisseurs (%2 A}, les résultats expérimentaux différent notablement
des prévisions théoriques. I1 n'y a rien d'étonnant & cela: le film n'étant
vraisemblablement plus continu 4 ces épaisseurs, le modéle théorique déve-

loppé ci-dessus perd sa signification et sa validité.




104
CHAPITRE 5

EVOLUTION THERMIQUE DE L'AIMANTATION
ET DU CYCLE D'RYSTERESIS
DES FILMS DE COBALT SUR OR

5-1. Variation thermique de 1'aimantation spontande et de 1'aimantation
rémanente

Alors que pour les études 4 basse température (chapitre précédent), les
films peuvent étre considérés comme é&tant dans leur état fondamental, il
n'en est plus de méme A température ambiante. Les états excités de basse
énergie (ondes de spins) jouent alors un réle essentiel, et sont responsa-
bles, notamment, de la diminution de l1'aimantation spontanée. Dans la cas
des films ultraminces (voir discussion au chapitre 1), la théorie des ondes
de spins montre que 1'anisotropie intervient de facon cruciale dans la va-

riation thermique de 1l'aimantation spontanée.

L'étude par magnétométrie de 1'aimantation spontanée pose un certain nom-
bre de problemes, d'ordre fondamental aussi bien que d'ordre pratique. En
effet, en champ nul, un échantillon macroscopique est en général décomposé
en plusieurs domaines de sorte que 1l'aimantation moyenne est nulle ou tras
faible; pour atteindre la saturation “technique™ de 1'échantillon, i1 faut
lui appliquer un champ pouvant aller jusqu'ad plusieurs dizaines de %Oe.
L'aimantation n'est plus alors égale a4 l'aimantation spontanée en champ nul
4 cause de la susceptibilitéd en champ Ffort du matériau; 1'aimantation A

1'intérieur d'un domaine peut s'éderire:
M(Trm = MB(T) + M(T;Iﬂ ' (5_1)

on Ag(?? est 1'aimantation spontanée (celle qui nous intéresse), et AM(T, H)
la variation d'aimantation induite par le champ magnétique. Les principales
contributions 4 AM{T. H) sont (Wohlfarth, 1980):

(i} le paramagnétisme de Pauli des électrons 4;

{(ii) le paramagnétisme orhital de Van Vleck;

{iii) la susceptibilité due aux ondes de spins;

Pour un ferromagnétique fort, la susceptibilité de Pauli est nulle; pour un
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ferromagnétique faible, elle est de 1'ordre de 1 A 2x10™% uenm egs; la sus-
ceptibilité de Van Vlieck est d'environ 2 4 5x10™% uem cgs. La variation
d'aimantation correspondant aux contributions (i) et (ii) est donc de l'or-
dre de 5 G dans un champ de 50 kOe et dépend peu de la température. La con-
tribution due aux ondes de spins est nulle & T=0, mais augmente rapidement
avec la température.

Le point important, pour que l'on puisse obtenir M;(?? par extrapolation
linéaire & champ nul A partir de mesures de M(T, H) effectuées en champ fort,
est que AM{T,H) dépende lindairement de H . Ceci est hien vérifié par les
contributions de Pauli et de Van Vleck, ainsi que pour la contribution d'on-
des de spins & basse température. Par contre, lorsque l'on s'approche de la
température de Curie, la contribution des ondes de spins devient fortement
non linéaire par rapport A H, et il n'est plus possible d'obtenir JQ(TO par
extrapolation linéaire & champ nul.

Par ailleurs se posent toujours les problémes 1iés & la soustraction du

signal du support, évoqués au chapitre précédent.

Nous avons observé (cf. chapitre 4) que, & basse température et pour les
échantillons 1les plus minces, 1'aimantation rémanente perpendiculaire est
trés proche de 1’aimantation & saturation, de sorte que 1'échantillon peut
étre considéré comme étant constitué d'un seul domaine, en champ nul. §'il
reste dans 1'état monodomaine lorsque la tempédrature augmente, la variation
thermique de 1'aimantation rémanente doit suivre celle de 1'aimantation
spontanée; si au contraire, sous l'effet du réchauffement, le film se décom-
pose en plusieurs domaines, 1'aimantation rémanente décroitra plus rapide-
ment que 1'aimantation spontanée. La comparaison de 1'évolution thermique de
1'aimantation spontanée et de 1'aimantation rémanente renseigne donc sur la

gtabilité thermigque de la structure monodomaine.

Nous avons mesuré sur nos échantillons la variation thermique entre 10 et
300 K de l'aimantation spontanée Bﬁ(?ﬁ et de 1'aimantation rémanente M;(ﬂ.
Notons que M;(T? est obtenu en mesurant, en champ nul, la décroissance ther-
migue de l'aimantation rémanente acquise i basse température. Ce n'est donc
pas a proprement parler 1'aimantation rémanente, mesurée 4 la température T;
le terme 4'aimantation thermorémanente serait plus approprié s'il ne dési-
gnait déja un autre phénoméne; faute de mieux, nous conserverons pour M;(??,
par abus de langage, l'appellation d'"aimantation rémanente".
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Figure 5-2: Idem fig. 5-2, pour un film de 4,1 A d4'épaisseur.
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Figure 5-3: Idem fig. 5-1, pour un film de 5,4 A d'épaisseur.

Les figures 5~1 & 5-3 représentent les résultatsg des mesures de M;(T? et
M;(TO pour des épaisseurs de cobalt valant respectivement 3,3 A, 4,1 A et
5,4 A.La précision des mesures de }g(ﬂﬂ n'est pas trés bonne, A cause du
probléme de soustraction du signal de support discuté au chapitre 4; en re-

vanche, celle des mesures de H;(T? est bien meilleure, car ces mesures sont
effectuées en champ nul.

En dépit de leur dispersion, les courbes A&(?ﬁ montrent clairement que la
variation d’'aimantation spontanée entre T=10 K et T=300 K est relativement
faible méme pour un échantillon aussi mince que 3,3 A. Par ailleurs, il
n'apparait pas de différence notable entre les courbes ﬁg(?? des différents
échantillons.

Il esf intéressant de comparer ces résultats aux prédictions de la théo-
rie des ondes de spins. Corciovei (1963) a dérivé une expression analytique
pour la variation thermique de A;(T? de films ferromagnétiques es (001),
présentant une anisotropie uniaxiale du type "axe facile". J'ai appliqué ses
résultats aux films de cobalt ayant leur axe de facile aimantation perpendi-
culaire au plan (c'est-d-dire d'épaisseur comprise entre 1 et 5 plans atomi-
ques); étant donné que ce calcul concerne des films cs (001), et que nous

avong affaire 4 des films hec (0001), j'ai "renormalisé" la valeur de 1'in-
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Figure 5-4: Variation thermique de 1'aimantation spontanée calcu-
lée & 1'aide de la théorie des ondes de spins (d'aprés Corciovei,
1963), pour des films de cobalt de 1 & 5 plans atomiques d'épais-

seur, et pour le cobalt massif.

teraction d'échange, derfagon 34 retrouver la loi de décroissance de 1'aiman-
tation du cobalt massif, & la limite des épaisseurs infinies. Pour détermi-
ner 1'énergie d'anisotropie, j'ai extrapolé aux trés faiblesg épaisseurs les
résultats obtenus par résonance ferromagnétique pour e > 12 A.

La figure 5-4 représente la variation thermiqgue de 1'aimantation sponta-
née AZ(TO calculée pour des films composés de 1 4 5 plans atomiques, et pour
le cobalt massif. Nous constatons qu'a température ambiante, méme pour un
film moncatomique, la variation d'aimantation par rapport & 1'état fondamen-
tal ne dépasse pas 20%. Entre 2 et 5 plans atomiques, elle ne dépend que
faiblement de 1'épaisseur. La déeroissance relativement lente de 1'aimanta-
tion spontanée avec 1la température, pour des épﬁisseurs auasi faibles, est
due 4 la forte anisotropie uniaxiale: une anisotropie uniaxiale de type "axe
facile" joue un réle équivalent A celui d'un champ magnétique, et ouvre une
bande interdite au bas du spectre d'énergie des ondes de spins, défavorisant
ainsi leur excitation thermique {cf. chapitre 1).

La variation de M;(ﬂ? avec 1'épaisseur vrésulte de deux mécanismes
conpétitifs:

(i} pour une valeur donnée de l'anisotropie, ﬂ;(?ﬁ doit décroitre avee T

d'autant plus vite que 1'épaisseur est faible;
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(ii) 1'anisotropie (qui s'oppose A la décroissance de 1'aimantation spon-
tanée avec le température) augmente comme 1/e lorsque 1'épaisseur dimi-
nue {cf. chapitre 3).

La compensation de ces deux mécanismes explique pourquoi les courbes Js(fﬁ
dépendent peu de 1'épaisseur.

La comparaison des résultats théoriques aux résultats expérimentaux est
assez difficile, A cause de la dispersion de ces derniers. Néanmoing, en or-
dre de grandeur, 1'accord est satisfaisant, et confirme le réle crueial joué
par 1'anisotropie dans la stabilisation de 1'aimantation vis-a-vis des ondeg
de spins. Ces résultats montrent bhien qu'une décroissance rapide de 1'aiman-
tation et une température de Curie basse ne sont pas des propriétés généra-

les des ferromagnétiques bidimensionnels.

Si 1'on examine maintenant la variation thermique de 1'aimantation réma-
nente M;(T?, on constate que pour les films de 5,4 A et 4,1 A, elle est peu
différente de celle de 1'aimantation spontanée ﬂg(!ﬂ, alors que pour le film
de 3,3 A4, M;(TO décroit trés rapidement avec la température, et s'annule
vers 240 K. Compte tenu du fait que 1'aimantation spontanée de cet échantil-
lon est, A cette température, encore relativement proche de sa valeur maxi-
male, la disparition de l'aimantation rémanente du film de 3,3 A au dessus
de 240 X indique non pas la transition vers 1'état paramagnétique, mais que
le temps de stabilité de l'aimantation rémanente (état métastable) devient
inférieur au temps caractéristique de la mesure (de 1'ordre d'une heure).

Ces arguments seront réexaminés et discutés au paragraphe 5-3, lors de la

discussion générale des résultats expérimentaux.

5~2. Etude de la dépendance temporelle de l'aimantation

Une des caractéristiques essentielles des matériaux ferromagnétiques (ou
ferrimagnétiques) est 1'existence d'un cycle d'hystérésis. Cela signifie que
ces matériaux ont la possibilité de se trouver dans un état métastable (état
d'équilibre local, mais d'énergie libre supérieure i celle de 1'état d'équi-
1ibre thermodynamigque). Ceci est rendu possible par 1'existence de barriéres
énergétiques défavorisant le retour & 1'équilibre thermodynamique. Cette
propriété essentielle est 4 1l'origine d'applications technologiques aussi

importantes que les aimants permanents et 1'enregistrement d'information sur
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des supports magnétiques. Or le second principe de la thermodynamique nous
enseigne que pour tout systéme, donc en particulier aussi pour les corps
ferromagnétiques, la tendance est au retour vers 1'édtat d'équilibre
thermodynanique.

Ce retour vers 1'état d'équilibre thermodynamique donne lieu, dang les
matériaux ferromagnétiques, au phénoméne de trainage thermigue (appelé aussi
trainage de Jordan ou trainage par fluctuations)}, lequel a &té identifié par
Preisach (1935), puis par Street et Wooley (1949) et Néel (1950) comme étant
dd au franchissement par activation thermique des barridres énergétiques sé-
parant 1'état métastable de 1'état d'équilibre thermodynamique. Il g'agit
done, comme 1'a fait remarquer Néel (1951), d'un phénoméne général affeatant
tous les matériaux ferromagnéticques.

Dans les corps ferromagnétiques macroscopiques, on n'observe souvent pas
de trainage magnétique; la raison en est que 1la hauteur des barriéres éner-
gétiques est telle que les temps caractéristiques peuvent &tre gigantesques
a température ambiante, rendant le trainage inobservable dans les expérien-
ces courantes. A 1'inverse, dans les fines particules ferromagnétiques,
l'effet des fluctuations thermiques est trés important, et donne lieun, entre
autres, aux phénoménes de superparamagnétisme, et d'aimantation thermoréma-
nente (Néel, 1949), ce dernier cas étant remarquable par ses applications en

paléomagnétisnme.

Dés lors, on peut se poser la question de savoir quel est le réle joué
par les fluctuations thermiques loraque 1'une seulement des dimensions de
1'échantillon devient microscopique (les autres restant macroscopiques),
¢'est-ad-dire pour un film ultramince.

Nous avons donc entrepris 1'étude d'une éventuelle dépendance temporelle

de 1l'aimantation, dans les films ultraminces de cobalt sur or.

5-2.1. Un nouveau type de magnétométre: le piézomagnétométre ou magnétométre
A gradient alternatif

L'étude de phénoménes 1iés & la dépendance temporelle dé 1'aimantation
dans des films ultraminces requiert deux conditions:
(i) i1 faut disposer d4'un magnétométre suffisament gensible pour mesurer
1'aimantation de films composés de seulement quelques plans atomiques;

{ii) Y'autre condition est de pouvoir réaliser les mesures et faire va-
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Figure 5-5: Schéma du principe de fonctionnement du piézomagnéto~
métre; E.A.: electroaimant; B.H.: bobines de Helmoltz en inverse:

L.P~E.: lame piezoélectrique; Ech.: échantillon; Ext.: extension.

rier le champ aussi rapidement que possible, afin d'avoir une honne ré-
solution temporelle. |
Les magnétométres & SQUID répondent au critére de sensibilité mais pas a
celui de rapidité. En effet, il vy a sur ces magnétomdtres un écran supra-
conducteur destiné A stabiliser le champ maénétique; pour changer la valeur
du champ magnétique, il faut réchauffer puis laisser refroidir cet écran, de
sorte que le changement de champ dure au minimum 15 & 20 minutes. Par ail-
leurs, la mesure proprement dite dure environ 5 minutes.
Au contraire, les classiques magnétomdtres & échantillon vibrant mesurent
1'aimantation en temps réel (temps de mesure de 1'ordre d'un dixiéme de sa-
conde) gt le champ {créé par un électroaimant standard) peut Atre modifié

rapidement; en revanche, 1ils ne sont en général pas suffisamment sensibles
pour étudier des films ultraminces. '

Trés récemment, un nouveau type de magnétomdtre a été mig au point (Flan-
ders, 1988), qui combine les avantages du magnétométre 3 SQUID (extréme sen-
sibilité) et du magnétomdtre 3 échantillon vibrant (rapidité de mesure et da
variation du champ): le piézomagnétomdtre ou magnétométre a gradient

alternatif.
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Le principe de fonctionnement de ce magnétométre est schématisé sur la
figure 5-5. L'élément central est une lame piézoélectrique, fixée & une ex-
trémité; cette lame délivre entre ses deux faces une différence de potentiel
proportionnelle A sa déflection, c'est-a~dire au déplacement de 1'extrémité
libre. Sur l'extrémité 1Ilibre de 1la lame est fixée une extension portant
1'échantillon 4 étudier, lui~méme se trouvant dans 1'entrefer d'un électro-
aimant. L'ensemble lame-extension-échantillon constitue un oscillateur méca-
nique de quelques centaines de Hz de fréquence de résonance, et de facteur
de qualité de 1'ordre de 100. De part et d'autre de 1'échantillon, sont pla-
cées deux bobines de Helmholtz, alimentées en courant alternatif et bobinées
en sens inverse, produisant au niveau de 1'échantillon un gradient alterna-
tif de champ magnétique. L'oscillateur mécanique subit une force alternative
proportionnelle au moment magnétique créé dans 1'échantillon par le champ
statique de 1'électroaimant, et cscille avec une amplitude propartionnelle &
la force d'excitation. Il apparait donc entre les faces de la lame piézo~
électrique une différence de potentiel proportionnelle au moment magnétique
de 1'échantillon, que 1'on mesure en détection synchrone a4 1la fréquence
d'excitation des bobines de Helmholtz. En travaillant 4 la fréquence de ré-
sonance de 1l'ascillateur mécanique, on peut ainsi atteindre une sensibilité
en moment magnétique de 1'ordre de quelques 107° uem cgs.

Nous avons utilisé, pour effectuer les mesures déerites ci-dessous, un
tel magnétométre, fonctionnant A température ambiante, construit par G.
Bayreuther a 1'Université de Regensburg. Toutes les mesures présentées sont
réalisées, pour chaque échantillon, dans sa direction de facile aimantation,
c'est-a-dire parallélement ou perpendiculairement aw plan, respectivement

pour les échantillons d'épalsseurs supérieures et inférieures & 11 A.

5-2.2. Mise en évidence et étude du trainage magnétique

Nous avons mesuré le cyecle d'hystérésis d'échantillons d'épaisseurs
inférieures a4 11 A, pour différentes vitesses de balayage du champ
magnétique. La figure 5-6 représente 1les cycles mesurés pour wun film de
8,1 A d'épaisseur, A des vitesses de balayage du champ valant respectivement
3,7 et 82 0Oe.s™!. La forme quasi rectangulaire, et la valeur importante de
1'aimantation rémanente apportent une preuve supplémentaire de la présence

d'une forte anisotropie s'opposant au champ démagnétisant. La pente négative
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Figure 5-6: Cycles d'hystérésis en champ perpendiculaire mesurés &
température ambiante & 1'aide du piézomagnétomédtre sur un film de

cobalt sur or de 8,1 A d'épaisseur, & des vitesses de balayage du
champ valant respectivement 1,22 et 82 Oe.s™t.

Tableau 5-1

H {0e.s™')[17982,0{33,3(17,2 8,33]3,70|1,22
H; (Ce} (671| 651 630| 599 589| 558548

des cycles est due au diamagnétisme du support. Le réesultat important de ces
mesures est la dépendance du cycle par rapport i la vitesse de balayage du

champ: le cycle est d'autant plus étroit que cette derniére est faible. Le

tableau 5-1 donne les valeurs du champ coercitif mesurédes pour ce film

(8,1 A), en fonction de la vitesse de balayage H du champ magnétique.
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Figure 5-7: Variation temporelle de 1'aimantation d'un f£ilm de
6,4 A d'épaisseur, aprés saturation en champ positif, pour diver-

ses valeurs du champ négatif appliqué.

On comportement analogue est observé également pour les échantillons de
4,1 A, 5,4 A et 9,5 A d'épaisseur. Ces résultats montrent sang ambigiiité le
rdéle prépondérant joué par le facteur temps, et mettent en évidence 1'exis-
tence du phénoméne de trainage magnétique dans nos échantillons.

Afin d'étudier en détail le trainage magnétique, nous avons réalisé pour
chaque échantillon 1'expérience suivante: aprés avoir été préalablement
saturé . en champ positif, le film est soumis 4 un champ négatif constant; 1a
variation temporelle de 1'aimantation est alors enregistrée. Cette mesure
est effectueée pour diverses valeurs du champ négatif appliqué. La figure 5-7
représente la variation temporelle de 1'aimantation ainsi observée, sur un

film de 5,4 A d'épaisseur, pour différentes valeurs du champ. Il apparait
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que le trainage de 1'aimantation est particuliérement important, et que le
taux de décroissance de 1'aimantation augmente avec la valeur absolue du

champ.

Ces ohservations constituent, i ma connaigsance, la premidre mise en évi-
dence expérimentale du phénoméne de trainage magnétique, dans des films
constitués de seulement quelques plans atomiques (Bayreuther et col.,
1989a,h).

5-2.3. Analyse et discussion des mesures de trainage magnétique

Le trainage de 1'aimantation observé, & la fois directement, et via la
dépendance temporelle des cycles d'hystérésis, est-il dfi uniquement aux

fluctuations thermiques?

I1 existe un autre mécanisme de trainage magnétique: le trainage de dif-
fusion (Snoek, 1938; Néel, 1951, 1952). Le trainage de diffusion trouve son
origine dans la stabilisation des parois due & la diffusion d'atomes d'impu-
retés; le temps de stabilisation des parois est déterminé par le temps né-
cessaire 4 la migration des atomes d'impuretés. L'énergie nécessaire pour
déplacer une paroi augmente ainsi avec le temps; il en résulte un trainage
de 1'aimantation. Ce mécanisme ne peut expliquer la dépendance temporelle
observée pour les cycles d'hystérésis, car il devrait conduire & 1'effet op-
posé, 3 savoir une augmentation du champ coercitif lorsque la vitesse de ba-
layage du champ magnétique diminue! En effet, plus le cycle est décrit len-
tement, plus les parois ont le temps de se stabiliser, et plus le champ né-
cessaire pour les déplacer irréversiblement doit étre élevé; ceci est con-

traire 4 nos observations.

Nous pouvons donc raisonnablement supposer que le trainage observé est
bien dd & 1'activation thermique du franchissement des barriéres énergéti-
ques  séparant 1'état d'équilibre métastable de 1'état d'équilibre
thermodynanique.

Si toutes les barriédres d'énergie ont la méme hauteur E;, le taux de va-

riation de l'aimantation doit alors étre donné par
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dM{t) M(£) -H{w)

r (5"‘1)
dt T

ol M{w) est 1'aimantation de 1'état d'équilibre, et 7 un temps de relaxation

vérifiant une loi d'activation d'Arrhenius:
T = Tbexp(E;/kéTﬁ . (5~2)
La variation de 1'aimantation suit alors une loi exponentielle:
M{t) = M) + [M(t=0)~M{w)] expl{-t/7). (5-3)

Lorsqu'au contraire, il y a une distribution d'énergies d'activation de
largeur AE;, le probléme de la dépendance temporelle de 1'aimantation est
plus compliqué. Les calculs détaillés sont présentés dans 1'appendice 1. La
variation temporelle de 1'aimantation dépend du rapport AE;/RET. 8i AE; est
faible devant kBT . la loi de variation de 1'aimantation est quasi exponen-
tielle; s8i au contraire ﬂE;est grand devant kéT, elle est quasi logarithmi-
que. Dans tous les cas, le début de la relaxation de l'aimantation suit une
loi 1linéaire, avec un temps de relaxation correspondant i une énergie d'ac-

tivation moyenne.

Afin d'étudier la loi de relaxation de 1'aimantation, nous avons enregis-
tré, pendant une durée d'environ une heure, la variation de 1'aimantation
du film de 8,1 A, dans un chanp de -500 Oe, apréds saturation préalable en
champ positif. L'analyse de la dépendance temporelle de 1'aimantation re-
quiert la connaissance de 1'aimantation M(m) dans 1'état d'équilibre thermo-
dynamique. Celle-ci peut étre obtenue, en principe, par une mesure d'aiman-
tation anhystérétique (en appliquant un champ alternatif d'amplitude injtia-
le supérieure au champ coercitif, que 1'on réduit ensuite progressivement
jusqu'd zéro}. Dans notre cas, l'aimantation dans 1'état d'équilibre n'est
pas connue. Nous devons faire alors une hypothése sur sa valeur; le plus
simple est de supposer qu'elle vaut respectivement +ﬁg ou ~M; selon que le
champ est positif ou négatif. Cette hypothése est probablement bien vérifide
au voisinage du champ coercitif, compte tenu de la forme rectangulaire des
cycles d'hystérésis.

Dans le but de mettre en évidence une éventuelle dépendance quasi expo-

nentielle ou quasi logarithmique, j'al tracé, respectivement, sur les figu-
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Figure 5-8: Variation de
chanp de -500 Oe,
1n((M+ML)/Ag) en fonction

un

l'aimantation d'un film de 8,1 A, dans
apres saturation

de t: {(b): MVA% en fonection de 1n{t).
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res 5-8a et §5-8b, la variation par rapport & t de ln[(M%M;)/H;], et celle de

MVA; par rapport a In(f). Nous pouvons constater que la variation temporelle

de 1l'aimantation n'est

ni exponentielle,

ni logarithmique; ceci est di au

fait que AE; n'est ni trés grand, ni trés petit devant kﬁT. Une estimation

du rapport dE;/kBT peut étre obtenue en mesurant la pente maximale de M/M
I

en

de 6 dans le cag présent.

fonction de 1n(f) (cf. apendice 1, paragraphe A1-2.3); il est de 1'ordre

Nous avens donc choisi, pour analyser les mesures de trainage magnétique,
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de mesurer le temps de relaxation donné par la pente initiale de la décrois-
sance de ]'aimantation. Pour tous les échantillons é&tudiés, le logarithme du
tenps de relaxation varie linéairement par rapport au champ magnétique; la
figure 5-9 montre la courbe obtenue pour le film de 8,1 A d'épaisseur.

Ce résultat indique que, pourvu que ln(Tb) varie avec le champ beaucoup
plus lentement que E; (ceci est en général trés bien vérifid), 1'énergie
d'activation varie linéairement avec le champ magnétique, et peut s'dcrire
{pour H<0):

E=VH(H+ H); (5-4)

Vé est un volume introduit pour raison d4'homogénédité, et H; un champ magné-

tique; la signification physique de ces deux grandeurs apparaitra plus loin.

Pour interpréter ce comportement, il faut se pencher sur le mécanisme de
renversement de 1'aimantation. De méme qu'au chapitre précédent, j'envisage-
rai, a priori, le modéle de particules magnétiquement indépendantes, et ce-
lui de mouvements de parois dans un film magnétiquement continu.

Congidérons tout d'abord le modéle des particules magnétiquement indépen-
dantes de volume V, et de champ d'anisotropie effectif H}: si l'aimantation
gse renverse suivant 1le mode uniforme, 1'énergie d'activation vaut (Néel,
1949)

(H+HK)2 H
E{H=VY — VN [—-—~+H], {5-5)
a 5 ZH 9 2
K

pour |H| « H . L'énergie d'activation est bien de la forme (5-4), avec
H3=HK/2 et VB: V.

Dans 1'hypothése de mouvements de parois, nous avons montréd au chapitre
précédent, que tout se passe comme si celles-c¢i restaient rigidement planes,
et se déplagaient dans un potentiel unidimensionnel effectif. En champ nul,

1'énergie 4'activation vaut

H FZ

r -
E (H=0) & 28 — el — {5~6)
a 22 2L

dang la formule ({(5-6), ZML est la variation d'aimantation dans une zone tra-
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Figure 5~9: Variation de 1n(7{(H)) en fonction de H, pour le film
de 8,1 A d'épaisseur.

versée par une paroi, H; est le champ qu'il faut appliquer pour permettre la
propagation irréversible de la paroi, el est la surface de la paroi plane é-
quivalente, et F2/2L est la distance entre le point d'équilibre local ini-
tial de la paroi et 1le sommet de la barriére d'énergie. Sous 1'effet d'un
champ {négatif dans le cas présent), 1'énergie d'activation est abaissée; en
faisant 1'approximation que le potentiel effectif dans lequel se déplace la
paroi est constitué d'arcs de paraboles (Néel, 1942), on montre aisément

gu'elle vaut alors
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N af? —_ -
E;(H) 2 ef ﬂg > + H| , (5-7)

pour |H|& H;. Dans ce cas encore, 1l'énergie d'activation est de la forme

(5~4), avec V = eF? et H :EF)Z.
B a p

I1 apparait que, pour les deux mécanismes envisagés (particules magnéti-
quement indépendantes, ou mouvements de parois A travers un film magnétique-
ment continu), 1'énergie d'activation varie (en premidre approximation) li-
néairement avec le champ. Dans les deux cas, le champ H;, que 1l'on peut con-
venir d'appeler champ d'activation, est relié au champ qu'il faut appliquer
pour renverser 1l'aimantation en 1'ahsence de processus d'activation, c'est-
4-dire au champ coercitif HL {ou plus vraisemblablement auw champ de désai-
mantation H&) 3 basse température. Dans les deux cas également, le volume v,
correspond au volume dans lequel 1'aimantation passe de +ﬁg 4 um; lors d'un
processus élémentaire d'activation thermique; 2M;V; est 1'amplitude des va-
riations discontinues irréversibles ("sauts" de Barkhausen) du moment magné-
tique de 1'échantillon; pour cette raison, nous appelerons V; volume de
Barkhausen.

Pour chaque échantillon, 1la droite représentant 1n{t) en fonction de H
nous procure deux informations:
(i) le rapport V;M;/kkiﬂ donné par la pente de la droite: connaissant kFT
et admettant, pour H;, la valeur du cobalt massif, nous obtenons ainsi
une mesure du volume de Barkhausen V;.
(i1) le temps de relaxation en champ nul 7(H=0}, obtenu & partir de 1'ex-

trapolation & champ nul de la droite; il s'éerit:

VMH
B g5 &

T(H:O) = 1'0 exp (5"'8)

-

kT
B

connaissant le rapport VLM;/kBT, T(H=0) dépend essentiellement du temps
7, et du champ d'activation H;. Il n'est malheureusement pas possible
de mesurer séparément ces deux quantités; en effet, il faudrait pour
cela effectuer des mesures 2 diverses températures, ce que ne permet

pas le magnétométre utilisé.
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Tableau 5-2
épaisseur (4) 3,3 | 4,1 5,4 8,1 9,5 22,2
axe facile L L L 1 L I
T(H=0) <1 mn(5,5 h|11,4 ans|1,3 ans{14 jours|9,3 mois
1. (4) ? 400 480 300 280 310

Afin de pouvoir comparer les volumes de Barkhausen d'échantillons &'é-
paisseurs différentes, nous définissons la longueur de Barkhausen 1B {1'ex-
tension latérale correspondante):

{(5-9)

Le tableau 5-2 rassemble les valeurs de 7(H=0) et de 1B mesurdes pour les
divers échantillons.

Il est remarquable de constater que 7(H=0) peut varier par de nombreux or-
dres dé grandeurs entre deux échantillons d'épaisseurs trés voisines, alors

que la longueur de Barkhausen 13 varie au contraire trés peu dans toute la

gamme d'épaisseur étudiée.

Comme le montre 1'équation (5-8)}, 7{H=0) est déterminé par deux grandeurs
a priori non connues: (A et le champ d'activation H;. L'brdre de grandeur de
T, est généralement de 10712 a4 107'° s (Néel, 1951; Uehara et Barbara,
1986); 4a partir de ces valeurs et des valeurs mesurédes de 7{(H=0), nous pou-
vons évaluer un ordre de grandeur du champ d'activation H;. Conformément au
modéle de trainage thermique discuté précédemment, ZH; doit &tre comparable
au champ coercitif H, et au champ de désaimantation H mesurés A basse tem~

pérature. Les valeurs correspondantes sont données dans le tableau 5-3.
Les ordres de grandeurs sont effectivement comparables (% gquelques kOe); il
serait déraisonnable d'espérer un accord meilleur, compte tenu de la simpli-

¢ité de cette interprétation.

La trés forte variation de 7{H=0) d'un échantillon & 1'autre s'explique
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Tabhleau 5-3
épaisseur (A) 3,3 4,1 5,4 9,5
H; 4 T=10 X (k0e) |{7,8 51 2,45 0,57
H& a T=5 K (koe) 8.9 5,6 2,9 0,65
2H 4 T=294 K (koe)| ? {2,9 - 3,3(2,0 - 2,2{2,9 -3,2

. Tableau 5-4

I (&) 300 350 400 450 500

T(H=0) |80x107% s|5 mn|49 jours|[6400 ans|{10° ans

par sa dépendance exponentielle par rapport & E . De faibles variations des
paramétres du probléme (HL, 15) sont capables d'entrainer une variation de
plusieurs ordres de grandeurs pour 7T{H=0): le tablean 5-4 donne les valeurs
de 7(H=0) calculées & température ambiante, pour un film de 5 A d'épaisseur,
en prenant 't'o=10'11 s et H;=1,5 kOe, pour des valeurs de 15 variant de 300 &
500 A. '

Ces résultats éloquents expliquent 1'importante dispersion des mesures de

T{H=0) rapportées dans le tableau 5-3.

La faible variation de 1B d'un échantillon & 1'autre suggére qu'il s'agit
bien d'un paramétre pertinent caractérisant le probléme, indépendamment de
1'épaisseur. Revenons sur les deux hypothéses formulées ci-dessus pour le
mécanisme de renversement de 1'aimantation. Nous avons vu que les deux modé-
les prédisent une dépendance linéaire de 1'énergie d'activation par rapport
au champ H; par contre la signification physique de la longueur de Barkhau-
sen 1 différe d'un nmécanisme A 1'autre.

Dans 1'hypothése de particules magnétiquement découplées renversant indi-
viduellement leur aimantation, 13 représente la dimension latérale moyenne
de ces particules; il parait raisonnable de supposer que ces "grains magné-
tiques" hypothétiques coincident avec les "grains cristallographiques” for-
mant le film de cobalt; 19 doit alors correspondre au diamétre moyen des
"grains cristallographiques", soit environ 2000 A (cf chapitre 2).

Si au contraire, le renversement de 1'aimantation se produit via des mou-




chapitre 5 123

vements de parois A& travers un film magnétiquement continu, 1'origine de
l1'hystérésis étant attribuée 4 la rugosité {cf chapitre précédent), la lonm
gueur de Barkhausen 19 doit correspondre & la longueur de corrélation de la
rugosité Z, laquelle est de 1l'ordre de 200 A.

La valeur mesurée pour la Iongueur de Barkhausen, de 1'ordre de 300 &
400 A pour 1'ensemble des échantillons, est assez voisine de la longueur de
corrélation de la rugosité £ (x 200 A), et nettement plus petite que le dia-
métre moyen des grains de cobalt (% 2000 A}. Ceci suggére fortement, en ac-
cord avec les résultats ohtenus A& hasse température, que le renversement de
1'aimantation se produit effectivement par déplacement de parois séparant

des domaines d'aimantations opposées.

5-2.4. Discusasion de la dépendance temporelle des cycles d'hystérédsis

La dépendance temporelle ohbservée sur les cycles d'hystérésis A tempéra-
ture ambiante (fig. 5-6), nous a permis de mettre en &vidence 1'existence du
phénoméne de trainage magnétique dans les films ultraminces de cobalt sur
or.

Ayant eétudié de fagon détaillée les lois régissant la dépendance tempo-
relle de 1'aimantation en chanmp constant, je vaig maintenant n'intéresser de
plus prés a sgon comportement en champ variable, et discuter les cycles
d'hystérésis mesurés en champ perpendiculaire sur le film de 8,1 A

d'épaisseur.

Examinons tout d'abord le cas od dﬁ;« kBT, a'est-a-dire o 1'on peut con-

gidérer qu'il n'y qu'un seul temps de relaxation:
q

E;(H)
= . 5-10
{ B T, €Xp P { )
J:]
avedg
EH(H) = VEMS{HE + H O, (5=11}

pour H < 0. De méme qu'au paragraphe précédent, nous ferons 1l'hypothiése que,

dang 1'état d'équilibre thermodynamique, 1'aimantation vaut respectivement
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+M; ou -¥, selon que le champ est positif ou négatif; cette aproximation
n'‘est pas valable au voisinage de H=0, par contre elle semble tout & fait
raisonnable lorsque l'on s'approche du champ coercitif.

Le cycle d'hystérésis est décrit 4 une vitesse de variation du champ h;
nous nous intéressons 4 la partie du cycle au cours de laquelle le champ va~
rie de 0 & *H;ax, 1'échantillon ayant été préalablement aimanté A saturation
en champ positif. L'aimantation satisfait & 1'équation différentielle

suivante:

d¥ Ml
—— , (5-12)
day .
H v(H)
dont on tire:
d(M}-MS) dH
= - . (5-13)
My VM
I} - B 5
H T{H=0) exp
k
B
Cette équation se résoud aisément, et 1'on obtient:
kaT 1 1
MH) = M 42 exp - -1y . {5-14)
s w(H=0)  T{H)
V
B
L'aimantation g'annule pour HE—H; . donné par
kT VM
2 - B 8
H = In(HYy + In T(H=0) In(2) : (5-15)
¢ EM; kéT

le champ coercitif doit donc varier linéairement par rapport a ln(ﬁ). La fi-
gure 5-10 montre que c'est effectivement le cas, pour le film de 8,1 A é&tu-
dié. La mesure de la pente et de la position de la droite permettent une dé~
termination de V; et de In(7(H=0)), indépendamment de celle obtenue au para-
graphe  précédent par 1'étude de +(H). Nous obtenons 13=380 A et
In{T(H=0))=25, contre 13:300 A et In(r(H=0)}=17,5 au paragraphe précédent.
La différence entre les valeurs obtenues peut s'expliquer par 1'existence

d'une distribution d4'énergies d'activation aE;; nous avions estimé
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1
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Figure 5-10: Variation de H en fonction de lntb). pour le film de
8,1 A d'épaisseur.

dE;/khi'ms pour |H|=500 Oe, par 1'étude de la décroissance de 1'aimantation
en champ constant. Cette distribution d'énergie d'activation a pour consé-
quence que le temps de relaxation effectif augmente au fur et & mesure du
renversement de l'aimantation; il est donc naturel que le temps de relaxa-
tion T(H=0) mesure au début de la relaxation soit plus faible que celui ob-
tenu 4 partir de mesures du champ coercitif.

J'ail représenté sur les figures 5-11 et 5-12, les cycles d'hystérésis me-
surés sur le film de 8,1 A d'épaisseur, respectivement pour bai,zz Oe.s™! et
H-82,0 Oe.s™', ainsi que les cycles calculés théoriquement & partir de 1a.
formule (5-14), et en prenant In{7(H=0))-=25, 15:380 A, et:

(a) AE;:O;

{b) une distribution rectangulaire d'énergies d'activation, de largeur

da/%T: 6;
{c) une distribution Gaussienne de largeur AE;/kET = 6;
(d) une distribution Lorentzienne de largeur AEL/kBT = 4,

Les cycles (b), (c) et (d) ont &té calculés en intégrant numériquement L'é-
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H=1,220e.8"

1 HykOe)

L}

Figure 5-11: Cycle d'hystérésis expérimental, et cycles caleculés
théoriquement, pour le film de 8,1 A, avec une vitesse de balayage
du champ de 1,22 Oe.a™!; {a): AE;:O; (b): distribution rectangu-
laire d'énergies d'activation de largeur dE;/kETEG; {e}: distribu-
~tion Gaussienne de largeur ﬂE;/kBTES; (d): distribution Loren-
tzienne de largeur AE;/kBT=4.

Figure 5-12: Idem fig. 5-11, pour une vitesse de balayage du champ
de 82 Oe.s™!.
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quation (5-14) sur la distribution d'énergies d'activation.

Les cycles calculés avec une seule édnergie d'activation (a) donnent une
variation beaucoup trop rapide de 1'aimantation; les cycles obtenus en pre-
nant une distribution rectangulaire (b) ou Gaussienne {¢) reproduisent assez
bien 1les cycles expérimentaux au voisinage du champ coercitif, mais assez
mal par ailleurs. Le meilleur accord est obtenu en prenant une distribution
Lorentzienne 4'énergies d'activation. Ceci montre que la distribution réelle
est de forme assez étalée, et non de forme compacte comme le sont les
distributions Gaussienne et rectangulaire. Il est tout & fait satisfaisant
d'observer que le méme moddle et les mémes paramétres permettent de repro~
duire fidélement des cycles d'hystérésis aussi différents que ceux mesurés
pour H=1,22 Oe.s™' et H=82 O0e.s”', respectivement.

Les résultats ci-dessus montrent toute 1l'information gui peut é&tre obte-
nue & partir de 1'analyse quantitative de la dépendance temporelle des cy-
cles d'hystérésis: volume de Barkhausen, forme et largeur de la distribution

d'énergies d'activation.

5-3. Discussion générale du comportement magnétique des filma de cobalt sur
or

Les mesures de cycles d'hystérésis A basse température, montrant que
l'axe de facile aimantation est perpendiculaire au plan du film pour des
épaisseurs inférieures a 11 A, ont confirmé les résultats des expériences de
résonance ferromagnétique, et 1'existence d'une forte anisotropie uniaxiale
de surface s'opposant au champ démagnétisant.

De méme, la faible variation de l'aimantation spontanée, entre le zéro
absolu et la température ambiante, est en accord qualitatif avec la théorie

des ondes de spins, en prenant en compte 1'anisotrapie magnétique.

Je me suis tout particuliérement intéressé aux propriétés "techniques" de
1'aimantation des films ayant leur axe facile perpendiculaire au plan. Les
principales ohservations expérimentales sont les suivantes:

(1) A basse température, le champ coercitif H et le champ de désaimanta-
tion Hk augnentent de fagon spectaculaire aux trés faibles épaisseurs
{jusqu'a 8 koe).

(i1} alors que pour des films d'épaisseurs supérieures 4 4 A, la dépen-

dance thermique de l'aimantation rémanente est trés voisine de celle de
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1'aimantation spontanée, elle s'en démarque trés nettement pour le film
de 3,3 A d'épaisseur, et s'annule vers 240 K; i1 en résulte 1'absence
d'hystérésis A température ambiante pour cet échantillon, dont la tem-
pérature de Curie est pourtant bien supérieure A 300 K.

(iii) les cycles d'hystérédsis mesurés A température ambiante & 1'aide du
piézomagnétométre révélent la présence d'un trainage magnétique impor-
tant.

L'étude du trainage magnétique a permis de 1'interpréter comme étant di
au pasgsage thermigquement activé d'un état métastable & 1'état d'équilibre
thermodynamique. L'analyze des résultats montre que 1'énergie d'activation
décroit linéairement avec le champ; nous pouvons ainsi définir et mesurer un
volume de Barkhausen, correspondant aux variations irréversibles du moment
magnétique.

La présence de trainage magnétique nous permet 4'expliquer pourquoi le
film de 3,3 A ne présente pas d'hystérésis & température ambiante, alors que
son aimantation spontanée est encore relativement proche de celle de 1°'état
fondamental: dans ce film, 1'énergie d'activation est telle que, 3 tempéra-
ture ambiante le temps de relaxation de 1'aimantation 7T(H=0) est beaucoup
plus faible que le temps caractéristique de mesure; le retour & 1'état 4'é-
quilibre thermodynamique est trop rapide pour permettre 1'observation de
1'hystérésis. Cette interprétation a é&té confirmée par des études récentes
par effet Faraday (Ferré, 1989) réalisées au lLaboratoire de Physique des So-
lides ({Orsay): A une vitesse de balayage du champ de 32000 Oe.s !, 1'échan-
tillon de 3,3 A présente de 1'hystérésis, avec un champ coercitif de 100 Qe

environ.

L'ensemble des résultats expérimentaux, aussi bien A4 basse température
(augmentation du champ coercitif aux trés faibles épaisseurs), qu'd tempéra-
ture ambiante (trainage magnétique), est hien expliqué par un medéle de pa-
roigs de Bloch se propageant A travers le film; cette interprétation met en
lunieére 1le réle prépondérant joué par la rugosité, et son influence sur les
propriétés magnétiques "techniques" des films ultraminces.

La compréhension de 1'influence des caractéristiques structurales A 1'4-
chelle mésoscopique sur les propriétés "techniques" (coercivité, remanence,
etc...) des films ultraminces est de la plus haute importance, dans 1'apti-
que de leurs applications technologiques éventuelles; en particulier, s'ou-

vre la perspective, par un contrdle adéquat des paramétres de rugosité {en-
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tre autres), de réaliser des matériaux ayant des caractéristiques ajustables

en vue d'utilisations spécifiques.

D'un point de vue plus fondamental, 1'existence de domaines et parois
dans des films ultraminces est un sujet assez controversé; notamment, Yafet
et Gyorgy (1988) ont calculé la structure des domaines et parois dans des
films ultraminces d'axe facile perpendiculaire. Tls trouvent ainei que lors=~
que 1'énergie d'anisotropie est plus de 1,4 fois supérieure i 1'énergie dé-
magnétisante (comme c'est 1le cas pour nos films de cobalt), la largeur des
domaines est supérieure A 1 em, de sorte que les échantillons doivent &tre
monodomaines. Signalons néanmoins que ces auteurs considérent des films par-
faits (sans rugosité), et que le gain d'énergie magnétostatique dd A la dé&-
composition en domaines est extrémement faible. I1 est donc vraisemblable
que la rugosité, A& cause des champs de dispersion importants auxquels elle
donne 1lieu, joue un rdle essentiel de stabilisation de la structure en do-
maines d'un film réel; sa prise en compte dans un calecul plus réaliste cons-
titue une tiche ardue. Sur le plan expérimental, 1'observation de domaines
dans des films de quelques plans atomiques d'épaisseur, reste un cbjectif
encore non atteint, en dépit du développement de techniques originales (ef.

chapitre 1}.

La conclusion & laquelle nous arrivons au terme de la discussion ci-~
dessus, si elle ne fournit pas de preuve A proprement parler, apporte de

fortes présomptions en faveur de 1'existence des domaines et des parois.
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CHAPITRE 6

THEORIE DE NEEL DE L'ANISOTROPIE
MAGNETOCRISTALLINE DE SURFACE

Dans les chapitres précédents, j'al discuté 1'anisotropie magnétique de
surface sans me préoccuper de son origine physique. Nous pouvons définir de
fagon opérationnelle cette anisotropie magnétique de surface en disant
qu’'elle donne lieu & une dépendance lindaire de 1'anisotropie totale par
rapport 4 1/e . Cette définition correspond 4 la situation expérimentale,
mais ne préjuge pas de la nature du phénoméne. Dans ce chapitre et les sui-
vants, nous allons envisager plusieurs mécanismes donnant lieu & une dépen-
dance en 1/e de 1'anisotropie magnétique totale, et discuter leurs ordres de
grandeur afin de saveir s'ils peuvent ou non expliquer les résultats
expérimentaux.

Le mécanisme envisagé par Néel (1954) est le suivant: 3 la surface d'un
cristal cubique, la symétrie est abaissée par rapport au volume. Dang le dé-
veloppement de 1'énergie magnétocristalline {énergie de couplage entre le
réseau et les moments magnétiques) apparaissent alors des termes d°ordre
deux (interdits dans le volume), donnant lieu & une énergie d'anisotropie
magnétique de surface. Nous conviendrons d'appeler ce mécanisme anisotropie
magnétocristalline de surface. Néel a rapproché quantitativement cette ani-
sotropie due a la rupture de symétrie A4 la surface de celle produite par une
déformation du réseau cristallin et liée 3 la magnétostrietion. Pour cela,
il a proposé un modéle phénoménologique du couplage magnétocristallin déeri-
vant & la fois la magnétostriction et 1'anisotropie magnétocristalline de
surface. En utilisant les constantes de magnétostriction, connues expéri-
mentalement, il a pu prédire 1'ordre de grandeur de 1'anisotropie magnéto-
cristalline de surface.

Outre son importance historique, le modéle de Néel donne une interpréta-
tion extrémement simple et claire de l'origine physique du phénoméne, ainsi
que des ordres de grandeurs corrects, simplement sur la base d'arguments de
symétrie.

Je présenterai tout d'abord le modéle de Néel tel qu'il 1'a proposé pour
les cristaux cubiques, puis j'en donnerai une généralisation aux cristaux

hexagonaux, que j'appliquerai au cas du cobalt.
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6-1. Présentation de la théorie de Néel

I1 s'agit d'un modéle semi-classique d'interactions pseudo-dipolaires en-
tre moments localisés. L'énergie de couplage magnétocristallin entre les si~

tes i et j est supposée étre de la forme

S - b 1. 4
W, = glr,) (Si-u“](sj-u”)- 5,5,

1
_ 2 — ~
= g(r“) [cos ? 3] (6-1)

ol r est la distance entre les atomes i et 7, ¢1J est 1'angle polaire en-

tre la direction ;11 et la direction commune des spins E; et 31, lesquels

sont supposés maintenus paralléles par 1l'interaction d'échange.

(i} 1la fonction g(r) doit décroitre trés rapidement, de sorte gue 1'on peut
négliger les interactions autres qu'entre premiers voisins.

{ii) on peut développer la fonction g{r} autour de la distance interatomique
d'équilibre r , en ne gardant que les termes d'ordre le plus bas, soit:
glry = 14+ m 8r.

L'énergie magnétocristalline par atome s'écrit alors
1
WMC.': 'é" Z WIJI (6"2)

A symbolise une somme restreinte aux premiers voisins.

En présence d'une déformation de tenseur LT et ?IJ n'ont plue leur
valeur d'équilibre, et il apparait une énergie magnétocristalline non nulle.
Dans tout ce chapitre, ainsi que dans 1'Appendice 2, les indices grecs u, ¥,
etc, symbolisent les axes cartésiens (1, 2, 3); pour les caleuls concernant
les matériaux massifs {(notamment pour la magnétostriction), j'utiliserai les
axes cristallins usuels, par contre, pour le calecul de 1'anisotropie de sur-
face, 1l'axe 3 représentera la normale au plan. La minimisation de la zomme
de 1'énergie magnétocristalline et de 1'énergie élastique par rapport i la

déformation permet le caleul des constantes d'anisotropie Alo et Alil, an

0
fonction des paramétres I et m et des constantes d'élasticité. Le calcul de
la magnétostriction, assez lourd, est reporté 4 1'Appendice 2. A partir des
valeurs expérimentales des A et des constantes d'élasticité, Néel tire celle

des paramétres 1 et m.
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L'énergie magnétocristalline par atome en 1'absence de déformation du ré-

sean g'écrit, 3 un terme constant prés

1 1 o
W= - ES lcos?p=~1 ES 5 PB ﬁy, (6-3)
2 2 ,uVPP

A

ot les ﬁp sont les cosinus directeurs de 1'aimantation, et avec la notation

Sl“'= Z Oz:pa:P, (6-4)

les & étant les cosinus directeurs d'une liaison entre premiers voisins.

Dang le volume d'un cristal cubique, seuls lesg ELF gont non nuls; ils sont
tous égaux de sorte que 1'anisotropie est nulle {& 1'ordre 2; 1'anisotropie
d'ordre 4 provient d'interactions pseudo-quadrupolaires, négligées ici). Il
n'en est pas de méme a une surface, & cause de 1'absence de premiers voisins
au dessus de la surface. Par egemple, pour une surface (001) ou (111) d'un

cristal cfe, l'énergie d'anisotropie par atome de surface a'éorit

1 sin?4, (6-5)

=4
it
N

# étant 1l'angle entre 1'aimantation et la normale au plan. L'ordre de gran-
deur calculé par Néel pour 1'anisotropie magnétocristalline de surface est
de 0.1 4 1 erg.cm™®. Il s'agit d'une anisotropie considérable, puisqu'elle
correspond A des chanps d'anisotropie allant jusqu'a 80 kOe. Par ailleurs,
la magnetostriction pouvant étre aussi bien positive que négative, il en est
de méme pour 1'anisolropie magnétocristalline de surface; 11 n'existe pas
d'argument de symétrie permettant d'en prévoir le signe d'une maniére géné-

rale.

6-2. Extension de la théorie de Néel aux systémes hexagonaux

La théorie de Néel, présentée ci-dessus, n'a été appliquée jusegu'd main-
tenant qu'a des matériaux cubiques. Dans ce paragraphe, je montre comment on
peut la généraliser & des systemes hexagonaux. Le principe du calecul reste
le méme que dans les matériaux cubiques, néanmoins, le calcul de la magnéto-

striction est beancoup plus délicat, & cause d'une symétrie plus complexe,
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Afin de ne pas alourdir inutilement le texte, j'ai reporté le détail des
calculs dans 1'Appendice 2.

En particulier, par rapport au cas cubique, il y a cette fois quatre
constantes de magnétostriction(AA, Aa’ AC, AD) au lieu de deux (A10 . ﬁll).
Nous devons donc résoudre un systéme de quatre équations & deux inconnues (I
et m). I1 n'y a en général pas de solution a un tel systéme. Pour lever cet-
te difficulté, je propose de chercher les paramétres I et m qui donnent le
meilleur ajustement des constantes de magnétostriction. Ce procédé est tout-
a-fait conforme 4 1'esprit de Néel: "Notre procédé n'a pas la rigueur for-
melle de la méthode classique mais nous précisons bien qu'il n'est pas dansg
notre intention d'étudier la magnétostriction et 1'anisotropie pour elles-
mémes, mais simplement d'évaluer la grandeur de certaines forces interatomi-
ques qui entrent en jeu dans ces phénoménes". La fagon la plus simple de
procéder consiste & utiliser la méthode des moindres carrés; j'ai montré
dans 1'Appendice 2 que le probléme se raméne alors 4 la résolution 4'un sys-
téme de deux équations i deux inconnues. A partir des valeurs expérimentales
des constantes de magnétostriction {Hubert et coll., 1969) et d'élasticité
{Mac Skimin, 1963) du cobalt, j'obtiens I=6.1x10 !%erg et rbm:1.14x10"16erg.

Les valeurs expérimentales et calculées des constantes de magnétostriction

du cobalt sont données dans le tableau 6-1.

Tableau 6-1
valeurs vaieurs
expérimentales{calculées
A -50x107° ~74x107¢
AB -107x107% 18x107°
Ac 126x107° 65x1076
Al -tosx107 |-105x107

Excepté pour AB , on ohtient un accord qualitatif correct entre leg va-
leurs expérimentales et calculées. Il est toutefois 4vident qu'avec seule-~
ment deux paramétres phénoménologiques, on ne peut pas donner une descrip-

tion trés détaillée de la magnétostriction. En prenant en compte des voisins
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plus éloignés et en introduisant plus de paramdtres, nous pourrions ajuster
mieux les résultats, nais nous perdrions alors l'avantage le plus important
du modéle de Néel, qui est sa simplicité.

Considérons maintenant 1'anisotropie magnétocristalline d'un atome situé
4 l'intérieur du crigtal, ou 4 une surface (0001). Dans les deux cas elle
s'éerit:
1 . .
W= —-1(3“—-.5'33]sin2:?‘. (6-9)
Pour un atome du volume, en prenant le rapport ¢/a idéal de la structure
hexagonale compacte: e¢fa = JE?E % 1,633, on obtient une anisotropie é&gale A
zéro. Ceci est dii au fait que la structure hc a localement une symétrie qua-
si-sphérique. En tenant compte de la valeur réelle c/a % 1,622, nous ohte-
nons une anisetropie de volume non nulle, quoique environ 100 fois plus fai-

ble qu'a la surface; finalement, les constantes d'anisotropie par unité de

volume et de surface valent respectivement:

K}”ée’: 1,2x10%erg.om” (6-10)
-10
K;NéEI: 0,84 erg.em 2.

Pour K}”éEI, 1'accord avec la valeur expérimentale (4x10°erg.cm™® A tempéra-
ture ambiante) est assez mauvais. Mais ce n'est pas trds é&tonnant, car nous
venons de montrer que les contributions des premiers voisins & K}”ée} ge
compensent presque totalement; dans ce cas, l'approximation des premiers
voisins n'est vraisemblablement plus valable. Par contre, la valeur de
K;”ée’ est trés proche des résultats expérimentaux (respectivement 0,7 et
0,5 erg.om ® 4 10 et 291 X pour 1'interface Au/Co (Chappert, 1985; Chappert:
et col., 1986), et 0,5 erg.em 2 A 291 K pour l'interface Cu/Co (cf
chapitre 3)).

Pour résumer, nous pouvons dire que le paramétre I mesure 1'anisotropie
magnétocristalline dintrinséque, au niveau wicroscopique. Dans le volume,
cette anisotropie est masquée par la symétrie, totalement dans un cristal
cubique, en grande partie dans un cristal hexagonal compact. La magnéto-
striction léve le voile sur une trés faible portion de cette anisotropie, et
c'est tout le génie de Néel que d'avoir su tirer sur ce coin du voile, éva-

lver cette anisotropie intrinséque, et prédire correctement 1'ordre de gran-
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deur de 1'anisotropie magnétocristalline de surface, longtemps avant les

premiers résultats expérimentaux (Gradmann et Miiller, 1968; Gradmann, 1974).
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CHAPITRE 7

COUPLAGE SPIN-ORBITE ET ANISOTROPIES
MAGNETIQUES DANS LES FILMS ULTRAMINCES

La théorie de Néel permet de comprendre comment 1'anisotropie magnéto-
cristalline de surface est relide aux propriétés magnétoélastiques du nmaté-
riau. Elle n'en repose pas moinz sur un modéle phénoménologique d'interac-
tions entre moments magnétiques localisés, peu adapté au cas des métaux.
Pour ces derniers, le cadre théorique qui rend le mieux compte des proprié-
tés eélectroniques et magnétiques est celui de la théorie des bandes. Depuis
les travaux de Van Vleck (1937}, on sait que 1'anisotropie magnétocristalli-
ne est due au ceouplage spin-orbite.

Le principe du calcul de l'anisotropie magnétocristalline due au couplage
spin-orbite dans la théorie des bandes est connu depuis longtemps déja
{Brooks, 1940; Fletcher, 1954). Il a été largement appliqué aux matériaux
massifs (Mori, 1969; Kondorskii et Staube, 1973; Kondorskii, 1974; Mori et
col., 1974a,b; Fritsche et col., 1987; Daalderop et col., 1988), Mais, il
n'y a eu que trés peu d'études théoriques de 1'anisotropie des films
wltraminces.

Bennett et Cooper (1971) puis Takayama et col. {1976), ont calculé 1'ani-
gsotropie magnétocristalline d'un film moncatomique de Ni (001), dans un mo-
déle de liaisons fortes. L'utilisation d'une structure de bandes trés som-
maire ne leur permet d'obtenir qu'un ordre de grandenr de 1'anisotropie,
d'ailleurs en accord avec celui de Néel.

Trés récemment, Gay et Richter (1986, 1987) ainsi que Karas et col.
(1988) ont effectué un caleul ab inifio auto-cohérent de 1'anisotropie ma-
gnétocristalline d'un film monoatomique de Fe (001). Ce type d'étude, beau-
coup plus complexe, requiert un temps de c¢alcul énorme {plusieurs heures sur
les plus gros ordinateurs actuels); par ailleurs, les résultats obtenus sont
mutuellement en désaccord. Toutes les études théoriques publides & ce jour
concernent exclusivement des films d'orientation (001}, alors que la plupart
des réasultats expérimentaux sont obtenus pour des films & surfaces denses
telles que cfc (111), cc (110} ou he (0001); il importe donc d'étudier théo-
riquement de telles orientations.

Le moment magnétique de spin dans les films ultraminces a été é&tudié en

détail par de nombreux auteurs (cf chapitre 1). Par contre jusqu'a mainte-




chapitre 7 139

nant, & ma connaissance, ces auteurs n'ont pas pris en compte le couplage
spin-orbite, et par conséquent ont négligé le moment magnétique orbital.
Bien que ce dernier soit presque entidrement blogué dans les métaux de tran-
sition, sa contribution n'est pas négligeable dés gue 1'on prétend A une

certaine précision.

Dans ce chapitre, je présente une étude théorique des effets liés an coun-
plage spin-orbite (anisotropie magnétocristalline et moment magnétigque orhi-
tal) dans des films monocatoniques de métaux de transition {Bruno, 1989). Mon
étude, menéde dans le cadre de la théorie des liaisons fortes, se démarque
des travaux plus anciens de Bennett et Cooper (1971) et de Takayana et col.
(1976) par les points suivants:

(i) la structure de bandes utilisée est plus réaliste (prise en compte de

1'hybridation, de toutes les sous-bandes 3d, de la bande 4s);

(ii) j'ai étudié de fagon systématique 1'anisotropie magnétique des mé-
taux de transition, aussi bien dans 1'orientation {001) que {111).
L'utilisation approfondie de la théorie des perturbations m'a permis de dé-
coupler la dépendance angulaire de 1'énergie d'anisotropie de sa dépendance
par rapport a4 1la structure é&lectronique; je calcule alors directement les
différentes constantes d'anisotropie 4 partir de la structure de handes du

systeéne non perturhé.

L'utilisation conjointe de la méthode des liaisons fortes et de la théo-
rie des perturbations rend les calculs beaucoup plus souples et rapides que
ceux de Gay et Richter (1986, 1987) et de Karas et col. (1988); j'ai ainsi
pu effectuer les calculs numériques sur un microordinateur de type PC. Comp-
te tenu du caractére semi-empirique de la structure de bandes obtenue, la
justesse des résultats est nécessairement limitée: le but de ce calcul est
plutét d'étudier 1'importance qualitative des différents paramétres, et de
tenter de dégager des tendances et ordres de grandeur.

Enfin, ce calcul représente la premiére étude du moment magnétique orbi-
tal dans les films ferromagnétiques ultraminces. En menant le caleul pertur-
batif du moment orbital parallélement 3 celui de 1'énergie d'anisotropie, on
met clairement en évidence 1'analogie formelle entre ces deux quantités. En
m'appuyant sur des arguments de symétrie et d'ordre de grandeur, je montre
que le moment magnétique doit présenter une anisotropie d'environ 0,1

pB/atome. Ce résultat est confirmé par les calculs numériques.
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T7~1. La couplage spin-orbite

Le couplage spin-orbite, 4 1'origine de l'anisotropie magnétocristalline
et du déblocage du moment orbital des matériaux ferromagnétiques, apparait
dans l'approximation de Pauli de 1'édquation de Dirac; le Hamiltonien corres-

pondant g'écrit

h -+ -+ =+
;.t,o: — (VY xp)-§ , {7-1)
2m* c?

ou bien, en décomposant sur les différents sites EJ le potentiel J/ subi par
1'électron,

H “
#,= 2 —— (TP -3
¢ j 2mc? ¢
= 2 r)) 1), (7-2)
J
(Elliott, 1954) avec 'r'J - ?~EJ, et
1 1 d'VJ(I‘J)
E(I‘J) = e . (7"'3)

2 rJ er

On a pour cela supposé que le potentiel est A symétrie sphérique autour de

chaque ion, et utilisé les relations

[y
6’1’ rJ' dﬁp?!
S e -
r, er (7-4)
r)= r xp.

Ricodeau (1972) et Wang et Callaway {1973} ont montré que 1'approximation
gphérique est excellente pour les métaux cubiques; bien gque cela paraigse
quelque peu provoquant, et en 1'ahsence de plus d'information & ee sujet, je
supposerai qu'il en est de méme dans un film monoatomique. Par ailleurs, la
fonction &(r) étant trés rapidement décroissante, on peut négliger la con-
tribution provenant de sites autres que celui occupé par 1'électron.

Arrivé A ce point, il est utile d4'introduire un peu de formalisme. Dans
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tout ce chapitre, je vais utiliser le formalisme des liaisons fortes de §la-
ter et Koster (1954), bien que la validité des résultats obtenus dans le pa-
ragraphe 7-2 ne soit pas restreinte 4 un schéma particulier.

Les états de base sont des fonctions centrées sur des sites atomiques at
orthonormées (fonctions de Lowdin (1956)) |j,p,0), o) j, p, o désignent res-
pectivement le site atomique, la sous-bande 34 et le spin. Les sous-bandes
34 yz, zx, xy, x¥*-y*, 322-r® correspondent respectivement & u=1, 2, 3, 4, 5.
x, ¥, z se référent aux axes cristallins, la direction 0z étant choisie per-~
pendiculairement au plan du film; la quantification du spin est effectuée
suivant la direction 0f, repérée par les angles sphériques usuels § et ¢.

L'orthonormalisation des fonctions de base s'exprime par

(F v 0 |J, b0 ) =3 8 § : (7-5)

Jl'JZ Hl’

Les fonctions de Bloch sont définies par
- 1 22 RE )
lkr“ra‘) - EXp(lk-RJ) IJI‘;“!O‘)J' {7-8)
N j
et la fonction propre |},n,aj correspondant & 1'énergie propre € v(;)
s'écrit

- s
Fono) = 2 a2, . A8 ko) (7-1
I

Les fonctions |E,y,a§ et |;,n,01 gont également orthonormées, de sorte que

1'on a les relations inverses

1 Z o -+
|J 0} = — exp(~1k-RJ) | kepy @), et {7-8)
P
| %, pe o) = 2 g A8 (%0, o). (7-9)
n

On introduit également les densités d'états généralisées

X (% & = 2 a; (k) a (%) S(e—en’o_(-f;)). (7-10)

B o, @ nyp e i Hy @
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)

; ke, (7-11)

Ha

ke =
1'%z o 1’

et la densité de polarisation de spin généralisée

-ﬂz Hl’“z(kIE) - jf#i,yij(krf) - J{fpl’Fz"L{k,E). (7—12)

En utilisant les opérateurs de création ¢ et d'annihilation ¢ de 1a seconde

quantification, le Hamiltonien de couplage spin-orbite s'éerit

.
_ : 314 ;
D T AL LS E T
J’”l’“z’al’o‘z
- -+ -+ -+
= £ Z {erﬁilz'slﬁzfc’;)z c: o (K e, LR, (7-13)
Pytby @10, }; o .

ol 7 (noté simplement £ ci-dessous) est la constante de couplage spin-orbi-
te, et ol les éléments de matrice (pl,o‘llz-‘.‘:‘mz,o*z) (avec (,ui,cr;| et l,u,z,o‘z)
se référant implicitement au méme point) sont donnés en fonction de # et ¢
dangs les tableaux 7-1 et 7-2, et par les relations (7-14) (Takayama et
col., 1976):

(“lr"o'lL'sll"zr"a‘) = (pl,a‘fL'Slpz,O‘)*,
-+ =+ - -+
(”11'01L'S|“2ra') = '(ﬁlrdL'slﬂzr'd)*: (7-14)

-+ - Sy
(”1rallL’S|H2ra;) = “(H2;01|L'S|M1;C’;)-

Le moment orbital est (L{), la valeur moyenne de la composante de I pa-
ralléle & la direction de quantification du gpin; on montre facilement (cf

Appendice 3) cque

- =+
{“1'0; ‘L€IM2'0;_) B zaafl, ¢2(H1:T|L'SI#2:T)- (7-15)

Cette derniére relation est trés importante, car c'est elle qui nous permet-
tra d'établir le paralléle entre 1'anisotropie magnétigue et le moment
orbital.
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Tableau 7-1
Les [11} f2t) [31) [41) [51)
i -1 -1 -i3
(11| 0 —cosl z—sinﬁ sing E—sinﬂ cosy rsinB cosy
i S S F ER
(21| 0 EsmB cos ¢ 2—51n9 sing ——2-~s1n8 siny
(31 | 0] 1 cosf 0
(41| 0 0
(51| 0
Tableau 7-2
1.3 |11} (21} [131) [41) |51)
-1 5 e - ﬁ( '
0 —eing —~{cogy —{sin¢ siny
(1] . 2 2
-1 cosf sin¢) [4+1 cosf cosyl l+1 coul cosy)
1 1 -3
(24 0 -2-(sin50 E(cosf,ﬂ. {cosy
‘ +1 cosf cosy) |-1 cosf sing) |-1i cosf sing)
(3] ' 0 -1 sin8 0
(4l] 0 0
(541 0
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7-2. Théorie perturbative de 1l'anisotropie magnédtocristalline et du moment
orbital

La constante de couplage spin-orbite F des métaux de transition 3d est
de 1'ordre de 0,05 eV, donc beaucoup plus faible que la largeur de la banda
3d (quelques eV); ceci justifie 1'utilisation de la théorie des perturba-
tions. Je me limiterai & 1'ordre de perturbétion le plus bas, c'est & dire
au second ordre pour la correction 4 1'énergie, et au premier pour la cor-
rection & la fonction d'onde.

Ces derniéres sont données par les formules classiques, respectivement

|{ fond| R, |exc)}|?
5E = 2 %

axc E}ond exe

' (7-16}

Z { exc]g'go | fond)

exc “rond exc

&| fond) = | exc), (7-17)

ol | fond}), |exc), E war B, représentent respectivement 1'état fondamen~
tal, wun état excité, et les énergies correspondantes pour le systéme non

perturbé. Etant donné ¢que la valeur moyenne de L; est nulle dans 1'état non
perturbé, on obtient

}E (exc|ﬁgo|fond)
(Le) = {fond|L€|exc) + c.c., {7-18)
E -
exc fond exc

1'expression c¢.c. symbolisant le complexe conjugué.

En calculant de cette fagon 8F et (L;), je néglige toute déformation de
la surface de Fermi; Kondorskii et Staube (1973) ont estimé gque la contribu-
tion négligée est de signe opposé, de sorte que mes résultats seront proba-
blement surestimés.

m;a est un opérateur i un électron, et diagonal en }; aingi, les seuls é&-
tats excités A envisager sont de la forme

lexcy = ¢t (B e (B |fona), (7-19)
2’ "2 1L

avec € < E < € (e est le niveau de Ferni).
Hi’ai F nz, o F

En développant les états propres suivant les états de base, et en utili-~
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sant les propriétés de symétrie des éléments de matrice de E-E, on peut mon-

trer (cf Appendice 3) que

-+ -+ -+ -
8F = "'Ez z (leTIL'S“"'er} (MSJTIL'Sif-“drT} G(leyzr,“ar““}; (7“20)
Fyr by My o by

avec

Glis op, b i) = Z de de* x
; ECE € c¢'
F F
'M.ul,.uq(k'el ﬂﬁamz(k’f)
X R (7-21)

On a un résultat analegue pour (L{), en remplagant dans (7-20) 72 par 4%, et
Gl o, o 1y i) pAX

B v, e o) = Z de de' x
; E<E & <g'
F F
(%, ¢ % ') k, ) (%, &
'ﬂx”% € ﬂ#ynz('e *'ﬂ#ﬂpd(’e‘%smz P €)

(7-22)

>
-2

€' -¢
Les expressions (7-20) a (7-22) donnent 1'énergie d'anisotropie et le moment
orbital, sous une forme dans laquelle sont séparées la dépendance angulaire
(entidrement incluse dans les éléments de matrice de E-E) et la dépendance
envers la structure électronique (contenue dans les facteurs ¢ et H . On ob-
tient donc &F et (L¢) dans une direction quelconque A partir de la structure
de bandes non-perturbée, sans avoir A préciser la direction de quantifica-
tion du spin, et par conséquent, en conservant 4 la zone de Brillouin toute
sa symétrie. C'est un des avantages de la méthode perturbative. Un autre a-
vantage est de hien'mettre en lumiére la profonde corrélation formelle et

donc quantitative entre 1'énergie d'anisotropie et le moment orbital.

-, -,
En explicitant les éléments de matrice de L+S, on obtient finalement

SE = K+ Kzsin2 g, (71-23)
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films mnonoatomiques d'orientation (001) ou (111), et
8B = K+ K sin®§ + K'sin®g cos2y, {7-24)
orientation (110}, avec

2

3
K = T [7(1,2,1,2) + I(1,2,3,4) + 471(3,4,3,4)1], (7-25)

22 \

— {-1(1,2,1,2) - 41(1,2,3,4) - 4I(3,4,3,4)

=

~[I(1,3,1,3)+7(1,4,1,4) ] + {3[1(1,4,1,5)-1(2,4,2,5) ]

-]

g {7T-26)

—

~(1(2,4,2,4)+ 1(2,3,2,3)] - {301(1,3,2,5)+1(1,5,2,3) ]

3
SL7(2,5,2,5)41(1,5,1,8) ] + [1(1,3,2,4)-1(1,4,2,3)1}»,

/

\
1
{5[1(1,4,1,4)-1(1,3,1,3)} + {30101,4,1,5)41(2,4,2,5) ]

[I(2;3,2,3)—I(2,4,2,4)] +5[1(1'3,2'5)_1(1'5’2'3)] , (7-27)

[1{1,5,1,5)-1(2,5,2,6)] - [1(1,3,2,4)+I(1,4,2,3)]},

ol l'on a posé

Ty by bty by} = Re[G(Ml,Mzrusfa) + Gy b b ) (28]

- G(”lrﬂz.r,%!r,”a) - G(HZ'HL'MB'“tI)].

Nous obtenons un résultat analogue pour (Lf), en remplacant £ par 4f dans

(7—25) '

(7-26) et (7-27), et G par K dans (7-28).
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7-3. Calcul de la structure de bandes

Nous avons vu au paragraphe précédent comment obtenir 1'énergie d'aniso-
tropie et le moment orbital, en fonction de la structure de bandesz dans
1'état non perturbé. Je présente ieci le calcul proprement dit de la structu-
re de bandes. Etant donné que j'utilise pour cela des techniques clagssiques,

je serai relativement bref quant & leur description.

7-3.1. La méthode des liaisong fortes de Slater-Koster

Dang les métaux de transition, les électrons 3d, responsahles du magné-
tisme, sont assez fortement 1ids aux noyaux, de sorte qu'une description en
termes d'un nombre restreint de combinaisons lindaires d'orbitales atomiques
rend compte relativement fidélement de leur structure électronique. Cette
approximation est appeléde méthode des liaisons fortes.

Le Hamiltonien g'éderit

X = ‘.’1’+Z‘VJ, (71-29)
J

el T est 1'opérateur énergie cinétique, et 16 est le potentiel ¢réé par
l'ion j. L'élément de matrice du Hamiltonien entre deux fonctions de Blech

s'écrit

%
< 1'Fﬁ'ci|9z

l4 -+ ]
o el R) (0018 15,0 ) (1-30)
J

Nous devons donc calenler les éléments de matrice de ) entre deux fonctions
de Léwdin, l'une centrée A 1'origine, et 1'autre au site j. Les fonctions de
Ldéwdin étant localisées au voisinage d'un site, ces &léments de matrice dé-
croissent rapidement avec la distance entre sites, de sorte que 1'on peut se
contenter de ne considérer que les sites proches voisina. Par ailleurs, on
‘néglige les termes dits & trois centres, qui couplent des orbitales centrées

sur des ions différents via le potentiel 40 & un troisiédme ion; en effet ces
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termes sont plus faibles que les termes 4 deux centres {0,y1|5’+1g+13|j,yh).
Le calceul ab initio des éléments de matrice (7-30) représente une tiche
phénoménale; la méthode de Slater et Koster (1954) consiste & les considérer
comme des paramétres ajustables, que 1'on choigit de fagcon & reproduire
convenablement les niveaux énergétiques en des points de haute symétrie de
la zone de Brillouin. I1 s'agit done d'une méthode d'interpolation, qui
s'appuie pour la détermination des paramétres sur les résultats d'autres mé-
thodes de calcul, ou bien sur des données expérimentales. Slater et Koster
ont habilement tiré parti du fait que le terme ﬁ‘+1g+13 posséde une symétrie
axiale autour de la direction 0j pour réduire le nombre de paramdtres. Les
orbitales sont décomposées en orbitales de type o, W, § de facon analogue au
cag d'une molécule diatomique, et finalement les intégrales A deux centres
s'expriment en termes de paramédtres nommés (ddaj1 . (ddn)i, (ddé‘)1 qui
représentent respectivement 1'élément de matrice entre deux orbitales d de
caractére o, wou & (1'indice 1 indique qu'il s'agit de premiers voisins; on
a également des termes entre second voisins, ete...}. Slater et Koster ont
valculé les expressions des éléments de matrice de J} entre fonctions de
Léwdin, en fonction des paramdtres {(ddo), etc..., et des cosinus directeurs
de la liaison. J'ai utilisé ces relations pour calculer les éléments de ma-
trice entre fonctions de Bloch pour des films moncatomiques cfe (001) et
cfe(111) (ou he (0001)) {cf Appendice 3).

7-3.2. Interaction Coulombienne interélectronigque et approximation de
Hartree-Fock

L'interaction de Coulomb entre électrons est responsable 4u ferromagné~
tisme dans les métaux. Une revue détaillée de ces problémes est donnée par
Gautier (1982). I1 est donc absolument nécessaire d'inclure explicitement
cette interaction dans notre prabléme. L'approximation de Hartree-Fock ezt
la fagon la plus simple de la prendre en compte. Le Hamiltonien d'interac-

tion interélectronique s'éerit, en seconde quantification
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L'approximation de Hartree-Fock consisté a chercher la solution de 1'équa-
tion de Schrédinger A N électrons sous la forme d'un déterminant de Slater
de fagon i satisfaire au principe de Pauli; c'est une approximation de champ
moyen, dans laquelle les électrons sans interaction sont soumis 4 un poten-
tiel représentant 1'interaction moyenne avec tous les autres électrons. Cet-
te approximation néglige les corrélations et les fluctuations. En utilisant
le principe variationnel de Ritz, on obtient un systéme d'édquations de
Schrddinger A un électron couplées de fagon auto-cohérente (Messiah, 1964).
Le Hamiltonien de Hartree-Fock & un électron est obtehu en pratique en ne

retenant dansg 3& que les termes qui s'expriment sous la forme de produits

o M ~
n . n (nﬂ:cﬁcn), puis en remplacant n n par n ol

+n n g ol n_ est la valeur
[ ) 24

& 8
moyenne de B“ qui doit é&tre déterminéde de facon auto-cohérente. I1 est A no-
ter que ce Hamiltonien contient 2 fois 1'énergie d'interaction, puisque cha-
que électron subit le champ moyen créé par tous les autres dlectrons.

A cause de la décroissance exponentielle des fonctions de base, les ter~
mes les plus importants sont les termes intraatomiques, et 1'on peut denc
négliger tous les autres (Friedel, 1969). Par ailleurs, je supposerai que
tous les V restants sont égaux; le Hamiltonien d'interaction prend alors la

forme

”._VZ Z Z 1 n (1-8 ). (7-33)

"o o Ji M s°'1 J:st’z "-"1:'5“
115 1'
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La signification physique de cette expression est immédiate: elle exprime
le fait que chaque électron subit le champ Coulombien répulsif 44 aux autres
électrons du méme site; en vertu du principe de Pauli qui interdit A deux
¢lectrons d'occuper la méme spin-orbitale, la répulsion due aux électrons de
méme spiﬁ est plus faible. Ceci favorise donc la polarisation de spin des
~ électrons 3d. L'énergie d'interaction V , calculée dans 1'approximation de
Hartree-~Fock est largement surestimée; en effef, 1'approximation de Hartree-
Fock, négligeant les corrélations de Coulomb entre électrons de spins oppo-
sés, leur permet de s'approcher nutuellement en moyenne beaucoup plus ¢qu'ils
ne le font réellement. On peut néanmoins rester dans le cadre commode de
1'approximation de Hartree-Fock, 4 condition de remplacer 1'énergie d'inter—
action V par une énergie d'interaction effective ULff (Friedel, 1969}; une
partie des corrélations est ainsi prise en compte.

Nous obtenons finalement 1'expression du Hamiltonien d'interaction:

HF_ F P -
%e - .Z de:; Hy & nJl T (7 34)
Jephe &
ol
HF - -
ﬂeJrF: e Ut'.‘ff Z nJ:Fls_c' (7 35)
Mf.

est la correction d'énergie de 1'état |j,u, o) due & 1'interaction

Coulembienne.

7-3.3. Choix des paramétres et résultats

Les paramétres de Slater-Koster, entre premiers et seconds veisins, ont
eté caleulés 3 1'aide de la théorie de Harrison (1980). Bien qu'il s'agisse
de paramétres calculés pour 1'état massif, ils constituent une approximation
raisonnable pour des plans monoatomiques, 1'essentiel des effets de surface
pouvant étre attribué 4 1l'absence de certains des premiers voising. Outre
les électrons 3d, j'ai inclus dans ce caleul les électrons 4s, dont la hande
recouvre celle des électrons 3d. Contrairement aux calculs antérieurs (Ben-
nett et Cooper, 1971; Takayama et col., 1976), 1'hybridation a été pleine-

ment prise en compte. Les positions respectives des bandes 34 et 4s ont été
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Figure 7-1: (a): densité d'états de la bande 3d, pour un métal
massif; (b): dans le cas d'un plan monoatomique, le rétrécissement
est différent pour les orbitales "dans le plan" et pour les orbi-
tales 'hors du plan”, induisant un tranfert d'électrons des pre-
miéres vers les secondes; (é): sous l'effet de 1'interaction Cou-
.lombienne, déplacement des orbitales tendant & réduire le déséqui-

libre de population.

ajustées de fagon & obtenir les nombres d'occupation de 1'4tat massif, les
calculs ab initio de Noffke et Fritsche (1981), et de Wimmer et col. (1984)
ayant montré qu'ils sont inchangés pour une surface ou un plan monoatomique.
Pour 1'énergie effective d'interaction Lgff, j'ai choisi la valeur 1 eV, qui
rend compte convenablement de la polarisation de spin pour le fer, le cobalt
et le nickel. Le calcul de cette dernidre est effectué par itérations, jus-

qu'ad obtention d'une solution autocohérente.

Un paramétre important du probléme est la séparation d'énergie entre les

différentes orbitales, due au champ cristallin. Dans les matériaux nassifs,




152 chapitre 7

elle est trés faible, 1'environnement électronique étant gquasi-sphérique. Il
n'en n'est pas de méme pour une surface: la séparation de champ cristallin
_peﬁt alors étre beaucoup plus grande. C'est une grandeur qui dépend essen-
tiellement des interactions Coulombiennes entre électrons; elle doit donc
étre calculée de fagon autocohérente, ce qui est hors de notre propos. On
peut néanmoins s'en faire une idée qualitative 4 1'aide du raisonnement sui-
vant (schématigé sur la figure 7-1):

(i} dans un film monoatomique, & cause de 1'ahsence d'atomes premiers
voising, la bande 3d subit un rétrécissement;

(i) les orbitales qui pointent vers 1'extérieur du film (yz, zx, 3z%-r%)
sont plus affectées par ce rétrécissement que celles qui sont dans le
plan (xy, *2-1%);

(iii) la bande 34 étant plus qu'd demi remplie, ce rétrécissement
anisotrope donne lieu & un transfert d'électrons des bandes xy, x%-p>

~ vers les bandes yz, zx, 3z%-r%;

{iv) 1'énergie d'interaction Coulombienne étant plus importante entre &~
lectrons appartenant 3 une méme orbitale qu'entre électréns d'orbitales
ﬂifférentes (2 cause d'un plug fort recouvrement spatial), ce transfert
d'électrons cause un accroissement d'énergie coulombienne; ceci ge tra-

duit par une séparation des niveaux (dite de champ cristallin)

A o= Elyz, zx, 3z2°-r*) - E(xy, x-y%) {7-36)
qui tend A égaliser les populations des différentes sous—bandes 3d.

Je fais 1'hypothése que la différence d'énergie entre les niveaux yz, zx

et 3z'-r®, d'une part, et entre les niveaux xy et x*-y®, d'autre part, peut

étre neégligée devant z%r En comparant (cf figure 7-2) la dispersion des

bhandes d'énergie et la ;:;me de la densité d4'états avec les résultats des
calculs autocqhérents de Wimmer (1984}, pour un film cfe (111) monoatomique
de cobalt paramagnétique, j'al estimé qu'une séparation de champ cristallin
Acrist:_O,S.eV constitue une valeur raisonnable.

Les tabhleaux 7-3 et 7-4 rassemblent les paramétres (exprimés en eV) uti-
lisés par la suite pour le fer, le cobalt et le nickel.

J'ai réalisé la diagonalisation du Hamiltonien en utilisant 1a méthode de
Jacabi. Les calculs de densité d'états ont été effectnéds par la méthode
d'intégration linéaire triangulaire {Jepsen et col., 1978), dans laguelle la
zone de Brillouin A deux dimension est divisée en éléments triangulaires sur
lesquels les surfaces d'énergie constante sont remplacées par des portions

de plan. J'ai pris 400 triangles sur la zone de Brillouin réduite, la préci-
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Figure 7-2: Structures de bandes et densités d'états d'un film cfe
{111) de Co  paramagnétique, calculées avec 4

criat:o (a),
orist=0'5 ev (b), Z%rjstil,o eV (¢), comparées aux résultats des

calculs ab initio de Wimmer (1984) (4).
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Tableau 7-3

4smE3d (ssc:r)1 (sda)1 (ddcr)ml (f:?r:lﬂ.’)l (c'Id.?:‘)1
Fel 1,0 -1,63} -0,72| -0,67]| 0,36 | 0,00
ol 1,0 -1,69{ -0,63| -0,54] 0,29 | 0,00
Ni| 1,0 -1,71} -0,59¢ -0,46] 0,25 | 0,00

Tahlean 7-4

(ssdé (sda)2 (ddaj2 (ddn’)2 (ddé‘)z

Fe| 0,00 | 0,00 | -0,12] 0,06 | 0,00
Co| 0,00 | 0,00 -0,18] 0,05 | 0,00
Ni| 0,00 | 0,00 -0,08] 0,04 | 0,00

sion ainsi obtenue é&tant suffisante.

Les figures 7-3 et 7-4 montrent la structure de bandes et les densités
d'états projetées en spin obtenues pour des films monoatomiques efe {001) et
(111) de cobalt ferromagnétique. Les moments magnétiques de spin calculés
pour des films monoatomiques cfe (001) et (111) de fer cobalt et nickel sont
représentés sur la figure 7-5, comparés i ceux des matériaux massifs et A
‘ceux cal;ulés ab initio par d'autres auteurs; on constate un accroisgement
progressif du moment magnétique lorsque la coordination diminue, df au ré-
trécissement de la bainde 3d, lequel se traduit par une augmentation de la
densité d'états au niveau de Fermi. Les résulifats obtenus sont en bon accord

avec ceux des caleculs ab initio.

7-4. Anisotropie magnétocristalline dans les films monoatomiques de métaux
de transition

Je présente iei, en les discutant, les résultats des calculs d'anisotro-
pie magnétocristalline obtenus sur la base de la théorie perturbative du pa-

ragraphe 7-2, et des structures de bandes calculées ci-dessus.
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Figure 7-3:

Co cfe (001)
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i1 & I

EI(eV)I

Structure de

bandes et densité d'é&tats projetée en

spin, pour un film moncatomique cfc (001) de Co ferromagnétique

(12

spin majoritaire; J:

spin minoritaire).

La courbe en pointil-

lés représente 1'intégrale de la densité totale d'électrons.
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Figure 7-4: Idem fig. 7-4, pour un film nonoatomique cfe (111).
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Figure 7-5: Moments magnétiques calculés pour des filme monoatomi-
ques cfc {001) et (111) de Fe, Co et Ni, comparés 3 ceux des maté-
riaﬁx massifs, et A& ceux calculés ab initio par d'autres auteurs:
(1} Fu et col. (1985}, (2) Jepsen et col. {1982), (3) Noffke et
Fritache (1981}.

La valeur attribuée A la constante de couplage spin-orbite varie d'un au-
teur & 1'autre; j'ai donc choisi une valeur moyenne: £=0,05 eV. La méthode
d'intégration linéaire triangulaire ne pouvant étre utilisée simplement pour

1es calculs d'anisotropie, j'ai effectué les 1ntégrat10ns dans 1'espace des

-
k par une méthode de tirage aléatoire. A cause de la différence d' énergie

¢'-¢ figurant au dénominateur dans 1'équation (7- 21}, 1'intégration converge
tres lentement {cf figure 7-6), et il faut prendre plus de 5000 points sur
la zone de Brillouin réduite; par ailleurs, j'ai imposé 4 €'-¢ une limite
inférieure (107° eV), correspondant A la précision & laquelle sont calculées

les valeurs propres de l'énergie; le caleul sur PC dure environ 40 ninutes.
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Figure 7-6: Evolution de 1l'anisotropie k; calculée pour un film
moncatamique cfc (111) de Ni, en fonction du nombre de points

d'intégration dans la zone de Brillouin.

T7-4.1. Importance du champ cristallin

La séparation d'énergie due au champ cristallin est une grandeur diffici-
le & évaluer dans un film ﬁonoatomique, ainsi que je 1'ai montré au paragra~
phe précédent. J'en ai donc fixé l'ordre de grandeur probable, & 1'aide
d'arguments qualitatifs. I1 importe maintenant d'étudier 1'influence de ce
paramétre sur l'anisotropie magnétocristalline, afin d'évaluer 1'erreur pos-
sible‘due 3 ia méconnaissance du champ cristallin. |

La tableau 7-5 montre la variation en fonction de dLrIst de 1la constante
d'anisotropie 'R; calculée pour des filmsg monoatomiques de cobalt et de
nickel cfe (001). On constate que

(i) les valeurs d'anisotropie sont de 1'ordre de 107 3 2x10"% eV/atome

(107™® eV/atome correspond A peu pras & 1 erg/em?), en accord avec les
resultats de Gay et Richter (1986, 1987) et de Karas et col. (1988);
(ii) 1'anisotropie magnétocristalline dépend trés fortement du champ

cristallin.
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Tableau 7-~5

4 (eV) -0,5 10,6 051]1,0

crist

Co cfc (001)

- -0,471{-1,34|-1,98]-2,12
R; (107%aV fatome)

Ni e¢fe (001)

_ 0,12]-0,16|-0,86}-1,14
K; (107%aV /atome)

Ce dernier point indiqune que 1'on ne pourra espérer obtenir un résultat réa-
liste pour l'anisotropie magnétocristalline que lorsque l'on aura une con-
naigsance détaillée du champ cristallin. La méthode qui donne actuellement
les meilleurs résultats pour le calcul des propriétés electroniques des mé-
taux est basée sur la fonctionnelle de la densité locale de spin (c'est cel-
le qu'ont utiliseée Gay et Richter (1985, 1987) et Karas et col. (1988));
elle prédit de fagon remarquable les paramdtre de maille, moment magnétique,
énergie de cohésion, des métaux cubiques. Par contre, elle rend compte assez
mal dehla répartition des électrons au sein de la bande 3d, ainsi que 1'ont
montré Oles et Fulde {1984); notamment, elle sous-estime 1'anisotropie de
distribution de charge & la surface, et donc suregtime la séparation d'éner-
gie de champ cristallin.

Une conséquence importante de cette sensibilité de 1'anisotropie magnéto-
cristalline au champ cristallin est que 1'on doit observer d'importantes
différences selon que 1'on a affaire & une surface libre ou une intevrface;
en effet, dans le premier cas les orbitales peuvent s'échapper librement
vers le vide, alors que dans le cas d'une interface, elle sont soumise au
chémp cristallin créé par les atomes du substrat.

Par ces considérations, je souhaite attirer 1'attention sur les limites
probables de la méthode de la fonctionnelle de la densité locale de spin, et
illustrer comment des modéles simples, comme celui de Oles et Fulde (1984)
ou celui que je présente dans ce chapitre, peuvent contribuer & la com~
préhension des phénoménes. 81 des méthodes de calcul ab initio autocohéren-
tes, comme celle de la fonctionnelle de la densité locale de spin, sont sans
conteste les plus efficaces pour obtenir des résultats gquantitatifs réalis-

tes, des méthodes semi-empiriques comme celle des liaisons fortes, utilisant
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un nombre restreint de paramdtres dont la signification physique est trans-
parente, me semblent plus aptes 4 interpréter physiquément ces résultats.

Ces différentes approches sont complémentaires les unes des autres.

7-4.2. Influence du remplissage de la bande de valence

Je prendrais désormais ﬁhrisfzﬂ,S eV, A la lecture des tableaux 7-3 et
T-4, il apparait clairement que les divers métaux de transition (Fe, Co, Ni)
sont décrits & 1'aide de paramétres trés voisins. L'essentiel de la diffé-
rence entre les propriétés de ces métaux peut done étre attribué au remplis-
sage de la bande de valence. J'ai calculéd 1'anisotropie magnétocristalline
de films monoatomiques cfc (001} et {111}, pour des nombres A% d'électrons
de wvalence allant de 7 (Mn) A 10 (Ni)}. Afin d'étudier un peu plus finement
1'effet du remplissage, j'ai inclus dans ce caleul des matériaux fictifs
ayant des nombres d'électrons intermédiaires. Il est i noter que le mangané-
se est antiferromagnétique, alors que nous n'édtudions iei que 1'état ferro-

magnétique. Le tableau 7-6 rassemble les résultats.

Tableau 7-6

NF T (Mn) 1,5 8 (Fe) 8,56 9 (Co) 9,5 {10 (Ni)

cfe (001)

0,98 1,10 0,00 -1,38 -1,98 2,11 -0,86
K, (107° eV /atome)

cfe {111)

1,37 0,80 -0,61 -1,12 ~2,417 -1,13 -0,43
X, {10™® eV /atome)

On constate qﬁe 1'anisotropie magnétocristalline dépend fortement du rem-
plissage de la bande de valence. Ce fait s'explique assez simplement: dans
I'équation (7-21), & cause de la présence au dénominateur de la différence
d'énergie €'-¢ entre états situés de part et d'autre de € 1'anisotropie
depend essentiellement du voisinage du niveau de Fermi. Elle peut donc va-
rier sensiblement lorsque €, se déplace par suite du remplissége de la bhande

de valence.
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Figure 7-7: Constante d'anisotropie K, calculée, pour des films
films monoatomiques ofe (001) et {111), en fonction du nombre Nv
d'électrons de valence, et résultats de calculs ab Initio: (1) Gay
et Richter (1986, 1987), (2} Karas et col. (1988).

Peut-on aller plus loin, et tenter de dégager des lois générales pour
l'anisotropie? J'ai représenté sur la figure 7-7, la variation de 1'aniso-
tropie magnétocristalline, en fonction du nombre d'électrons de valence,
ainsi que les résultats obtenus par 4'autres auteurs.

(i} bien que les valeurs numériques ne soient pas exactement les ménes,
l'énergie d'anisotropie pour les orientations (001) et (111) a essen-
tiellement la méme dépendance par rapport au remplissaée de la bande de
valence (courbe en pointillés sur la figure 7-7); une forme de varia-
tion similaire est obhtenue par Desjonquéres et col. {(1988). Ceci suggé-
re que l'anisotropie dépend d'une facon systématique du rempligsage de
la bande de valence, 1les détails de la structure de bande n'ayant
qu'une importance secondaire.

(ii) les résultats ohtenus par Gay et Richter (1987) pour le cobalt et le
nickel sont du méme signe que les nbtres, leurs valeurs numériqués é-

tant plus grandes;
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(iii) par contre, pour le fer, les anisotropiesz calculées par Gay et
Richter (1987) et par Karas et col. (1988) sont de signes opposéds: ceci
provient peut-&tre du fait que le fer correspond environ i la valeur du
remplissage pour laquelle 1'anisotropie a'annule sur notre courbe, ren-

dant ainsi le calecul plus sensible aux détails.

En ce qui concerne le cobalt, on trouve une anisotropie magnétocristalli-
ne négative, c'est-id-dire favorisant l'aimantation dans le plan. Ceci est en
contradiction flagrante avec les résultats expérimentaux. Toutefois, il faut
bien garder & 1'esprit que le sytéme étudié ici est fort éloigné de la si-
tuation expérimentale:

(i) on n'a pas tenu compte de 1la présence d'un substrat; la modification
de la structure électronique, notament du champ cristallin, par ce der-
nier peut affecter profondément 1'anisotropie magnétocristalline.

(ii) d'autres mécanismes d'anisotropie peuvent coexister et entrer en
compétition avec celul de 1'anisotropie magnétocristalline de surface,

étudié dans ce chapitre (ef chapitre 8).

7-5. Moment orbital dans des films monoatomiques de métaux de transition

Ainsi que je 1'ai signalé au début de ce chapitre, le moment magnétique
orbital des films ultraminces ferromagnétiques n'a jamais été calculé jus-
qu'd maintenant, les auteurs ayant probablement été rebutés par 1'apparente
difficulté du calcul. L'utilisation de la théorie des perturbations permet
pourtant de 1'obtenir pour ainsi dire gratuitement, moyennant 1'ajout d'une

ligne dans le programme de calcul de 1'énergie d'anisotropie.

7-5.1. Arguments qualitatifs en faveur d'une anisotropie du moment
magnétique

L'idée qui se trouve & 1'origine de cette étude du moment orbital procéde
des considérations suivantes:
(i) 1'énergie d'anisotropie et le déblocage du moment orbital trouwvent
tous deux leur origine dang le couplage spin-orbite:
(ii) dans un matériau cubique massif, & cause de la haute symétrie de

1'environnement cristallin, 1'énergie d'anisotropie est trds faible (de
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1l'ordre de 107% & 107% eV/atome) et, corrélativement, il en est de méne
pour 1'anizotropie du moment orbital {(de 1'ordre de 107% pg/atome);
(iii) dans un film monoatomique, ou & une surface, 3 cause de la sSymétrie
réduite, 1'énergie d'anisotropie peut devenir considérablement plus
grande (jusqu'a 107% eV/atome); dés lors, ne doit-on pas s'attendre &
ce que 1l'anisotropie du moment orbital soit elle aussgi beauncoup plus

importante dans un film ultramince que dans un matériau massif?

J'ai effectué le calcul de perturbation au paragraphe 7-2, de facgon A
mettre clairement en évidence la profonde corrélation formelle entre 1'éner-
gie d'anisotropie et le moment orbital. Il apparait des équations {7-20) &
(7-22) que leur dépendance angulaire est la méme; de plus, l'ordre de gran-
deur auquel on peut s'attendre est le méme pour G“ﬂ'*%’*%’*ﬂ) {&g. (7-21))
et H(“1’FE'*%'*5) (ég. (7-22)). En ordre de ¢grandeur, 1l'énergie d'anisotro-
ple AE et 1'anisotropie 4AM du moment magnétique doivent donc vérifier

AE £

—_ N {7-37)
aM 4,

Avec une énergie d'anisotropie de l'ordre de 10™% eV/atome et une constante
de couplage spin-orhite de 1'ordre de 0,05 eV, on peut ainsi s'attendre &
une anisotropie du moment magnétique allant jusqu'a 0,1 yB/atome.

Remarquons que la méme régle s'applique pour les matériaux massifs, puis-
que pour le fer et le nickel, aussi bien théoriquement qu’expérimentalement,
on a AEfAM % 0,02 4 0,12 eV/yb b E/“k (Fritsche et col., 1987). On pourrait
1'établir d'une fagon analogue, 3 1'aide d'un calcul de perturbation au qua-

triéme ordre.

T-5.2. Résultats des calculs de moment orbital

Le tableau 7-7 donne la valeur moyenne (Mﬁ+ﬁf)/2 et l'anisotropie (My~Mf)
du moment magnétique orbital calculées pour des films monoatomiques cfe
(001) et (111) ayant différents nombres d'électrons de valence, ainsi que la
valeur expérimentale du moment orbital du matériau massif correspondant
(Wohlfarth, 1980).

La valeur moyenne du moment magnétique orbital est en accord aves celle
du métal massif correspondant, tant pour le signe, que pour 1'allure de la

variation en fonction du nombre d'électrons de valence; ceaci est 44 au fait
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Tableau 7-7

v, 8 (re)| 8,5 |9 (co)| 9,5 [10 (i)

i(u”wﬁ) cfc (001)| 0,15 [ 0,19 | 0,23 | 0,20 | 0,11

2 t L cfe (111){ 0,15 0,16 0,20 0,13 0,07
(yh/atome) magsif 0,09 0,15% 0,05

et
(M-M) fefe 001)| 0,03 | 0,14 | 0,20 | 0,21 | 0,08
| (n,7atome) \cfe (1313 0,09 | 0,23 | 0,24 | 0,10 | o,04

que la contribution isotrope au moment orbital est peu sensible & la symé~

trie du site cristallographique, et aux détails de la structure de bandes.

Le signe positif correspond au fait que la bande 34 est rlus qu'a demi

remplie.

Le point important est que 1'on obtient effectivement une anisotropie du
moment magnétique, valant en moyenne 0,1 yh/atome, ce qui egt précisément ce
que j'avais estimé 4 1'aide d'arguments qualitatifs au paragraphe 7-5.1. La

variation de 1'anisotropie du moment magnétique par rapport au nombre d4'é-~

lectrons de valence a une allure similaire pour les orientations (001) et

(111). On a probablement, ici aussi, une dépendance systématique par rapport
au remplissage de la bande de valence.

La prédiction d'une anisotropie importante (par rapport au cas du maté-

riau massif) du moment magnétique constitue un résultat nouveau. Je me suis

efforcé de le mettre en évidence avant tout & 1'aide d'arguments de symétrie

et d'ordres de grandeur, plutdt que par les calculs numériques auxquels

peut &tre reproché leur caractére gsemi-empirique. Quoigu'il en soit, il me

semble important que ce résultat soit confirmé par d'autres auteurs, si pos-
gible par deg caleuls de type ab initio. Certes, de tels calculs sont beau-

coup plus difficiles que ceux que j'ai présenté iei: néanmoins ils ne le

sont pas plus que ceux

de 1'énergie d'anisotropie, puisque, comme je 1'ai

montré, ce sont essentiellement les mémes. On peut donc raisonnablement es-

pérer que dans un avenir proche, des publications théoriques viendront con-

firmer 1'existence d'uhe anisotropie du moment magnétique dans les filme

ferromagnétiques ultramineces.
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7-5.3. L'anisotropie du moment magnétique peut-elle @&tre observée
expérimentalement?

I1 peut paraitre quelque peu stérile ou académique de prévoir théorique-
ment des effets trop petits pour étre mis en évidence expérimentalement. Il
importe donc de discuter la mesurabilité de cette anigotropie du moment
magnétique.

J'ai évalué cette dernidre 4 environ 0,1 ;%/atome. La surface typique
d'un échantillon étant de 1 en?, et la surface occupée par un atome de 1l'or-
dre de 5 A*, 1'anisotrople de moment magnétique A mesurer se monte environ i
2X107% uem cgs.

La sensibilité en moment magnétique des magnétométres les plus sensibles
(magnétométre & SQUID, Piezomagnétométre) est de quelques 10™® uem cgs. Néan-
moing, on n'a pas une telle précision pour 1'aimantation spontanée; en ef-
fet, ainsi que nous l'avens vu au chapitre 4, la mesure de cette dernidre
est affectée sérieusement par le probléme de la soustraction de la contribu-
tion du support, et par la nécessité de faire une extrapolation A champ nul
de mesures faites sous des champs de plusieurs dizaines de kOe. Dang des
conditions favorables, et en travaillant tras ninutieusement, il me senble
possible d'obtenir avec ces appareils une précision de quelques 1077 uem cgs

pour l'aimantation spontanée, ¢e qui rendrait mesurable 1'effet prévu.
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CHAPITRE 8

ANISQTROPIE INDUITE PAR
LES DEFORMATIONS INTERFACIALES

Lorsque les paramétres de maille du film magnétigue et du substrat diffé-
rent, comme c'est le cas pour les films de cobalt sur or, il apparait des
déformations dn réseau cristallin, lesquelles, par le biais du couplage ma-
gneétoélastique, donnent lieu & une anisotropie magnétique. Dang ce chapitre,
j'étudie cette anisotropie due au désaccord de pas de réseau, son ordre de
grandeur, et sa dépendance par rapport & 1'épaisseur du film magnétique
(Chappert et Bruno, 1988; Bruno et Seiden, 1988).

Je montre ainsi que, en premiére approximation, 1l'anisotropie induite par
les deéformations interfaciales se comporte comme une anisotropie de surface
effective, qualitativement différente quant & son origine et ses conséquen—
ces physiques de 1'anisotropie magnétocristalline de surface introduite par
Néel, et que j'appeleral anisotropie magnétodlastique de surface. l'estima-
tion de son ordre de grandeur suggére que ce mécanisme intervient pour une
part importante sinon prépondérante dans 1'anisotropie de surface observée

expérimentalement dans les films Au/Co/RAu.

8-1. Un modele phénoménologique simple des déformations interfaciales

Le désaccord n:(af—as)/aS entre le pas de réseau a du substrat, et celui
a, du film magnétique induirait une énergie d'interface importante si chacun
des matériaux en contact gardait rigidement son paramdtre cristallin propre.
Ce désaccord de maille peut é&tre accommodé de deux fagon différentes:

{i} par une déformation homogéne planaire du film, de maniére 3 adopter
le pas de réseau du substrat;

{ii) par 1'introduction de dislocations d'interfaces. Dans le cas simple
représenté sur la figure 8-1 (deux réseaux cubiques simples (001)}, ce
sont des dislocations-coin, siftuées dans le plan de 1'interface: le
vecteur de Burgers est perpendiculaire & la ligne de dislocation, et
parallele au plan.

La configuration adoptée par le systéme résulte de la compétition énergéti-

que entre les deux mécanismes (Frank et van der Merwe, 1949a,b). Le probléme
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Figure 8-1: Schéma représentant les dislocations interfaciales;

(m): atomes du substrat; (A): atomes du film magnetique.

trés complexe de la détermination de 1'état d'équilibre, de la structure et
de 1'énergie des dislocations interfaciales a &té abordé par de nombreux au-
teurs (Frank et van der Merwe, 1949a,b; van der Merwe, 1963a,h; van der Mer-
we, 1970; Snyman et van der Merwe, 1974a,b; Snyman et Snyman, 1981; Milchev
et Markov, 1984; Markov et Milchev, 1984a,b).

Je propose ici un modéle phénoménologique expliquant trés simplement
l'ensemble des phénoménes observés, L'hypothése sur laguelle est fondé ce
modéle est que 1'énergie associde aux dislocations d'interface peut étre
prise en compte sous la forme d'une tension de ligne de dislocation p. Ceci
revient a négliger 1l'interaction entre dislocations, et avec la surface li-

bre. Cette approximation se justifie par le fait que 1'énergie de la dislo-

cation dépend surtout du champ de déformation en son coeur.
Sous 1l'effet d'une déformation homogéne &, le paramétre de réseau du film

devient

2= a,lie), (8-1)

et 1'énergie élastique associée vaut, A 1'approximation de Hooke,

Ee]': VEC'EZ, (8—2)

ol Vest le volume du film et C une constante d'élasticité.

La distance moyenne d entre dislocations est donnée par la période de
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vernier
1 1 1 1
== |- = m —letnl, (8-3)
d a a
8 f

et 1'énergie due aux dislocations vaut

1
oS uoo | ek, (9-4)
a
f

ol

Edisz § H

ol @ est un facteur numérique dépendant de 1'arrangement géométrique des
dislocations (& vaut 2 dans le cas simple ol elles forment un grillage A
maille carrée).

L'état d'équilibre s'obtient en minimisant 1'énergie totale E;1+E;18 par
rapport 4 ¢£. Nous obtenons alors trés simplement le résultat suivant:

(i} lorsque 1'épaisseur est inférieure A une épaisseur critique

e . (8-5)

il y a pseudomorphisme total, et la densité de dislocation est nulle.
(ii) pour des épaisseurs supérieures A e il y a coexistence d'un pseu-
domorphisme partiel et de dislocations interfaciales; la déformation

vaut

EX - q—, (8-6)

et la densité de disglocations
1 il e,
- -m-[ - —u}. (8-7)

{iii) lorsque |7u| est trop grand, e est inférieure 4 1'épaisseur d'un
plan atomique; cela signifie qu'il n'y a alors jamais pseudomorphisme
total; e, perd bien sfir sa signification d'épaisseur critique, mais les
formules (8-6) et {(8-7) restent valahles.

La figure 8-2 mentre la variation par rapport 4 1'épaisseur de la déforma-

tion € et de la densité de dislocations 1/d. Ce comportement s'interpréte
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Figure 8-2: Variation par rapport A 1'épaisseur de la déformation

€ et de la densité de dislocations 1/d.

simplement: 1'énergie élastique est proportionnelle au volume total du film,
et dépend quadratiquement de la déformation ¢, alors que 1'énergie associée
aux dislocations est proportionnelle & 1'aire du film, et dépend 1lindaire-
ment de € il en résulte qﬁe le pseudomorphisme est favorisé pour de faible
épaisseurs, et de faibles valeurs de |7|, tandis que, pour des valeurs im-
portanfes de |n| et de 1l'épaisseur, 1'accomodation du désaccord par les dis-
locations interfaciales est énergétiquement plus favorable. Le changement de
régime & 1'épaisseur critique provient du fait que la densité de disloca-

tions s'exprime comme une valeur absolue |ety].

Ordres de grandeur:

- pour le cobalt, 1'énergie élastique par unité de volume s'éerit

Eé.l

- I ]

& te Lo e
c + + c -
v 11(11 22) 12611622 + ) CS3 33 + 013(611+622)€33

“+
[ I

DAL RCHIREE (5-8)

la  déformation € é&tant planaire isotrope, nous avons €,7¢,,°¢ et

6122613:623:0. Par ailleurs, il n'y a pas de contrainte normalement au plan

et le film est libre de se déformer verticalement pour minimiser son énergie
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élastique; la déformation correspondante est
2¢
13
= = & (8"'9)

<
33

£
33

L'énergie élastique s'exprime alors en fonction de la déformation planaire &

Ee.! 1 20213 1 P
-—‘;- = -2- 2 011+C’12- u = "2" c ’ (8-'10)
33

et en utilisant les valeurs des constantes d'élasticité mesurées par Mac
Skimin (1953), nous obtenons (=8,2x10'%erg.cm™?;

- 1'ordre de grandeur de la tension de dislocation est u ¥4x10 %erg.on™
(Kittel, 1983);

~ sachant gue le désaccord de maille entre I1'or (111) et le cobalt {0001)
est 17=-14%, nous pouvons évaluer 1'épaigseur critique pour du cobalt sur or
a ecmBA.

Les résultats prédits par ce modéle simple sont comparés sur la figure
8-3 & ceux obtenus expérimentalement par Renard et col. (1989), pour les
films de cobalt sur or. Compte tenu de la dispersion des résultats expéri-
mentaux, 1l'accord peut étre considéré comme satisfaisant, sauf pour le pre-
mier plan atomique, pour lequel le moddle prévoit une structure pzeudomor-
phique, en contradiction avec 1'expérience; ce dernier point n'est pas trés
étonnant, car aux trés faibles épaisseurs, 1'approximation consistant a né-
gliger 1'interaction des dislocations avec la surface est trés grossiére.

Un accord meilleur est obtenu dans le cas de films de nickel (001) sur
cuivre (001), pour lequel le désaccord paramétrique est beaucoup plus fai-
ble; les résultats des mesures de Matthews et Crawford (1970) sont comparés

4 la courbe théorique sur la figure 8-4.

Les résultats ci-dessus montrent que ce modéle, en dépit de son extréme
simplicité, déecrit de fagon tout 4 fait satisfaisante 1'essentiel des phéno-
ménes physiques associés au désaccord de maille interfacial. Je ne me suis
intéressé ici qu'd 1'état d'énergie minimale, de sorte que tous les problé-
mes de métastabilité liés a l'activation énergétique des dislocations inter-
faciales ont été négligés dans cette approche. Une telle étude m'éloignerait

trop de mon propos.
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Figure 8-3: Variation de

la déformation d'un films de ecobalt sur
or, en fonction de l'épaisseur de cobalt: courbe théorique, et ré-
sultats expérimentaux de Renard et col. (1929).

« Ni po1)/Cufool)

30 40 50 ;

Figure 8-4: Variation calculée théoriquement de la déformation
d'un film de

Ni {001} sur Cu {(001) en fonction de 1'épaisseur de

Ni, comparée avec les résultats expérimentaux de Matthews et Craw-
ford (1970).
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8-2. Anisotropile due aux déformations interfaciales: un mécanisme 4'aniso-
tropie de surface alternatif A celui de Néel

Nous savons que, par le hiais du couplage magnétoélastique, tonte défor-
mation entraine 1'apparition d'une énergie d'anisotropie magnétigue. Dansg le
cas d'une déformation planaire homogéne du film, 1'anisotropie induite est
uniaxiale, d'axe perpendiculaire au plan du film. L'énergie magnétoélastique

due aux déformations interfaciales est

E =VBe sin® 4, {8-11)

ol B est une constante magnétodlastique du matériau, et # 1'angle polaire

entre 1'aimantation et la normale au plan. Les déformations dues aux dislo-

cations d'interface ont une contribution nulle, ear leur valeur moyenne est
zéro.

Pour des épaisseurs supérieures a 1'épaisseur critique de pseudomorphis-

me, € étant inversement proportionnelle a 1'épaisseur, nous obtenons ainsi

une énergie d'anisotropie proportionnelle A la surface du film:

1t

E = 8B (-0 e sin’f

S KM gin?g, {8-12)
ME 8

ot K;“E est une constante d'anisotropie de surface. Je n'ai considéré jus-
qu'ici que le cas d'un film en contact avec un substrat et présentant une
surface libre; on peut se convaincre trés simplement que, le réaultat g'é-
tend au cas d'un film recouvert, si 1'épaisseur de couverture est grande de-
vant celle du film; les anisotropies magnétoélastiques dues aux déformations
des deux interfaces sont alors additives. Ceci est vrai dans le cadre strict
du modéle, et suppose, en particulier, que les deux interfaces soient iden-
tiques; dans la situation réelle, i1 peut en aller autrement, bien siir, mais

ceci ne peut pas é&tre pris en compte par un moddle aussi simple.

L'anisotropie de surface due & ce mécanisme, que j'appelerai dorénavant
anisotropie magnétodlastigue de surface est fort différente de celle due au
mécanisme proposée par Néel, ou anisotropie magnétocristalline de surface
(afin d'abbréger, dana la snite du texte, j'appeleral ces deux mécanismes
respectivement magnétodlastique et magnétocristallin).

En effet, je rappelle que dans le mécanisme magnétocristallin,1'anisotro-
pie de surface provient du fait que les atomes situés & la surface, ayant un

environnement cristallin dissymétrique, ont une énergie d'anisotropie trés
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grande, celle des atomes situéds & 1'intérieur du film étant en revanche com-
parativement négligeable; on peut done dire que 1'énergie d'anisotropie est
localisée au voisinage des faces du film, indépendamment de 1'épaisseur.

Par contre, dans le cas du mécanisme magnétodlastique, 1'anisotropie, é-
tant due & une déformation homogéne du film, est répartie uniformément dans
1'épaisseur; et c'est la variation inversement proportionnelle & 1'épaisseur
de cette déformation homogéne qui donne lieu au caractdre de surface de cet-
te ansitrapie.

Les deux mécanismes différent donc par leur origine physique, et par la
distribution spatiale de 1'énergie d'anisotropie; ceci doit donner lieu a
des conséquences physiques différentes pour lea deux mécanismes.

En effet, pour des épaisseurs importantes, la grande anisotropie d'un a-
tome de surface dans le cas du mécanisme magnétocristallin cause un ancrage
de 1'aimantation a4 1la surface; dans le cas du mécanisme magnétodlastique,
cet ancrage n'a pas lieu. De 1l'existence d'un ancrage superficiel de
l'aimantation dans un cas et pas dans 1'autre, il résulte des spectres de
modes propres d'excitation différents, pour des vecteurs d'onde kz non nuls
(¢'est-d-dire pour des modes non homogénes en z): 1'ancrage favorise la pré-
sence d'un noeud de vibration 4 l'interface, alors que 1'absence d'ancrage
favorise la présence d'un ventre de vibration; le profil d'aimantation dans
le film 4 température non nulle doit donc étre différent pour les deux
mécanismes.

La présence ou l'absence d'ancrage superficiel, devrait pouveir étre tes~-
tée par résonance d'ondes de spins, ce qui permettrait de discerner le méca-
nisme magnétocristallin du mécanisme magnétodlastique.

Une autre différence entre ces deux mécanismes est 1'existence d'un pla-
teau de 1'anisotropie pour des épaisseurs inférieures 3 1'épaisseur critique
de pseudomorphisme. Cette épaisseur est en général trés faible {quand elle

existe), et non accessible par des mesures de résonance ferromagnétique.

8-3. Comparaison avec les résultats expérimentaux

Dans le cas du cobalt (0001}, 1'énergie magnétoélastique par unitéd de vo-

lume s'écrit
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EME [zcia_(c11+c12)css
—- = B ¢ ain 28 = (A +4 3] € sin?p; (8-13)
v o A J:d
30

en utilisant les valeurs des c et des A mesurées respectivement par Mac Ski-
min (1953), et par Hubert et col. (1969), nous obtenons B=6,5x10° erg.cm™.
A partir des résultats expérimentaux de Renard et col. (1989), nous pouvons
alors évaluer la constante d'anisotropie magnétodlastique de surface des
filme Au/Co/Au:

KM=13 2 erg.on™. (8-14)

En comparant ce résultat & la valeur mesurée expérimentalement par résonance
ferromagnétique, K;EX”: 0,5 erg.cm™?, & température ambiante, nous pouvons
conclure que le mécanisme magnétoélastique contribue pour une part importan-
te A l'anisotropie de surface observée expérimentalement. La valeur obtenue
théoriquement est nettement plus grande que celle observée expérimental e~
ment; cecl est peut-&tre 1ié au fait que, comme je 1'ai montré au chapitre
précédent, 1la contribution du mécanisme magnétocristallin semble &tre néga-
tive pour le cobalt. Nous pouvons done conjecturer que 1'anisotropie de gur-
face observée expérimentalement est la somme d'une contribution négative due
au mécanisme magnétocristallin et d'une contribution positive due au méca-
nisme magnétoélastique, cette derniére étant prépondérante.

En tous cas, cette étude montre que 1'interprétation des résultats expé-
rimentaux est rendue extrémement hasardeuse, du fait de la présence compéti-
tive de plusieurs mécanismes, et qu'il faut prendre soin d'é4tudier 1'ordre

de grandeur possible de chacun de ces mécanismes avant de se prononcer.
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CHAPITRE 9

EFFETS DE LA RUGOSITE SUR L'ANISOTROPIE
MAGNETTQUE DES FILMS ULTRAMINCES

Les films ultraminces étudiés expérimentalement présentent inévitahlement
une certaine rugosité, alors que les études théoriques concernent générale-
ment des systémes parfaitement plans. Dés lors, la comparaison des résultats
théoriques et expérimentaux devient problématique, et il est nécessaire d4'é-
valuer 1'ordre de grandeur des effets associés & la rugosité. C'est ce que
je me propose de faire dans ce chapitre.

Plug particuliérement, je m'intéresserai A 1a modification par la rugosi-
té de l'anisotropie dipolaire de forme (Bruno, 1988b), d'une part, et de

1'anisotropie magnétocristalline de surface (Bruno, 1988a), d'autre part.

9-1. Modélisation de la rugosité

La connaissance expérimentale que nous avons de la rugosité des films ul-
traminces est trés sommaire, et de caractére statistique. I1 importe donc,
dans la description théorique, de la caractériser A 1'aide 4'un nombre de
paramétres aussi restreint que possible.

81 l'on définit =z(x,y) comme étant la cote d'une surface (ou interface),
et z sa valeur moyenne, dz{x,y) = z{x,y} - ; représente 1'écart 4 la pla-

néité. On appelle amplitude de rugosité ¢ la racine carrée de la valeur qua-

o= I (62)%, {9-1)

et longueur de corrélation de rugosité £, la longueur caractérisant 1'exten-

dratique moyenne de &z, soit

gion latérale des =zones planes. ¢ et F sont représentés sur la figure 9-1.
Je sguppose qu'il n'y a pas de corrélation entre les rugogités des deux

interfaces.

Pour les films BAu/CofAu, d'aprés les études de caractérisation (ecf cha-

pitre 2), nous avons oM 2 A et £ & 300 A, pour la premiére interface (i1
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Figure 9-1: Représentation schématique d'un film présentant de la
rugosité, montrant la signification de l'amplitude de rugosité o

et de la Iongueur de corrdlation f.

e T e e e e

Figure 9-2: Modélisation de la rugosité. .

est 4 noter que si de nombreuses techniques permettent d'obtenir une estima-~
tion de o, il n'en est pas de méme pour Z: A cet égard, la technique de mi-
croscopie électronique en champ sombre utilisée par D. Renard pour mesurer
la taillg des terrasses atomiquement planes sur la surface d'or est tout 3
fait intéressante).Pour la seconde interface, i1 est plus difficile d'étre
quantitatif; o 4 A et £ 2 100 A semblent é&tre des valeurs raisonnébles.
Pour les calculs, Je prendrais des valeurs moyennes pour les deux interfa-~

ces, soit: o 3 A et £ 3 200 Al

Afin de rendre les calculs plus aisés, je supposerai que la surface est

Fl

constituée d'un réseau carré de terrasses et de cratéres de coté Z et ayant
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respectivement pour hauteur et pour profondeur ¢, comme le montre la figure
9-2. Cette approximation permet de mener les calculs de fagon entidrement a-
nalytique; elle est basée sur 1'hypothése que 1'effet de la rugosité dépend
seulement de o et £, et pas des détails de la rugosité.

9-2. BEffet de la rugosité sur l'anisotropie dipolaire de forme

J'étudie ici 1l'effet de la rugosité sur 1'anisotropie dipolaire (due &
1'interaction magnétostatique entre spins}. Je fais tout d'abord 1'hypothése
que 1l'aimantation est uniforme en grandeur dans tout 1'échantillon. Je sup-~
pose ensuite que la direction de 1'aimantation est uniforme; pour un film
rugueux, ceci n'est vrai que si 1'on applique un champ statique suffisament
grand, ce qui correspond & la situation expérimentale d'une mesure
d'anisotropie. Pour obtenir 1'anisotropie dipolaire, il nous faut calculer
l'énergie magnétostatique en fonction de la direction de 1'aimantation. Je
~ferai cette étude dans le cadre de 1'électrodynamique macroscopique (appro-
ximation du milieu continu), c'est-a-dire que je négligerai les effets dus a
la nature discréte de la répartition atomique. Il faut malgré tout garder
présent & 1'esprit que 1'électrodynamique macroscopique fait intervenir des
moyennes spatiales sur des distances grandes devant la distance interatomi-
qua, et gu'elle n'est, en toute rigueur, pas applicable pour des films
ultraminces.

L'énergie dipolaire s'écrit

L3 d 2
Ecup: - EM'H v, (9-2)

ol 1'intégrale est étendue au volume V de 1'échantillon, et 7 est le c¢hamp
créé par la divergence de 1'aimantation Eh {champ démagnétisant); il vérifie

les équations de Maxwell:

R—— -

s
rot # = 0, {9-3}
—+ -+

div ¥ = -47 div N, {9-4)

de sorte que 1l'on peut considérer F comme un chanp de gradient dont le po-
tentiel est produnit par la densité de pseudo-charges p = - div .
Dans un film aux faces parfaitement planes, la composante perpendiculaire

de l'aimantation produit sur les faces du film des pseudo-charges magnéti-
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Figure 9-3: Pseudo-charges magnétiques et champ démagnétisant, (a)

dans le cas d'un film parfait, (b) dans le cas d'un film rugueux.

Figure 9-4: Schéma représentant la décomposition du film rugueux

en la superposition de 3 distributions d'aimantation.

ques, induisant wun champ qui lui est opposé (figure'9—3a); 1'énergie
magnétostatique est nulle quand 1'aimantation est dans le plan, et vaut
2aM *v lorsque l'aimantation est perpendiculaire; l'énergie d'anisotropie
dipolaire associée est bien connue, elle vaut
dip_ u - L P2 - _ ,. 2 . 5 _
5; = (Ehln Ehjp] sin“fl = vV (-2aM %) gsinZg. (9-58)
Cette anisotropie dipolaire de forme est proportionnelle au volume de 1'é-

chantillon; elle contribue donc & la constante d'anisotropie de volume mesu-
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rée expérimentalement.

Lorsque la surface du film est rugueuse, les pseudo-charges apparaissant
sur les bords des terrasses créent champ démagnétisant paralldle au plan du
film {(figure 9-3b). Nous avons alors une énergie magnétostatique non nulle
lorsque 1'aimantation est dans le plan, et dont 1'effet est de diminuer
1'anisotropie dipolaire, car 1'énergie magnétostatique satisfait 3 la régle
de somme {Yafet et col. 1986h)

EX+ By +E2 -8l gl - 2mty, (9-6)
Avant d'effectuer le calcul proprement dit, faisons un petit raisonnement
qualitatif: 1le champ démagnétisant paralléle au plan existe essentiellement
dang les rugosités, donc 1'énergie magnétostatique associde est proportion-
nelle 3 1'amplitude de rugosité, et non & 1'épaisseur du film; nous obtenons
donc une énergie d'anisotropie proportionnelle 4 la surface du £ilm; par

ailleurs, ce doit étre une fonction croissante du rapport d'aspect of/f de la
rugesite.

Pour calculer 1'énergie magnétostatique Ehjp du film rugueux, je considé-

" re la densité d'aimantation ¥ comme étant la superposition de trois densités
- -+

Aq . Ag, Eg; cette décomposition est représentée sur la figure 9-4. Les den-

-+ - - “+ -
gités dfaimantation Aﬁ, ﬁg et M induisent respectivement des champs Eﬁ, ﬁ%

et Eg; le champ F est la somme de ces trois champs. L'énergie magnétostati-
gque est donnée par la formule (2-2), qui devient ici

1. L e
¥ -—~[M-H+M-H). (9-7)
3 1 3
Les deux premiers termes se caleulent aigément, et valent respectivement

1 - e 2
- - Hl-Hl dv = eS8 27M *, et (9-8})

-, e 2
I ~—- M H 4V = 208 Zﬁfq . (9-9})
2 2 2 2

|l ]
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Nous obtenons facilement les trois derniers termes en remarquant que

R Y9t o (6-10)
- E A, " E; L, = - 5 M;- f .

-
étant donné que H1 et -ﬁz sont uniformes et }}3 alternd, nous obtenons

1 o v o - e
-—(M-HHJ-H] av=| - N % av=o, (9-11)
2 1 3 3 1 3 1
1 o o -+
--—(M H+M—H]dV: ~HH oav = o, (9-12)
2 2 3 a3 2 2
et
Ly 5 4
- —[M AN -H] av = -gs dm|-|. (9-13)
2 1 2 2 1 2

Seul le calcul du troisiéme terme est un peu délicat; il est présenté dans

1'Appendice 4. Nous obtenons finalement

-+ =k f 2
J. -~ M F dV = 208 211;—}-{] f[?.w[—'], avec (9-14)
3 3 2 E
\

OO ey (-x\ €2n41 Y2 +(2mbL )2]

£ yy . (9-15)

xmt n=0 in:0(2n+1 32 (2m+1 )?‘J(Zﬂ'l'l Y4+ (2mt1)?

=T

fx)

La fonction f est représentée sur la figure 9~5. Dans le cas ol les deux fa-
ces du film sont rugueuses mais décorrélées, nous pouvons ajouter les éner-
gies magnétostatiques correspondantes.

En utilisant la régle de somme (9-6), nous trouvons donc 1'expression de
1'énergie d'anisotropie dipolaire:

E dir_ [E | - g J«) gin?f = (V ke 4 oas g "“‘] sin? 4, (9-16)
a dip dip v &5

avec
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f(2m o/t)

0 o/E 1

Figure 9-5: Représentation graphique de la fonction f(2% af £} .

kHr- - oomy 2,
v

(9-17)
1-fiamw =t|.
)

La dépendance en sin®# dans 1'équation (9-16) se justifie sans caleul, sim-

o
Kd-“”: — MR
& 4

plement & partir du fait que les interactions dipolaires ne peuvent donner
que des harmoniques sphériques d'ordre 2.
L'anisotropie dipolaire se décompose donc en deux termesg
(i) un terme de volume qui n'est autre que 1'anisotropie démagnétisante
d'un filn parfait;
(1i) le terme de rugosité,'lequel gst un terme de surface, comme nous
1'avions vu 4 1'aide d'un raisonnement qualitatif; ce terme est propor-
tionnel A 1'amplitude de rugosité o, et est une fonction croissante du

rapport d'aspect o/% de la rugosité.

Pour nos films de cobalt, avee % 3 A et 7 200 &, nous obtenons
K;“’Pm 0,03 erg.cm ® . Ceci est beaucoup plus faible que la valeur mesurée
expérimentalement ngxp: 0,5 erg.em™. L'effet de la rugositéd sur 1'aniso-
tropie dipolaire de forme est donc négliigeable pour des films de faible ru-
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gogité; par contre, elle peut devenir trés importante pour des films de for-
te rugosité, la situation extréme étant celle des films & structure colon-
naire, pour lesquels une étude analogue a &té effectude par Yafet et col.
(1986hb) .

9-3. Effet de la rugosité sur l'anisotropie magnétocristalline de surface

Aux chapitres 6 et 7, nous avons é&tudié 1'anisotropie due & la rupture de
symétrie de 1'environnement cristallin d'un atome de surface, respectivement
dans le cadre de la théorie de Néel, et dans celui du ferromagnétisme itiné-
rant. Qu'advient-il de cette anisotropie lorsque la surface est rugueuse? Il
est difficile d'étudier ce problédme dans le cadre de la théorie des bandes,
car cette dernieére, étant basée sur le théoréme de Bloch, fait largement ap-
pel & l'invariance par translation (dans le plan) du systéme, laquelle est
brisée par la rugosité.

Pour ces raisons, j'étudierait 1'effet de la rugosité sur l'anisgotropie
nagnétocristalline de surface dans le cadre du modéle phénoménologique de
Néel, dont la signification physique est transparente. Afin de simplifier
les expressions, je ferai cette étude pour une surface cs (001); les résul-

tats seront immédiatement généralisables 4 un autre type de surface.

Je rappelle que dans la théorie de Néel (cf. chapitre 6), 1l'énergie d'a-

nisotropie par atome vaut

_— El(sllﬁf+522ﬁ:+smﬁz), (9-18)

A 3

avec les notations introduites au chapitre 6. Pour un atome situé dang la

masge du materiau, 311:'32223;39:2, de sorte que l'anisotropie est nulle. Pour
un atome de surface, 3 cause de la rupture de symétrie, 311:322:2 et Eaazi'

1
d'oll une énergie d'anisotropie W= 51 8in®f. Mais, en présence de rugosité,
les atomes situés sur des marches ont un environnement différent de rpeux si-

tués sur une terrasse ou un cratére; pour de tels atomes nous avons 511:2 et

L -4'- _ R Lyl _ a _-'-‘ e ' B .
Szz“saa’l ou bien .5'22,2 et S“..SSS..I, 1'anisotropie moyenne par atome de

marche vaut
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1 M, . 1
W o= ——1[—-(3 +3 )-s ]sinaa = ~1 sin?4, (9-19)
22 a3 4

1
Chaque atome de marche contribue done 4 une réduction de Zl 8in? # par rap-

port & une surface parfaitement plane. La variation relative de la constante

d'anisotropie de surface est donc

AKQ 1 (nombre 4 'atomes situés sur des marches)
—— = - ’ goit
K; 2 (nombre d'atomes de surface)
AR 20
—_— e, {9-20)
K F
8

Ce résultat simple est physiquement transparent; il exprime que la rugosité
induit une réduction de la constante d'anisotropie magnédtocristalline de
surface, quel que soit son signe. Cette réduction est propertionmelle au
rapport d'aspect o/f de la rugosité. Dans le cas de nos films Au/Co/Au, la
réduction est négligeable. Mais pour des films trés rugueux (plus précisé-
ment ayant un rapport o¢fZf non négligeable devant 1), par exemple s'il y a

interdiffusion, 1'anisotropie doit é&tre fortement abaissée par la rugosité.

9-4. Comparaison avec des résultats expérimentaux

Dans les paragraphes ci-dessus, nous avons étudié 1l'effet de la rugosité
sur l'anisotropie dipolaire et 1'anisotropie magnétocristalline de surface.
En revanche, il me semble plus difficile d'étudier 1l'effet de la rugosité
sur l'anisotropie de surface issue du mécanisme magnétodlastique (c¢f chapi-
tre 8). Nous pouvons néanmoins donner quelques arguments qualitatifs:

(i) 1'anisotropie magnétoélastigue de surface est due 4 la déformation

induite par le substrat;

{ii) on congoit aisément que la contrainte imposée par le substrat sera
plus efficace si celui-ci est parfaitement plan que s'il présente des
irrégularités, Ilesquelles favoriseront plutdt une adaptation du désac~
cord de maille par des défauts comme les dislocations, que par une dé-
formation uniforme.

Pour résumer, nous pouvons dire que la rugosité abaisse 1'anisotropie magné-

tique des films ultraminces, quelqu'en soit l'origine. Qu'en est-il du point
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de vue expérimental?

La prédiction de 1'influence de la rugosité sur 1'anisotropie a été con-
firmée par des résultats expédrimentaux de den Broeder et col. (1988): des
nmulticouches Au/Ce préparées par pulvérisation présentent des interfaces
diffuses, et une anisotropie de surface faible (K;:O,l erg.cm 2); aprés re-
cuit & 250°C, 1'étude des pics de surstructure en diffraction X montrent une
forte amélioration de 1la planéité des interfaces, et, corrélativement, une
augnentation dimportante de 1'anisotropie de surface (K%:O,dB erg.cm 2) est
observée. Des résultats analogues ont été obtenus par Renard et Renard
(1989) sur des films simples Au/Co/Au.
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CONCLUSION

J'ai abordé dans cette thése 1'étude expérimentale et théorique des pro-
priétés magnétiques de films ultraminces de cobalt.

L'étude des spectres de résonance ferromagnétique et des cycles d'hysté—
résis a montré la présence d'une forte anisotropie 3 1'interface entre 1'or
et le cobalt. Cette anisotropie s'oppose au champ démagnétisant, et est
responsable du basculement perpendiculairement au plan du film, de la direc-
tion de facile aimantation, pour des épaisseurs de cobalt inférieures a
11 &.

J'ai observé, & basse température, une forte augmentation du champ coer-
citif, et & température ambiante, un important trainage de 1'aimantation.
L'interprétation de ces phénoménes, basée sur 1'hypothése de 1'existence de
pareois et domaines, met en évidence le rédle crucial joué par la rugosité in-
terfaciale, illustrant ainsi 1'une des idées maitresses de ce travail, 2 sa-
voir 1'influence considérable des caractéristiques structurales sur les pro-

priétés magnétiques.

L'un des objectifs de ce travail était d4'expliquer 1'origine physique de
la grande anisotropie d'interface observéde expérimentalement dang les films
de cobalt sur or. J'ai envisagé essentiellement deux mécanismes:

(1) 1'anisotropie magnétocristalline de surface suggérée par Néel, que
j'ai étudiéde & la fois dans le modéle de Néel, et dans le cadre de la
théorie du magnétisme itinérant;

{ii} 1'anisotropie associée aux déformations induites par le désaccord
paramétrique interfacial; un modéle phénoménologique m'a permis de mon-
trer dque ce mécanisme (que j'appelle mécanisme magnétodlastigque pour
le distinguer de celuil de Néel} donne lieu également 3 une dépendance
en 1/e de 1'anisotropie totale, et est susceptible d'expliquer les oh-

servations pour les films de cobalt sur or.

J'ajouterai quelques remarques d'ordre général sur les propriétés deg
films ultraminces associées au couplage spin-orbite, que j'ai é&tudides en
théorie des bandes: anisotropie magnétocristalline, et moment magnétique or-
bital. L'ordre de grandeur obtenu pour 1l'anisotropie magnétocristalline est,
en accord avec les résultats d'autres auteurs, heaucoup plus grand que dans

les matériaux massifs. L'étude du wmoment orbital m'a permis de prédire un
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effet nouveau: une anisotropie du moment magnétique orbital, tréds supérieure
d celle des matériaux massifs. Ces effets sont associés A 1'abaizsenment de
la symétrie du systéme par rapport aux matériaux cubiques massifs. En raison
de la haute symétrie de ces derniers, les anisotropies d'énergie magnéto-
cristalline et de moment orbital n'apparaissent qu'au quatridme ordre, alors
que dans les films ultraminces, les anisotropies d'ordre deux sont permises.
Ceci explique que ces propriétés puissent &tre modifides par plusieurs or-
dres de grandeur, & 1'inverse de propriétés non assujetties & la aymétrie,
comme par exemple les composantes isotropes du moment magnétique et de 1'in~
tégrale d'échange, lesquelles varient au plus d'environ 20%. On remarquera
que dana le cas du cobalt hexagonal, la symétrie autorise les anisotropies
d'ordre deux, méme & 1'état massif; en fait, comme 1'a montré 1'dtude effec-
tuée dans le cadre du nmodéle de Néel, l'effet de basse symétrie est trés
fortement affaibli par la compacité de la structure cristalline de 1'état
massif.

La méthode semi-empirique {(liaisons fortes) utilisée pour ces études n'a
certes pas le pouvoir de prédiction quantitative des méthodes de calcul ab
initio autocohérentes. En revanche elle permet, par une modélisation trés
simplifiée du probléme ne conservant que les ingrédients essentiels, de
mienx comprendre le phénoméne étudié (ici les effets du couplage spin-
orbite). Par exemple, en faisant varier les différents paramétres du moddle,
nous pouvens appréhender leurs influences respectives sur la propriété é&tu-
diée. L'anisotropie magnétocristalline des films ultraminces, et méme des
matériaux massifs, est encore mal comprise; j'entends par 13 gu'il n'est pas
possible d'en justifier ne serait-ce que le signe, en fonction de grandeurs
fondamentales telles que la largeur de la bande 3d, son remplissage, la sé-
paration d'échange. Les études hasées sur des modéles de liaisons fortes de-
vraient permettre d'avancer en direction d'une telle compréhension qualita-
tive de 1'anisotropie magnétocristalline, tout comme les moddles de Heisen-
herg, TIsing, ou Hubbard ont joué (et jouent encore) un réle important dans

la compréhension du ferromagnétisme.

Les travaux présentés dans ce mémoire ouvrent des perspectives dans di-
verses directions:

(1) i1 me semble important d'approfondir 1'étude, commencée dang cette

thése, du lien entre les caractéristiques structurales et les proprié-

tés magnétiques des échantillons; en particulier, 1'étude comparative

des propriétés d'hystérédsis de films de rugosité interfaciale différen-
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te devrait permettre de préciser le rdle joué par ce paramdtre. Dans
les études publides précédemment sur le magnétisme des films ultramin-
ces, les auteurs ont toujours considéré 1'aimantation, le champ coerci-
tif, etc... comme des grandeurs statiques; 1'observation d'un trainage
important ouvre une bréche conceptuelle dans cette vision statique des
phénoménes, et montre que le facteur temps doit a priori &tre prisg en
compte, dés que l'on travaille 4 une température suffisament &levée. De
plus, 1'étude quantitative du comportement dynamique de 1'aimantation
procure des informations intéressantes sur la distribution des énergies
d'activation.

(ii) & 1'aide du magnétométre 4 SQUID en champ fort (80 kOe) récemment
mis au point au laboratoire par P. Beauvillain, C. Chappert, et P.
Veillet, nous sommes actuellement en train de tester expérimentalement
la prédiction d'une anisotropie importante du moment magnétique par
atome dans les films ultraminces.

(iii) sur 1le plan théorique, aprés avoir é&tudié 1'anisotropie magnéto-
cristalline de films moncatomiques isolés, il est intéregsant de consi-
dérer des films plus épais, afin d'étudier la variation de 1'anisotro-
pie en fonction de 1'épaisseur, et de la comparer 3 une loi en 1/e, et
également d'étudier 1'influence d'un substrat, etc... Enfin, i1 est
possible d'étudier d'autres effets 1iés au couplage spin-orbite, effets
magnétooptiques (Kerr, Faraday), et effet Hall anormal, dont 1'utilisa-
tion pour 1'étude du magnétisme des films ultraminces se développe
rapidement, et pour lesquels des effets spectaculaires peuvent étre at-

tendus 4 1'échelle du plan atomique.
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APPENDICE 1

DEPLACEMENTS D'UNE PAROX
DANS UN MATERIAU INROMOGENE
ET THEORIE DU TRAINAGE MAGNETIQUE

Al-1. Déplacements de parois dans un matériau inhomogéne

Je présente ici, les détails du caleul effectué au paragraphe 4-4.1, con-
cernant la propagation d'une paroi dans un film mince présentant des fluctu-
ations spatiales de tension de paroi. Les notations sont celles introduites
au paragraphe 4-4.1. Ce calcul s'inspire de celui proposé par Néel (1946a),

dans le cas d'un matériau massif.

Notre point de départ est 1'expression (4-4) de 1'énergie de la paroi,
développée au second ordre en AX et AT

I 1 (dAX\a L 8ATU%,y)
E=ehr + e ¥ —}—| dy+ e — AX(y) dy . (A1-1)
p ° o ' 2 [d;‘*] 0 ax ¥

Introduisons alers les transformées de Fourier:

N, 1 I L .
ﬂ?(kx,k}) = —; de Ody exp[~1(kxx+k}jd] Arix, ), {A1-2)
I
et
N 1 L
AX(k ) = — | dy exp(-ik y) AX(y) . (A1-3)
¥ L 0 ¥

Ar{x, v} et AX(y) sont données par les transformées de Fourier inverses:

~,
Arix, y) = zs exp[i(kxx+k}y)] A?{kk,k&) . (a1-4)

K,k
X ¥

et
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Ny .
AX(y) = Zexp(ikyy) AX(ky) . (A1-5}

k
¥

Par ailleurs, A7(x,y) et AX(y) étant réels, nous avons les relations
3/ o «
7’(—kx,~ky) = Ar (kx,ky) .

(Al1-6)
Ns Ns
AX(-k) = AX * (k)
¥ ¥

En fonection des composantes de Fourier, 1'énergie de la paroi s'éerit

Z Ny Ny
24 el ik exp(ik x) AT(kx,ky) AX(-ky) (A1-7)

k ,k
1 4 X 1 4

‘e

0 Ny
E = elv + el— Zk’* IAX(I:)
n 0 2 * L4 ¥

La configuration d'équilibre de la paroi est obtenue en minimigant son éner-

gie par rapport aux composantes de Fourier de la déformation AX, soit

axp
=0 . {A1-8}

T———.—

~,
- zz 1kx exp(lkkz%) AT(kx,ky)
s k.\’
Ax(ky) = . {A1-9)
7 K

L

En reportant le résultat {(Al-9) dans E;, nous obtenons une énergie de paroi
E;Eff(X;) ne dépendant que de la position moyemne X de celle-ci. Le prohlé-
me (complexe) des mouvements d’'une paroi déformable dans un matédriau fnhomo-
géne, se réduit alors A celle d'une paroi plane rigide fictive se déplacant

dans un potentiel effectif unidimensionnel.

I1 est important de remarquer gue la réduction du probléme & celui des
déplacements d'une paroi plane équivalente, trop souvent admise sans justi-

fication, n'est possible que si le probléme peut &tre lindarisé, ¢'est-i-
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dire si Ar « 7 - Dans le cas contraire, pour une position moyenne donnée X
de 1la paroi, il existe en général plusieurs configurations de paroi minimi-

sant 1'énergie E;, et il n'est plus possible de définir de facon univoque la

fonetion ELEff(A%) sur laquelle est basée le modéle unidimengionnel des mou~
vements de parois.

L'expression explicite de 1'énergie potentielle effective E;Eff(x%) est

efr ~
Ep (Xo) = em; + ek Z

k .k .k
¥y k2 Ty
,\I ,\I
B k Arik k) Avik ,-k)
Xl x2 X1 ¥ X2 ¥ .
exp[l(kk1+k¥2)K;] (A1-10)
{(k +k I T
X1 x2" "y

Dans 1'expression (A1-10), le premier terme représente 1'énergie de la paroi
non déformée, et le second le gain d'énergie dfi & la déformation. Cette ex-

presgsion peut é&tre réarrangée sous la forme suivante:

E‘-‘”(xo) = el? |1+ | — f(XOH;', ot o, (A1-11)

ol f(k%/ﬁ, E/L) est une fonction sang dimension dépendant des fréguences
spatiales de la rugosité, et caractérisant le gain énergétique di 4 la dé-
formation des parois. Cette fonction sans dimension ne doit dépendre que des

grandeurs sans dimension XL/E et £/L.

Al-2. Théorie du trainage magnétique

Ce paragraphe traite de la variation temporelle de 1'aimantation, dans le
cas d'une distribution 4'énergies d'activation de largeur dE;.
Soit M{t) l'aimantation & l'instant £, et M{o) 1'aimantation dans 1'état

d'équilibre thermodynamique; définissons 1'aimantation réduite m({t} par

M(t) - Mo
T OM(£=0) ~ M{w)

(R1-12)
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si 1'on a une seule énergie d'activation E;, m{t) décroit exponentiellement:
m{f) = exp({-t/7) , {A1-13)

ol le temps de relaxation 7 vérifie une loi d'Arrhenius:

T= T exp(E;/kBTO . (A1-14}
$'il vy a une distribution f(E;) d'énergies d'activation, telle que la proba-
bilité d'avoir une énergie d'activation comprise entre E; et EL+dE; soit
égale a f(E;)dE;, la distribution g{%) des temps de relaxation (of g{7}dT

est la probabilité d'avoir un temps de relaxation compris entre 7 et w+d7)

est donnée par

glvidt = £(E)dE , (R1-15)
soit
kBT
glt) = — FflkTIn{e/7)) . (A1-16)
T B 1]

L'aimantation réduite vaut alors

+0
n(t) = jo glr) exp(~t/1) dr . (A1-17)

La fagon la plus simple de modéliser la distribution d'énergies d'activation
(Richter, 1937), est de prendre une distribution rectangulaire de largeur

ZML centrée sur E;:

1 _ o _ oE
FB) 5 — , i E =~ —— ¢ E< E + — ,
OE, a9 s’ g

{A1-18)
et f{E) = 0 sinon.

La distribution de temps de relaxation est alors donnée par:
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g{1) = ———— , 8l 7T cT<cT
'rln('rM/'rm) ) u M

(a1-19)
et g{1) = 0 sinon,

ol T, et T, correspondent respectivement a E - f.’jEn/2 et E + 4E8/2.

Al-2.1. Cas d'une distribution d'énergies d'activation é&troite

Ce cag correspond & AEa/kBT = 1n(’rM/'rm} « 1. L'expression de 1'aimanta~
tion réduite m(#) s'obtient A partir des équations (A1l-17) et (A1-19):

Ty exp(-n)
mt) = —— —_— dl. (A1~20)
ln{'rM/*rm) t/'rM u

Introduisant 7 = ('rm+'rM)/2 et 4t = 7~ T, NOUS pouvons intégrer 1'équation

{aA1-19) ,'en effectuant un développement limité en d'r/'-r:

- At t
m{t) = exp{-t/1) [1 - — [1 + -—]] . {A1-21)

27 T

Al-2.2. Cas d'une distribution d'énergies d'activation large

Ce cas correspond A& AEa/kBT = ln(TM/'rm) » 1. Je suivrai le traitement

donné par Herpin (1964). L'équation (A1-17) peut s'écrire:

1
m(t) = ——— (Ei{~t/T) - Ei{~t/1)) , (A1-22)
1n('rM/'rm) o M

ot Ei{x) représente la fonction exponentielle intégrale, définie par:

+0 exp(-u)
Bif{x} = - ——— dun , pour x < 0. {A1-23)
-X u

La fonction exponentielle intégrale vérifie les relations suivantes {Gradsgh-
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teyn et Ryzhik, 1965):

)
Ei(-1) = - 0,219...
_ 12 14
Ei{-x} = 0,5877... + In(x) - x + E ET - 5 ;T + ..., pour 0 < x &1, (B1-24)
. exp(-x) 11 2! 31
Ei(-%) = = =—— 1 = — 4 — -~ — 4 ... , pour 1 & x.
X x 2 % /

Dans le cas on T &« T, : hous obtenons pour m{t):

t
m(t) =1 - ———eee—— 5l 0K EK T, (Al-252a)
T In{t /1) o
" » 'm
0,796...
mr) =1~ ——m {A1-25h)
m ln(Th/Tﬁ)
(&) ! 0,57 In(t/7) ! )
m = e (=0, RTT L - In(ES T 8L T Kt T, Al1-25¢
In{t /T ) ( W n M
M m
0,219...
mT) = ———, {A1-254)
M In(z /1)
Y
Ty
m(t) = — exp{-t/1) , si 1T & t. (A1-25¢&)
¢ M M

Al-2.3. Méthode de détermination de T et T,

Je présente ici une méthode permettant la détermination des temps T et
T, caractérisant la distribution des temps de relaxation,

Considérons la courbe représentant m{t) en fonction de In(t); cette cour-
be a pour asymptotes, m=1 et m=0, respectivement en In(f£)=-0 et en ln(&)=+on.
Entre les deux, la dérivée passe par un maximum (en valeur absolue}. Calcu-

lons la position et la valeur de ce maximum. La dérivée vaut:

dinf{ t) dm( £) exp(-t/7 ) - exp(—t/TQ)

= t = = . {A1-26)
d[1n(t) ] dt ln(thTﬁ)

Le maximum {en valeur absolue) est ohtenu pour le temps t* donné par
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1 1
— exp(-t"/T ) = — exp{-t"/T) , {(A1~27)
T M T m
H n
it
Tm
t* =z e In{(T /T ). (A1-28)
1 - 'rm/'rH M &

wraleur du maximum est

T In(t /1)
exp ——-~—m—————~—-1n('r/'r) ~ exp L
dn(8) T, (1—'rm/'rM) Moa (1-'rm/'rM)
N — = h (Al-zg)
diln(t)] In(7 /%)

Max

s'agit d'une fonction monotone du rapport 'rM/'rm; 1a résolution numérique
1 'équation (A1-29) permet la détermination du rapport 'rM/'rm.
Lorsque ce rapport est grand devant 1, 1l'équation (A1-29) prend la forme
rticuliérement simple suivante:

dm(t) 1 kT
- = = — {A1-30)
{ d{1n(t) ]] ln(TH/’rm) AE&

nsi, la valeur de la pente maximum permet d'obtenir la largeur de la dig-
ibution d'énergies d'activation; le temps pour lequel est obtenue cette
nte maximum est T 1n(’rM/'rm), qui est également le temps de relaxation i-
tdal {cf. éq. (Al-25a)}. Ceci justifie la méthode d'exploitation des mesu-

8% gui consiste A& mesurer le temps de relaxation initial.
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APPENDICE 2

THEORIE DE NEEL
DU COUPLAGE MAGNETOCRISTALLIN

Je présente ici des calculs se rapportant au moddle de Néel de 1'aniso-
tropie magnétocristalline de surface (chapitre 6). Les notations sont celles

introduites au chapitre 6.

A2-1. Calecul de la magnétostriction des cristaux cubiques {(Néel, 1954)

En présence d'une déformation de tenseur €, pr 1'énergie magnétocristalli-

ne par atome s'écerit

b

1 1
E = - Z [1 S(cos® @ +m or [coszlp - ;]] {a2-1)

avec

dr = r 2; £ @ &
P ¥

0 BV H
B ¥V
cos? ¢ = 25 Harﬁyﬁr ( (A2-2)
¥
% - -
Slcos*¢@ = 2 2; aha%ﬁ“ﬁyepn 2 23 o 0,0 ﬁ ﬁ{ ve
Mo Vo 17 For Ve 11 { }
I1 vient donc
Wﬁc =1 EZ ﬁ ﬁ Fﬂ Vﬂ 25 ﬁnﬁfsﬁrn¢eﬂﬂ
B ¥y 1] mmmf
mnr - 1 e )
+ '2— Z ﬁyﬁfsyl’n{erﬂ - ;—Z EP"'SFF' {a2-13)
e & B ¥

ol 1'on a introduit 1la notation symbolique
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= A2-

Spvn... Zayay&ﬂ (A2-4)
Pour wun cristal cfe, les seuls K non nuls sont: § =4 , $ =2 et
: BV BR HHHH
E;Hrrzl pour uzr . L'énergie magnétocristalline par unité de volume vaut
alors

E .= Blz ewﬁi + BZZ e“,BF,BP + B:;Z € {A2-E)
P ad I

ou, n étant le nombre d'atomes par unité de volume

B = —~[ ( 3 ~§ ] + mr (§ —E ]],
1 1122 11 1111 0 1111 1122
v -
B - ---[21 (s -2 ) + 2mr § ] ’ (A2-6)
2 2 11 1122 ¢ 1122
n
v
B = — (mr "21) S
3 2 1122

sont les constantes magnétoélastiques du matériau. Le terme en %} corregpond
a4 une dilatation homogéne isotrope que 1l'on peut inclure dans 1'état de ré-
férence {cristal désaimanté).

L'énergie élastique de déformation par unité de volume &'éerit
1
_ 2 -
E = Ze +GZZEPF+CZEF, (A2-7)

ol ¢ . ¢, ¢ sont les constantes élastiques.
La magnétostriction A(?;,?;,?;) (@8ilatation relative suivant 1'axe de
cosinus directeurs 7;) s'obtient en minimisant E}c+E}1 par rapport aux €,

nous trouvons

Z ﬁ Brr (A2-8)

A(7lr7;:7;) = TR T

100

b ] L
b W

1
287 -3

avec
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B B
i 2
a0 3c2' A111: - 303' (A2-9)

A2-2. Caleul de la magnétostriction d'un criatal hexagonal compact

Jusqu'd 1'équation (A2-4), les calculs sont les mémes que dans le cag cu-

bique. Les seuls % non nuls sont

Tt e et

= 8§ = 4, s = 4,
11 22 a3
5 2 . 8 (A2-10)
s = $ =335 = -, S R 5 = -
1311 2222 1122 2 2232 3 3333 3

L'énergie magnétocristalline par unité de volume peut alors s'écrire

MC 1'2 12

Be = B1 (ﬁf 511+2l3 B € H’ﬁ ?'22) + Bz (1_‘B§)633

t 5 (1—ﬁ§](e11+622) * Bq(ﬁzﬁa TRLALA ol ¥ 55(611+Ezz)' (A2-11)

avec
) - o A
B:nl(s _2% )+nrmS )
1 v 11 1122 v o 1i22
[t . - 1 £ X
B:nl(s Y ]+—nrm(5 iy ],
2 v 3338 as 11488 2 Vv o 1138 4333
1 .
B=|n1-~nrn (s -§ ], ' (A2-12)
3 v 2 vV o 1133 1122
B:nl('g' +§ -4% ]+2nrm'§ ,
qd v 11 33 1133 v O 1133
. 1 o 1 e ~
B==-—-n1l1§.§8 + = nrn 5 -3 "
41 3 v 1133 6 vV o 1138 1111 J

De méme que pour le terme en 1"33 dang le cas cubique, on peut laisser le ter-
me en Bu; nous retrouvons alors 1'expression obtenue 4 partir d'arguments de
gymétrie par Mason (1954).

L'énergie élastique par unité de volume vaut (Landau et Lifschitz, 1972)
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1 1
_ 2 2 - 2
%ﬂ Ty ﬂ1(ﬂ1+%z)+ %2%1%2+2 %3%a+cm(ﬁ4+gz)%a
1
*FE %4(%3+%3)'F(%1"ﬂ2)i2' (A2-13)

De méme que dang le cas cubigue, en minimisant 1'énergie totale, nous

obtenons
A(Tl ’ TZ d 7;3) = AA[(ﬁl Tl+'62 TZ)Z_(‘BJ. 7‘1-”32 TZ) 'BB T3]+AB[(1“ﬁ§) (1—752!).—('61 71+I32 TZ)E
3

+ AC[(l—ﬁg)vg-(ﬁl 1’1+ﬁz?’2)ﬁ37'3] £ A (BT TIB T, (h2-14)

ot AA, AB, AC et AD, les constantes usuelles de magnétostriction (Mason,
1954; Hubert et coll., 1969) sont données par

%_ \
B o - [B + ——]c
B 213 3 33
1
AA'—" - + !
2{e, ~c ) ¢ {c +c )-2¢°
11 12 za’ 11 1 13
B
1
B - {B + —lc
13 3 o |38 B
1
A = + .
B ~ 2((.‘ - ) g (32-15)
%3{ﬂ1+%2)2f3 11 12
(c“+c12}Bz- cm(zaswl)
AC-': ’
20 ~{ec +c e
13 11 12’ Tag
) (233+Bl)(033“013) + Bz(cll+012_2013) B4
™ -
42%a4cn+ﬂz)%a 4%4

A2-3. Résolution d'un systéme d'équations linéaires surdéterminé par la mé-
thode des moindres carrés

Soit 943 une matrice & n lignes et m colonnes {(n > m), et ﬁﬂ une matrice
a n lignes et 1 colonne; on cherche une matrice &; 4 m lignes et 1 colonne,

telle que
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mn

Z o, , &=Y, vpour iallant del & n. (R2-16)
J=1

Un tel systéme n'a en général pas de solution. Nous pouvons en rechercher
une solution approchée par la méthode des moindres carréds; la condition &
laguelle doivent gatisfaire les 3} est alors que

n 2

m
ES Y, - :E o, T, so0it minimum. {(A2-17)
g=t

i=1

En annulant la dérivée partielle de cette expreassion par rapport & chacun

des 3;, nous obtenons le systéme lindaire de m équations A m inconnues
suivant:

2 4, 4, L= 2 o, , ¥, Jallant de 14, (A2-18)
i=1 k=1 =1

que 1'on résoud simplement.
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APPENDICE 3
ANISOTROPTE MAGNETOCRISTALLINE

ET MOMENT MAGNETIQUE ORBITAL
EN THEORIE DES BANDES

Cet appendice présente les détails de certains calculs du chapitre 7. Les

notations utilisées sont celles introduites au chapitre 7.

A3-1. Le moment orbital

Le composante du moment orbital paralléle aun spin est donnée par 1'opéra-

teur & un électron, diagonal en ¥ et en gpin

-+ -
L, = Z (k,pl,d|L¢|k,;a2,Lf>cf, Car

k:null"' klﬂzsc

kip oot 0
= Z (;¢1,0‘|L$_|y2 L O} Z ki Ot . (A3-1)
H'l“u'z“d }; Rsl-‘l”" k;sz"'

car, ceux—ci étant orthonormés, Lg ne couple pas des états de bhase centrés
sur des sites différents. On démontre facilement que les &léments de matrice
de Lg vérifient 1'égalité (7-15); en effet

L+§ = LS+ > (L S +L_S,) (23-2)

et {leﬂL+S_[P‘210'>:(Hl:O1L_S |HZJU)= 0 (A3~3)

- - o
d ‘o (”11011"3“‘2:0.} = (NlrdL¢S;|P2rd) = E (f"'lrcrll‘;l“zro’)- (A3-4)

A3~2. Détails du caleul de perturbation

En développant les équations {7-16), (7-18) et {7-19) suivant les fonc-

tions de base, et en utilisant la relation (7-15) nous obtenons
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T -+
8 = -2 Z (F"'IJOZIL'S“‘:%}(#’S:O;”" ]F’*ﬂﬁ)x
“1'”2'”3'“4

G
X G(p M, 1B H,i0,0), avec (r3-5)
G(Hl fpzr“arﬂd;ﬁraé) = Z de de' x
“At <€, eF<e'
(k, € (%, &)
‘N‘Plsf‘qtal ’E ‘N;"atyzro‘z ,E
% . (33-6)
e'~g

et

- -+ -+
Boy=ct L G Bt G ofD Bl o) x
Fy el oo By
a

P H(yi,yz,ya,yq;a‘), avec (R3-T)
HCp o p oo 50) = 2 Z de de' x
; gce € ¢<&'
F F
-+ -+
Jvﬂl.#4, c(k’ €) ‘”yaryz, c(k,e )
X . (r3-8)
€ -¢€

A partir des équations (R3-7) et (R3-8), et en utilisant la relation
(7-14a), on montre trés simplement que {L;} est donné par les relations
{7-20) et (7-22).

Le calcul de &F est un peu plus délicat. Compte tenu de 1'invariance par

renversement du temps, &F doit @&tre invariant par rapport 4 1'opération

¥ —-1‘}, ou ce qui est éguivalent: H_— N. .- Nous pouvons done remplacer

- = -
(oo 1 ImSIpy 0, ) {p o0 1L Sl s )
dans 1'équation (A3~5} par

-+ -+ S
(_L&l,-(f1|L'S|y2,—G‘2 } (Ma,—G’z|L'S|M4,-01)
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qui est son complexe conjugué. L'é&quation (A3-5) devient alors

5F = -2 Q. Refp 0 |5 Slp o Y (o |BS|p o) x
oo Fyoo 9 Hy e G, Hyt 9, Hyr €y

X G(Hliﬁzrﬂaf”‘l;alro;)- (A3-9)

A 1'aide des tableaux 7-1 et 7-2, et des relations {7-14), nous pouvons vé-

rifier que

(ot TSl 1) (o ot DSk, 1)
= (p BB 1) (4123 L) est réel, et que (A3-10)
RE[(leTlE-EIMZ.i)(Mafll_ﬁ-glnm)]
- Re[wi,u"ﬁ-’s’u«z,n <M3.T|E-"§|u4.¢)]

= constante - (MI:TIL'S|HEJT) (pg,TIL'Slﬂqu)- (R31-11)

Nous pouvons négliger le terme constant, car il ne contribue pas & 1'aniso-
tropie. A partir des équations (A3-8) & (A3-11), nous démontrons alors ai-
sément que S&F est donné par la relation (7-20).

On obtient ensuite les relations (7-23) A (7-28), en regroupant les ter-
mes a l'aide des égalités (7-14) et de la relation

GCpy o by by e bty Y = 6(p ot it o, T (A3-12)

valable également pour K.

A3-3. Eléments de matrice de Slater-Koster pour des films monocatomiques dans

diverges orientations.
A3-3~1. Réseaun cfc (001)

Ce réseau est représenté sur la figure A3-1, ainsi que sa premidre zone
de Brillouin; les axes sont tournés de /4 par rapport aux axes cubiques.
Les orbitales symétriques par rapport au plan (s, xy, %*-}?, 3zZ2-r%) ne sont

pas couplées & celles qui sont antisymétriques (yz, =zx). Les édléments de ma-
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R.D, RZB.

Lo

x

oo =

Figure A3-1: Réseau plan cfc (001) (R.D.: réseau direct), et re-

présentation de 1la premidre zone de Brillouin correspondante
(p.Z.B.).

Tableau A3-1

s Xy X -y 322 -2
. 2550‘1x o ﬁsda;x ~sdcrl:<
Xx{cosX+tcos?) X (cos X-cos ¥) x(cosX+cosl)
2ddm X
Xy t 0 0
x{cosX+cos¥)
3 1 3
Xz_yz (Eddcrl +5dd31)x 2—(dd31-dd31):<
x{cosX+cos V) ®{cosX-cos¥)
: 1 3
32 -2 (-z-ddal +5dd31 } %
x{cosX+cos )

Tableau A3-~2

vz Zx
2dd8 cosX
vz : 0
+2 clcﬂrrl cosY
2ddw cosX
zx !
42 ddé‘l cosy

208
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Tableau A3-3

. dssa x -zﬁsda'zx 0 -2sdo,
X cosX cos¥| . v ciny X cosX cosY
vy (3ddo; +dds, ) x 0 {3(ddo; -ads ) x
X cosX cosY X ainX sinY

4ddR x
2 g : 0
‘ x cosX cosY

{ddo +3ddé ) x

372y o
X cosX cosVY

Tableau A3-4

yz zX

¥z

2{ddnm +ddé ) x
2 2

X cosX cosY

1
~2-(dd32 —ddﬂ:2 ) %

X 8inX sin?

ZX

2 (cid’ﬂ'2 +dd$2 ) x

X cosX cosY

Figure A3-2:
direct),

respondante (P.Z.B.).

Réseau plan

et représentation

cfe (111) (ou he (0001)} (R.D.: résean

de la premidre zone de Brillouin cor-
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trice entre premiers voisins sont donnés dans les tahleaux A3-1 et A3-2,
ceux entre seconds voisins dans les tableaux A3-3 et A3-4, avec X:kva et

Y:kya - Les é&léments de matrice entre troisiémes voisins s'obtiennent A par-

tir de ceux entre premiers voisins en changeant X en 2X et ¥ en 2V.

A3-3.2. Réseau c¢fec (111) ou he {0001}

Ce réseau est représenté sur la figure A3-2. Les éléments de matricelen-

tre premiers voisins sont donnés dans les tahleaux A3-5 et A3-6, avec qukva
2 )

3
et Y:z—kya. Cn obtient les é&léments de matrice entre gaconds voisins en fai-

{3
gant X:—kya et Y:———k\a, et ceux entre troisiémes voisine en faisant X:k\a et
2 2 * ¥

Y:Eky a.

Tableau Al-5

s Xy 22— k-2 o
2880 X . ~sdeo
1 -3 Sdoll( -\Esda‘ X 1
f |x(2cosXcosy xsinX siny 1 %x{2cosX cosY
+0082X) _ x(cosX cos¥-cos2X) +cos2X
9 3 {3
(—ddo +ddw +—dd8 ) x ~—{3ddg -44ddr 3
xy 4 L Ly 1 4 1 i ~—(ddo‘1-d’d31}:‘<
X cosX cos¥ +dd5‘l)x 2 inX gin?
X s8inX sin
+2ddn1 cos2X X sinX sin¥
3 1
(—ddo: +3ddr +—ddé ) x 3
4 3 174t
—{ddo -dd& )x
2-v | X cosX cosY 2 L 1
i x{cosX cos¥
+E(3ddcrl+dd81)coszg —cos2X)
1
~({dde +34d8 ) x
32 -1 2 ! '
x{2cos8X cosy
+cos2X)
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Tableau Al-6

¥z

ZX

(3(1’(:1'13'l +dd$1 )

3(ddr -das yx
1 1

¥z| X cosX cos¥
+2dd31coszx X sinX siny
(ddn‘l +3 cld§1 Y%
zZx X cosX cosY

+2 ddn;. cos2X
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APPENDICE 4

EFFET DE LA RUGOSITE SUR
L'ANISOTROPIE DIPOLAIRE DE FORME

Je présente ici le caleul du champ magnétique et de 1'énergie magnétosta-
tique associés A la densité d'aimantation EL {cf. chapitre 9), cette dernié-
re étant perpendiculaire au plan; 1'indice 3 sera omig dans la suite de cet
appendice. Par ailleurs, =z représentera ici 1'écart & 1'interface moyenne
(appelé &z dans le chapitre 9).

L'aimantation peut étre décomposée en série de Fourier A deux dimensions,

soit
+5
Mx ¥y = E: }5 h& msin(knx) sin(kmy), (a4-1)
n=0 m=0
avec
M4 1
¥ = — at (a4-2)
282w (2n+l) (2m+1)
a7
k= (2n1)—,
u 25
, {Ad-3)

27
]fm: (2m+1)5—;,

-

k= (B+2)2/2,
noom

Hym )

Comme nous l'avons vu au chapitre 9 (équations (9-3) et (9-4)), le champ B
dérive d'un potentiel, dont 1'équation de Poisson se résoud aisément pour
chaque composante de Fourier. Nous obtenons aingi le champ correspondant &

la composante de Fourier A% o
1
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k )
n

X . _ ,

H;,m_ M;’ exp ( kn’moj sh(kh,mz) cos(knx) 51n(km}0,
n, m

5 km , > (A4“4)

H;’m— —4:wg' exp(—ku’mo) sh(kh,mz) 51n(khx) cos(khx),
n, m

z - . ,
H;,m_ 4n%g.m exp ( kh,maj ch(kh.mz) 51n(k;X) 31n(khyd,

pour |z« o

L'énergie dipolaire s'écrit alors

+o
1
L _ - Z -
EMP.. Z I ; Mn,mHn,m dv {A4-5)
n, m=0

(les termes croisés ne contribuent pas). Aprés intégration, nous obtenons

2
B = 208 211'[:‘—,] f[zwf], (2d-6)
adlp ) E

+00

48 1= - 2n+1) 24 (2me1) 2
fx) Z exp(xJ(n )4+ (2m41} %}

1 0,820 9 141)2 (2ma1) 2 ~I(2n+1)2(2m+1)z

finalement

avea

(34-7)
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ANISOTROPIE MAGNETIQUE ET HYSTERESIS DU COBALT
A L'ECHELLE DU PLAN ATOMIQUE: THEORIE ET EXPERIENCE

Résumé:

Cette theése présente 1'étude expérimentale et théorique des propriétés
magnétiques de films ultraminces de cobalt épitaxiés sur substrats d'or po-
lycristallins. Les mesures de cycles d'hystérésis confirment 1la présence
(précédemment observée par résonance ferromagnétique) d'une forte anisotrao-
pie d'interface s'opposant au champ démagnétisant, et donnant lien, pour des
épaisgeurs de cobalt inférieures & 6 plans atomiques, A un basculement de
1'axe de facile aimantation perpendiculairement au plan de la couche. J'ai
également mis en évidence deux phénoménes nouveaux: 4 basse température, le
champ coercitif augmente considérablement aux faibles épaisseurs; & tempéra-
ture ambiante, il existe un trainage important de 1'aimantation. J'ai inter-
prété ces phénoménes A 1'aide d'un modéle de mouvements de parois de Bloch,
montrant le rdle prépondérant joué par la rugosité interfaciale.

J'ai étudié théoriquement, par des calculs de structure électronique dans
1'approximation des liaisons fortes, l'anisotropie magnétique de films mono-
atomiques de fer, cobalt et nickel. Ces calculs contribuent & une compréhen-
sion meilleure de ce phénoméne. Par ailleurs, 1'étude du moment magnétique
orbital m'a permis de prédire un effet original dans ces films ultraminces:
une anisotropie du moment magnétique d4'environ 0,1 magnéton de Bohr, trés
superieure 4 celle des matériaux massifs. Enfin, j'ai étudié, A 1'aide de
modéles phénoménologiques, 1'effet des imperfections (rugosité, déformations

interfaciales) sur l'anisotropie magnétique.

Mots clefs:
filmg ultraminces, cobalt, anisotrople, hystérésis, rugosité, structure de

bandes, couplage spin-orhite, moment magnétique orbital.
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