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de mondes ne sont point déterminées par des chutes de grains de sable ? qui donc connait
les flux et les reflux réciproques de l'infiniment grand et de l'infiniment petit, le
retentissement des causes dans les précipices de I'étre et les avalanches de la création ? Un
ciron importe ; le petit est grand, le grand est petit ; tout est en équilibre dans la nécessité ;
effrayante vision pour l'esprit. Il y a entre les étres et les choses des relations de prodige ;
dans cet inépuisable ensemble, de soleil a puceron, on ne se méprise pas ; on a besoin les
uns des autres. La lumiére n'emporte pas dans I'azur les parfums terrestres sans savoir ce
gu'elle en fait; la nuit fait des distributions d’'essence stellaire aux fleurs endormies. Tous
les oiseaux qui volent ont a la patte le fil de l'infini. La germination se complique de
I'éclosion d’'un météore et du coup de bec de I'hirondelle brisant I'ceuf, et elle méne de front
la naissance d'un ver de terre et 'avénement de Socrate. Ou finit le télescope, le microscope
commence. Lequel des deux a la vue la plus grande ? Choisissez. »

Victor Hugo
Les misérables (La maison de la rue Plumet, Livre 111 « Foliis ac frondibus »), 1862

Plusieurs années se sont écoulées...
Mais ce n’est pas lI'affaire du temps
D’un sourire a jamais gravé
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Résumeé

Ce travail s'inscrit dans les recherches actives des nouvelles propriétés
magnétiques et électriques dans les hétérostructures artificielles. Nous avons élaboré et
étudié un systéme du type « Oxyde ferrimagnétique / Métal non magnétique / Oxyde
ferrimagnétique » dans lequel les électrons sont confinés dans la couche métallique 2D et
subissent de nombreuses réflexions aux interfaces «métal / isolant magnétique ».
L’élaboration de ce systeme impose une maitrise de la croissance des différentes couches
et de la planéité des interfaces. Les dépdts sont épitaxiés afin de limiter les diffusions
des électrons aux joints de grains par pulvérisation cathodique dans un bati UHV, les
caractérisations structurales sont essentiellement réalisées par microscopie électronique
haute résolution et diffraction des rayons X.

Nous avons étudié la croissance épitaxiale de couches simples de Fe;O, et de
CoFe,O, sur Al,03(0001) et MgO(001) afin d'obtenir respectivement une direction de
croissance [111] et [001]. Nous nous sommes également intéressés a la croissance
épitaxiale et a I'anisotropie d'échange de bicouches Fe;O4(5nm a 50nm)/NiO(66nm) dans
ces deux mémes directions de croissance. Nous avons ensuite étudié la croissance de
métaux non oxydables (Pt, Au et Ag) sur les surfaces (001) et (111) de Fe3O,.

Ces reésultats ont permis d'élaborer les systemes épitaxiés Fe;O,/M(M=Au,Pt)/
CoFe 04 sur Al,O3(0001). Les propriétés électriques montrent que les électrons sont
confinés dans la couche métallique et qu'apparait une GMR atteignant prés de 1,8% a
10K due exclusivement aux réflexions électroniques sur les interfaces métal/oxyde avec
certainement une contribution des réflexions spéculaires.

Mots clés: croissance épitaxiale, couche mince, pulvérisation cathodique,
microscopie électronique, diffraction X, réflectivité X, RHEED, SQUID, VSM, Pt, Au, Aqg,
NiO, Fes0,4, CoFe,04, magnétisme, couplage d'échange, transport, GMR.

Abstract

This work is a contribution to the active research on new magnetic and electric
properties of artificial heterostructures. “Ferrimagnetic oxide / Non magnetic metal /
Ferrimagnetic oxide” systems have been deposited. In these systems, electrons are
confined in the 2D metal layer and many electron reflections occur at the “metal /
magnetic insulator”. Two different magnetisation alignments of the magnetic oxides
(parallel and antiparallel) are required to obtain suitable magnetic properties, i.e. giant
magnetoresistance (GMR). The growth control and the flatness of the different layers are
needed to deposit epitaxial layers, in which electron scattering at grain boundaries is
limited. Films are deposited by sputtering in a UHV chamber, structural studies have
been made using mainly transmission electron microscopy and X—ray diffraction.

An epitaxial growth of single Fe;O, and CoFe,O,4 films has been obtained on
Al,03(0001) with a [111] growth axis and on MgO(001) with a [001] growth axis. We have
also studied magnetic properties (exchange anisotropy) of epitaxial FesO4(x nm)/NiO(66
nm) bilayers , x varying from 5nm to 50nm, grown along a [111] and a [001] axis. Non
oxydable metal growth (Pt, Au and Ag) on (001) and (111) Fe;O, crystals has also been
investigated.

We have achieved epitaxial growth of Fe;O,/M(M=Au,Pt)/CoFe,O, layers on
Al,0O3(0001) with flat interfaces and suitable magnetic properties. Electric investigations
have shown that the electrons are confined in the metallic layer. We have measured a
1.8% GMR ratio at 10K resulting from electron reflections at the metal/oxide interfaces
with a part of specular reflexions.

Key words: epitaxial growth, thin film, sputtering, transmission electronic
microscopy, X—Ray diffraction, X—Ray reflectivity, RHEED, SQUID, VSM, Pt, Au, Ag,
NiO, Fe30,4, CoFe, 04, magnetic properties, exchange coupling, GMR.
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Introduction

Depuis quelques années, une partie de la communauté scientifique élabore et
étudie de nouveaux dispositifs électroniques basés sur la discrimination en spin des
électrons. Cette nouvelle électronique est connue sous le nom d'électronique de spin ou
spintronique. Ces termes ont été récemment introduits pour désigner a la fois un
ensemble de phénoménes liés a la polarisation en spin de la conduction électrique dans
les matériaux magnétiques et la famille de dispositifs basés sur ces phénomenes.
L’électronique de spin exploite en général la dépendance en spin de la conduction dans
les structures artificielles telles que les multicouches magnétiques, les nanofils, les
jonctions tunnel ou les hétérostructures métal/semiconducteur. Ces dispositifs integrent
des empilements en couches minces de différents types de matériaux et permettent sous
I'influence d'un champ magnétique externe de moduler leur résistivité en utilisant les
propriétés intrinséques remarquables de matériaux magnétiques (forte polarisation de
spin) et/ou le couplage entre matériaux a propriétés différentes (anisotropie d'échange,
couplage magnétique oscillant dans les systemes ferromagnétique/non magnétique/
ferromagnétique...). Si lI'on veut situer schématiquement I'électronique de spin par
rapport a I'électronique classique basée sur les semi—conducteurs, on peut dire que la
distinction ne se fait plus entre électrons et trous mais entre électrons de spin
majoritaire et électrons de spin minoritaire.

Le développement de la spintronique doit beaucoup aux progrés réalisés ces deux
derniéres décennies dans I'élaboration de couches minces et multicouches de bonne
qualité structurale. Les surfaces et interfaces (et donc les propriétés qui en découlent)
sont parfaitement contrdlées. Les physiciens peuvent désormais concevoir des
empilements de couches minces, épitaxiées ou non, de quelques nanometres d'épaisseurs,
et modifier les propriétés magnétiques intrinséques des matériaux employés. Ce
domaine de recherche est d’autant plus soutenu par les industries que les applications
actuelles et futures sont nombreuses : capteurs magnétiques, mémoires... Dans ce cas,
I'électronique de spin est utilisée pour assurer l'interface entre information magnétique
et traitement de cette information. D’autres applications sont également envisagées
telles que des transistors a spin ou des éléments d’électronique logique par exemple.
Certains ont méme imaginé que ces dispositifs, en raison de leur possibilité de
miniaturisation jusqu'au domaine nanométrique, pourraient prendre le relais des
dispositifs d'électronique classique dans la course vers les densités d'intégration de plus
en plus élevées.

Au cours de ce travail, nous avons élaboré et étudié un systéme épitaxial original
oxyde magnétique isolant / métal non magnétique / oxyde magnétique isolant possédant
des propriétés de magnétorésistance tout a fait intéressantes.
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Avant de présenter le systéme et la spécificité des effets de magnétorésistance
gue nous avons obtenus, nous donnerons un bref rappel des effets magnétorésistifs
«classiques » : la magnétorésistance géante (GMR ou Giant MagnetoResistance), la
magnétorésistance tunnel (TMR ou Tunnel MagnetoResistance) et la magnétorésistance
anisotrope (AMR ou Anisotropy MagnetoResistance).

. LA MAGNETORESISTANCE GEANTE (GMR)

I1.1. Origines et description de la GMR

Les premiers travaux publiés sur la GMR remontent a 1988 [BAI88, BIN89] : sur
un empilement de couches alternées de Fe et de Cr fut observée une forte variation de la
résistance électrique lorsqu’'un champ magnétique externe modifiait I'arrangement des
moments magnétiques des couches de Fe.

L'origine et le mécanisme de la GMR sont illustrés par les figures Intro.1 a
Intro.4 : dans un matériau ferromagnétique tel que le Fe ou le Co, les bandes d’énergie d
des électrons au niveau de Fermi présentent un décalage suivant leur spin
(figure Intro.1). Pour une direction d'aimantation donnée, les électrons sont répartis en
deux familles : électrons de spin majoritaire (spin T) et électrons de spin minoritaire
(spin ¥). Dans la direction d’aimantation opposée, les électrons de spin majoritaire (resp.
minoritaire) seront les électrons de spin | (resp. T). L'interaction entre le spin de
I'électron et le moment magnétique local du matériau dépend de leur orientation
relative. Les électrons de spin différent conduisent ainsi le courant en paralléle mais
avec des mobilités parfois trés différentes. Il devient possible d'appliquer un modéle a
deux courants (modéle de Mott [MOT36]), chaque courant empruntant un canal donné
(figure Intro.2). Si les canaux empruntés par les électrons de spin T et de spin |
possédent des résistivités respectives pr et p;, on définit les coefficients d’asymétrie de
spin a et B qui renseignent sur les propriétés magnétorésistives du matériau :

a=Plartyetp=2=t_ PP
el a+l py+p;
S peut étre positif ou négatif, i.e. « peut étre inférieur ou supérieur a 1. La résistivité
totale du matériau ferromagnétique se calcule a l'aide du modéle de Mott
(figure Intro.2) :

__PrP

pPrt+ Py
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électrons empruntent un canal de

l d conduction différent selon leur spin.
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Fig.Intro.1: Densité d'‘état des bandes de
conduction de spin T et spin 4 dans un métal
de transition ferromagnétique.

Imaginons maintenant une couche métallique non magnétique séparant deux
couches ferromagnétiques dans lesquelles les électrons de spin majoritaire se propagent
plus facilement que les électrons de spin minoritaire (figure Intro.3). Dans la
configuration magnétique antiparalléele (a), les électrons de chaque direction de spin sont
alternativement de type majoritaire et minoritaire dans les films ferromagnétiques : ils
sont chacun ralentis par une des deux couches magnétiques. Si par l'application d'un
champ magnétique, ce systéme passe a une configuration paralléle (b), les électrons
d'une direction de spin donnée sont de type majoritaire dans toutes les couches
ferromagnétiques et se propagent facilement : il y a un effet de court—circuit qui diminue
fortement la résistance électrique. Le rapport de magnétorésistance MR s’écrit alors :

MR = Rap —Rp
P
avec Rpap désignant respectivement la résistivité du systéme dans les configurations
parallele et antiparalléle.

Dans les multicouches Fe/Cr par exemple, pour certaines épaisseurs de Cr, les
aimantations des couches voisines de Fe sont couplées antiparalléelement entre elles par
des interactions d’échange RKKY a travers le Cr (cf Chapitre V) mais peuvent étre
alignées sous l'influence d'un champ magnétique. Le passage de cette configuration
antiparalléle (AP) a champ nul vers une configuration paralléle (P) abaisse la résistance
électrique comme nous venons de le décrire [BAI88]. On obtient une courbe R = f(H)
représentée sur la figure Intro.4.
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Fig.Intro.3: Illustration du mécanisme de N S N

GMR : (a) configuration antiparallele, (b) —_—

configuration parallele. Fig.Intro.4 : Variation de la résistance
en fonction du champ appliqué H.

1.2. Vannes de spin

Les dispositifs appelés vannes de spin (spin—valves) sont une variante des
multicouches métalliques dont la configuration magnétique antiparalléle est obtenue par
des interactions d’échange a travers le film non magnétique. Ils sont composés seulement
de deux couches ferromagnétiques séparées par une couche conductrice non—magnétique
et permettent d'obtenir la GMR a faible champ. Le schéma de principe est présenté sur
la figure Intro.5.

Nous voyons que les configurations magnétiques paralléle et antiparalléle sont
indispensables pour la création de la GMR. Dans les vannes de spin, la couche
ferromagnétique qui se retournera en premier sous I'effet du champ magnétique externe
est appelée couche «douce». Elle est généralement constituée dun matériau
ferromagnétique doux (i.e. avec un faible champ coercitif) comme par exemple NigFe;q
(permalloy). L'autre couche ferromagnétique dite couche »dure» doit garder une
aimantation indépendante de celle de la couche douce. Elle devra ainsi rester insensible
aux champs faibles environnants mais pourra néanmoins se retourner avec un champ
plus important. Plusieurs possibilités s'offrent dans le choix de la couche magnétique
dure : soit utiliser un matériau avec un champ coercitif supérieur a celui de la couche
douce (alliages souvent a base de Co ou métaux partiellement oxydés tels que Co,0;_y),
soit coupler une couche ferromagnétique (qui peut étre identique a la couche douce) avec
un matériau antiferromagnétique classique (PtMn, IrMn, NiO...) tel que cela est
schématisé sur la vanne de spin de la figure Intro.5. Ce couplage appelé anisotropie
d'échange fait apparaitre un champ de décalage Hp sur le cycle d’hystérésis de la couche
ferromagnétique « durcie » et dissymeétrise les valeurs de ses champs de retournement. Il
accroit de plus son champ coercitif. Le mécanisme de l'anisotropie d'échange sera
expliqué plus en détails dans le Chapitre IIl. Il existe également des matériaux
antiferromagnétiques artificiels obtenus grace a un empilement de couches couplées
antiparallélement par des interactions d'échange de type RKKY (par exemple Co/Ru).
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Couche ferromagnétique douce
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Fig.Intro.5 : Schéma de principe d’'une vanne de spin : la couche dure est ici
durcie artificiellement par couplage d’échange avec un antiferromagnétique.

Le cycle d’hystérésis d'une vanne de spin avec deux couches ferromagnétiques
naturellement douce (+Hc;) et dure (xHc,) (figure Intro.6(a)) présente alors deux états
antiparalléles et deux états paralléles. Avec une couche dure obtenue par la
juxtaposition d'un antiferromagnétique, le cycle présentera en plus une dissymétrie due
au champ de décalage (figure Intro.7(a)). Les caractéristiques électriques du systeme
montrent deux pics de résistivité, chaque pic correspondant a une des configurations
antiparalléles (figures Intro.6(b) et Intro.7(b)).

Dans ces dispositifs, le courant électrique peut étre appliqué perpendiculairement
ou parallélement aux couches. Ces deux configurations sont notées CPP (Current
Perpendicular to Plane) et CIP (Current In plane). Dans la configuration CIP, qui est la
plus utilisée, les électrons se propagent parallélement aux couches tout en les
traversant, I'ensemble de la structure étant métallique.
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Fig.Intro.6 : Cycle d’hystérésis (a) et variation de Fig.Intro.7 : Cycle d’hystérésis (a) et variation
la résistivité électrique en fonction du champ de la resistivité électrique en fonction du
externe appligué (b) pour une vanne de spin avec champ externe appliqué (b) pour une vanne
une couche magnétiquement dure « naturelle ». de spin avec une couche magnétique « durcie »

artificiellement par anisotropie d'échange
avec un antiferromagnétique.

L'explication que nous avons donnée de la GMR est bien sar tres simplifiée. Pour
une interprétation plus rigoureuse, il faut tenir compte de certains paramétres comme la
diffusion des électrons aux interfaces, leur libre parcours moyen etc. Nous avons
considéré pour la description le seul effet du coefficient d'asymétrie de spin B alors que la
diffusion des électrons aux interfaces a également un réle trés important dans le
mécanisme et la valeur de la magnétorésistance. Quant au libre parcours moyen des
électrons (Ipm), il donne la longueur d’échelle impliquée dans la GMR en configuration
CIP. Il peut varier de quelques nm a quelques dizaines de nm. La GMR ne peut ainsi
étre observée que pour des épaisseurs de couches plus petites que cette grandeur. C'est
un aspect typique des phénomenes de I'électronique de spin : ils apparaissent au dessous
d'une longueur caractéristigue et donc dans des structures a une ou plusieurs
dimensions réduites. Ces structures composent le vaste domaine des « nanostructures
magnetiques ».

Retenons simplement que la GMR est issue principalement de deux diffusions
électroniques dépendantes du spin: une diffusion provenant des couches
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ferromagnétiques et une diffusion localisée aux interfaces. Plusieurs descriptions
théoriques que nous détaillerons par la suite traitent de ces effets en configuration CIP.
Les recherches actuelles s’étendent au—dela du cadre des multicouches métalliques et
concernent également une grande variété de nanostructures combinant métaux, oxydes
ferro— ou ferrimagnétiques, isolants, semi—conducteurs etc. La GMR a aujourd’hui de
nombreuses applications, les plus importantes étant pour la lecture de disques ou bandes
magnétiques.

Il. LA MAGNETORESISTANCE TUNNEL (TMR)

L'observation d'une magnétorésistance importante ne se limite pas aux
nanostructures métalliques. Julliere a démontré dés 1975 un effet inhabituel dans des
structures de type métal/isolant/métal ayant pour électrodes des métaux
ferromagnétiques dont la configuration des aimantations peut étre manipulée d’'un état
antiparalléle a un état parallele par I'application d'un champ magnétique [JUL75]. Il a
montré que la conductance électrique a basse température et a faible tension (quelques
mV) augmentait de 14% dans la configuration paralléle des aimantations. Julliére a
interprété ce résultat comme la manifestation d'un effet tunnel polarisé en spin. A
I'épogue, cette découverte ne recut que peu d’écho et ne connut un regain d’intérét qu'a la
suite de la découverte de la GMR en 1988 et des résultats publiés en 1995 sur une forte
magnétorésistance a température ambiante observée dans des jonctions Co/Al,Os/CoFe
par le groupe de J. Moodera au MIT [MOO95].

La structure d'une jonction tunnel magnétique est la méme que celle de la vanne
de spin présentée précédemment. La seule différence vient du fait que I'on remplace la
couche conductrice non magnétique par une couche isolante trés fine (généralement
Al,O; ou MgO) permettant un transport électronique par effet tunnel
perpendiculairement aux couches. La variation de la résistivité de la jonction, appelée
magnétorésistance tunnel (TMR) est observée lors du changement d'orientation relative
des aimantations des couches ferromagnétiques. Elle peut atteindre plusieurs dizaines
de %, voire plusieurs centaines de %, a température ambiante. Le cycle magnétique de la
jonction tunnel et la variation de sa résistivité en fonction du champ sont semblables a ce
qui a été présenté pour la vanne de spin en GMR selon que l'on utilise une couche dure
naturelle ou artificielle ( figures Intro.6 et Intro.7).

L'analogie entre les effets de TMR et de GMR réside uniquement dans le fait
gu'ils découlent tous les deux du décalage des bandes de conduction des deux directions
de spin existant dans les matériaux ferromagnétiques, et que l'on obtient ces
magnétorésistances quand la configuration des aimantations passe d'un état paralléle a
un état antiparalléle. Mais la conduction purement quantique (effet tunnel) dans les
jonctions tunnel implique que la physique mise en jeu pour expliquer ce phénomeéne est
totalement différente.
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Un modéle simple auquel se réferent les expérimentateurs pour calculer la
conductance a faible tension appliquée prend comme hypothéses que :

— le spin des électrons est conservé pendant le transport tunnel.

— la conduction s'effectue par deux canaux indépendants de spin.

— la conduction est proportionnelle a la densité d'états électroniques libres et
occupés des couches ferromagnétiques pour chaque canal de spin.

Une autre différence existe entre les dispositifs GMR et TMR: les jonctions
tunnel fonctionnent en CPP, c'est—a—dire que le courant est obligatoirement
perpendiculaire aux couches. La longueur d'échelle impliquée dans la TMR n’est donc
plus le libre parcours moyen des électrons mais leur longueur de diffusion de spin: en
effet, la barriére tunnel doit étre suffisamment fine pour laisser passer un courant et
permettre a I'électron de conserver son spin pendant la traversée de la couche isolante.
D'un point de vue fondamental, I'étude de la magnétorésistance apporte des éléments
essentiels & la compréhension fine de la polarisation en spin de l'effet tunnel et
notamment des ro6les respectifs de la barriére isolante, de la densité d'états des
électrodes ferromagnétiques et du caractére s, p ou d des électrons. Il apparait par
exemple que selon les liaisons a l'interface ferromagnétique/isolant, la transmission
préférentielle d’'une barriére tunnel pour un type d'état électronique (sp ou d) influe de
maniéere prépondérante sur la polarisation en spin des électrons et modifie le signe et la
valeur de la magnétorésistance. La combinaison des matériaux ferromagnétiques et
isolants judicieusement choisis dans des jonctions hybrides s’avére étre un outil puissant
pour I'étude de la structure électronique de I'interface ferromagnétique/isolant et devrait
permettre a terme de contréler le signe et I'amplitude de la TMR.

Les recherches actuelles s'orientent vers lintégration dans ces systemes de
matériaux a forte polarisation de spin comme les demi—métaux. Ces derniers présentent
une seule direction de spin au niveau de Fermi et donc une polarisation de 100%. Les
plus connus sont Lape7Sre:3sMnO; (LSMO) et Fe;O4 (magnétite). Nous aurons l'occasion
par la suite de revenir plus longuement sur la magnétite. Une jonction tunnel avec de
telles électrodes se comporterait dans le cas idéal comme un véritable interrupteur qui,
lorsqu’il serait fermé, laisserait passer un courant polarisé a 100%.

Les jonctions tunnel sont promises a un bel avenir dans la réalisation de
mémoires magnétiques d'accés rapides (Magnétic Random Access Memory ou MRAM)
[IBM]. Ces mémoires présentent l'avantage d'étre non volatiles au contraire des
mémoires semi—conductrices classiques avec des vitesses de lecture et d'écriture
équivalentes. Les premiers exemplaires commerciaux devraient étre disponibles sur le
marché vers 2005—2006.

10
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I1l. LA MAGNETORESISTANCE ANISOTROPE (AMR)

L'’AMR apparait dans les métaux de transition ferromagnétiques massifs et dans
les couches minces. Découvert en 1857 par W. Thomson a Glasgow, ce phénomene a
attendu plus d'un siécle avant d'étre utilisé pour la réalisation des premiers capteurs de
champ magnétique, aujourd’hui remplacés par les vannes de spin ou les jonctions tunnel.
Les dispositifs utilisant 'AMR présentent des performances (sensibilité au champ
magnétique et amplitude de MR) inférieures a celles des dispositifs basés sur la GMR ou
la TMR. Cependant, 'IAMR est un effet intrinseque aux matériaux magnétiques et
apparait dans tous les systémes incluant une ou plusieurs couches ferromagnétiques. Il
se manifeste par une différence de résistivité locale selon que le courant circule
paralléelement (résistivité p,) ou perpendiculairement (résistivité p,) a l'aimantation
locale. Dans un systéme cristallin, la magnétorésistance anisotrope dépend des

orientations relatives de l'aimantation M par rapport au courant et aux directions
cristallographiques. La résistivité locale p varie contindment en fonction de l'angle &
entre I'aimantation locale et le courant suivant la loi :

p6)=p. +(py - p.)cos? 6
L’AMR est définie comme:

Cette modification de la résistivité est attribuée a la diffusion anisotrope des
électrons, dont la probabilité est dépendante de la direction du moment magnétique et de
la forme des orbitales atomiques. L'effet est dG au couplage spin—orbite et au décalage
des bandes de type d au niveau de Fermi dans les matériaux ferromagnétiques. L'AMR
augmente avec la diminution de la température et atteint quelques % a basse
température.

V. CONTRIBUTIONS INTERFACIALES A LA GMR

Nous avons vu que la GMR provient de deux contributions: une contribution
volumique des couches ferromagnétiques issue du décalage en fonction du spin de
I'électron des densités d'états au niveau de Fermi, et une contribution des interfaces
entre les couches constituant I'empilement. Baibich et al. [BAI88] avaient émis
I'hypothése que les interfaces participaient principalement a la GMR. Cette hypothése a
pu étre confirmée par la suite, tant expérimentalement [PAR93, COW96, VOU99] que
théoriquement. Plusieurs études théoriques détaillent les mécanismes a l'origine de la
GMR. Elles se répartissent en deux catégories :

11
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—celles qui utilisent une approche «semi—classique» [CAM89, BAR91,
HOO092, VOU99, STEO3].
—celles basées sur un formalisme quantique [LEV90, ZHA92, BUL95].

IV.1. Approche semi-classique

L’approche « semi—classique » s’appuie sur I'équation de transport de Boltzmann
dont la théorie de Fuchs—Sondheimer [FUC38, SON52] constitue I'adaptation aux couches
minces. Cette théorie s'attache a modéliser les effets de taille finie de couches minces
métalliques sur la conductivité électrique. Le champ de vitesse de dérive des électrons,
qui crée le courant, ne peut pas varier brutalement: la conductivité est localement
perturbée par la présence d'une surface ou d'une interface avec un autre matériau et
retrouve sa valeur intrinséque sur une distance caractéristique égale au libre parcours
moyen (A ou Ipm) des électrons.

La résistivité p, d'un matériau dans sa forme massive s'écrit :

— Ve
)

ou m* est la masse effective des électrons, vg la vitesse de Fermi et n la densité des

électrons de conduction. p est d’'autant plus faible que A est grand.

Pour une couche mince d'épaisseur d limitée par deux surfaces, la conductivité
locale dépend de la distance a ces surfaces et de la diffusion des électrons sur celles—ci.
Deux cas particuliers se distinguent selon la valeur du parametre k=d//4, i.e. si 4 est
inférieur ou supérieur a I'épaisseur d de la couche :

mv. (1 3
— pour k>>1: = P-4 2
P P et (/1 8dj
ou plus simplement £ 1+i
Po 8k

o représentant la résistivité du matériau massif.
_4mivg 1
? =3 ne? dlin(2/d)+0,423]

. . . p 4 1
ou normalisé par rapport a L =
par rapport.a a p, 3k [In(l/k)+0,423]

— pour k<<1:

Ces différentes expressions montrent clairement la dépendance de la résistivité p
avec I'épaisseur d de la couche. Plus cette derniére est faible, plus la résistivité s'accroit.
Cependant, ces expressions ont été déterminées dans le cas de surfaces rugueuses ou les
électrons sont réfléchis sur celles—ci de maniére parfaitement diffuse. Ils auront alors la
méme probabilité d’'aller dans toutes les directions de I'hnémisphére interne a la couche,
tel un faisceau lumineux sur une surface dépolie. La conductivité locale devient nulle au
voisinage de la surface et augmente lorsqu’on s'éloigne d'elle.

12
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Le cas opposé est celui des réflexions spéculaires apparaissant pour des surfaces
parfaitement lisses, comme pour un faisceau lumineux sur un miroir. La composante
parallele a linterface du vecteur d'onde est conservée alors que la composante
perpendiculaire change de signe. Les réflexions spéculaires ne participent donc pas a la
résistivité. Ainsi les électrons peuvent étre réfléchis de facon spéculaire avec une
probabilité p et de facon diffuse avec une probabilité (1-p).

En reprenant les deux expressions précédentes et en introduisant le coefficient de

réflexions spéculaires p :

mve (1 3
— pour k>>1: = FlZ4+ 2 (1-
. P 3
ou bien = =1+—(1-p)
Po 8k

Dans ce cas, on remarqgue que pour p=1, i.e. avec uniqguement des réflexions spéculaires,

L 1 et nous retrouvons la résistivité du matériau massif. Néanmoins, le cas ou A<<d
Po
ne nous intéresse pas dans la mesure ou pour voir apparaitre la GMR, A doit étre le plus

grand possible et, surtout, supérieur a I'épaisseur des couches déposées.

—pourk<<l: p= 4mve L
' 3 ne? d{i+2p)in(2/d)+0,423]|
4 1

lus naturellement 2 =
ou plus naturellemen o0 3K (1+2p)[ln(1/ k)+ 0,423]

C’est le cas qui nous intéresse. Cependant on constate que dans la limite ou 1 —0,
ou du moins quand A est trés largement supérieur a d, p diverge en In(1) et devient nulle.
Il faudra alors recourir au formalisme quantique qui fait disparaitre cette divergence.

La théorie de Fuchs—Sondheimer montre donc que les réflexions aux interfaces
sont de deux types : spéculaires ou diffusives. Dans le cas de multicouches métalliques,
trois paramétres apparaissent pour décrire l'influence des interfaces séparant deux
couches : un coefficient de transmission T qui correspond a la probabilité que I'électron
traverse l'interface, un coefficient de réflexion R qui représente la probabilité que
I'électron soit réfléchi spéculairement a I'interface et un coefficient 1-T—R qui indique la
proportion des électrons diffusés. Ce dernier coefficient dépend de la qualité des
interfaces (rugosité, impuretés...) et participe fortement a la résistivité intrinséque des
couches.

L’'approche semi—classique de la GMR a été développée la premiére fois par
Camley et Barnas [CAMS89] & partir de la théorie de Fuchs—Sondheimer. Leur modéle
introduit une dépendance en spin des coefficients de transmission, de réflexion
spéculaire et de diffusion des électrons de conduction (respectivement T, R et 1-T—R).
Ils émettent au préalable beaucoup d’hypotheses: les métaux utilisés possedent les
mémes énergies de Fermi et présentent des libres parcours moyens électroniques
identiques. Dans ce cas, ils négligent la dépendance angulaire des interactions aux
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interfaces métal non magnétique/métal magnétique et admettent que seuls existent les
coefficients de transmission et de diffusion. lls retirent toute contribution due a des
réflexions spéculaires, méme s'ils supposent implicitement qu’elles dépendent du spin.
Ils démontrent l'importance du Ipm dans la valeur de la magnétorésistance et la
contribution principale des interfaces a la GMR. Le modéle de Camley et Barnas a été
complété plus tard par Barthélémy et Fert [BAR91]. Ces derniers considérent seulement
la contribution des interfaces et négligent celle volumique des films magnétiques. Leur
modéle reproduit correctement les résultats expérimentaux, saufs pour les systémes
présentant une forte magnétorésistance. lls supposent que ce désaccord provient d’'une
surestimation de la contribution interfaciale a la GMR. L'approche semi-classique
permet difficilement de comparer les contributions aux interfaces et les contributions
dites «volumiques» a l'intérieur des couches magnétiques. Hood et Falicov [HO092]
reprennent ce formalisme et développent des potentiels différents suivant le spin des
électrons. Ces potentiels permettent de tenir compte de leur masse effective et de la
dépendance angulaire des coefficients de transmission et de réflexion aux interfaces, ce
qui semble étre notamment le cas des réflexions spéculaires. lls mettent en évidence
I'importance des impuretés aux interfaces qui modifient, par leur potentiel, la structure
de bande et augmentent la diffusion dépendante du spin. D'autres études que nous ne
détaillerons pas utilisent aussi cette approche « semi—classique » [VOU99, STEO3].

IV.2. Formalisme quantique

Les travaux théoriques basés sur un formalisme quantique sont moins hombreux
[LEV90, ZHA92, BUL95]. Leur avantage par rapport a I'approche « semi—classique » est de
traiter de la méme maniére les diffusions aux interfaces et dans le volume des couches
magnétiques. La proportion des diffusions interfaciales peut étre ajustée plus librement
et donne un meilleur accord avec les résultats expérimentaux. Ce formalisme permet
également de relier simplement la magnétorésistance a la rugosité des interfaces.
Néanmoins, méme s'il s'avére plus efficace que I'approche semi—classique dans la limite
ou A devient trés supérieur a d, il ne permet plus une distinction claire sur la nature des
réflexions (spéculaires ou diffusives) tout en présentant un formalisme beaucoup plus
complexe a comprendre. Nous ne détaillerons pas plus cette approche dans de manuscrit
afin de conserver une certaine clarté mais s'il peut étre plus adapté que l'approche
semi—classique aux résultats que nous présenterons par la suite.
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1V.3. Résultats expérimentaux

Toutes ces études théoriques, quel que soit le formalisme utilisé, concluent que la
dépendance en spin de la diffusion aux interfaces joue un réle majeur dans la GMR.
Cette contribution a été vérifiée expérimentalement. Parkin montre par exemple que
I'amplitude de la magnétorésistance est contr6lée par le caractére de l'interface métal
non magnétique/métal magnétique [PAR93]. Ainsi, la GMR dans les vannes de spin est
plus élevée pour Co/Cu/Co/FeMn que pour Py/Cu/Py/FeMn. Dans ce dernier systéme,
lorsgu’on introduit une fine couche de Co (0,5nm) a l'interface Py/Cu, on retrouve une
amplitude de GMR identique au systéeme Co/Cu/Co/FeMn. La qualité de l'interface
(rugosité, impuretés) influence également la magnétorésistance [COW96, VOU99].
Notamment, la nature des impuretés jouant le role de centres diffuseurs dépendants du
spin modifie la valeur et méme le signe de la GMR.

1V.4. Réflexions aux interfaces : contexte de I'étude

IV.4.1. Cas particulier des réflexions spéculaires

Tous les travaux présentés, autant théoriques qu’expérimentaux, ne séparent pas
complétement la contribution interfaciale de la contribution volumique. De plus, s'ils
démontrent et justifient le réle important des interfaces dans la GMR, ils n’isolent pas la
contribution propre des coefficients de transmission, de réflexion spéculaire et de
diffusion.

Dans le cas particulier des réflexions spéculaires, seules quelques études leur
attribuent une dépendance en spin [CAM89, HO092, SCH97, STE03]. Camley et Barnas
ont supposé les premiers qu’elles dépendaient du spin mais ont proposé leur modéle en
considérant le cas ou elles sont inexistantes [CAMS89]. Stewart et al. se sont intéressés a
la qualité de l'interface qui influe directement sur la probabilité qu'a I'électron d'étre
réfléchi spéculairement ou de maniéere diffuse [STEO3]. Par des calculs basés sur une
approche semi—classique utilisant des fonctions de Green, ils montrent que les réflexions
spéculaires dans les systemes Co/Cu sont trés dépendantes du vecteur d’'onde paralléle a
I'interface des électrons, i.e. de l'angle d'incidence des électrons avec l'interface et du
spin. Cependant, la dépendance en spin des réflexions spéculaires n’'a jamais pu étre
observée expérimentalement. La plupart des travaux préférent introduire des impuretés
ou de la rugosité aux interfaces, augmentant ainsi la GMR [COW, VOU99].

En fait, les réflexions spéculaires sont généralement utilisées dans les vannes de
spin pour confiner les électrons aux interfaces métal non magnétique/ferromagnétique.
Des films «miroirs », souvent des couches d'oxyde isolantes, sont placées de part et
d'autre de la zone ou les discriminations en spin sont actives. Pour une vanne de spin
une configuration CIP ou le courant est paralléle aux films, I'effet « miroir » créé par les
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réflexions spéculaires sur les couches isolantes donne par symétrie le méme
comportement gqu’'une multicouche. Favoriser les réflexions spéculaires dans la vanne de
spin est équivalent a accroitre le nombre de périodes d’'une multicouche et accroit la
GMR. Par exemple, certains travaux montrent une variation de la GMR en utilisant un
antiferromagnétique isolant dans un empilement Co/Cu/Co/NiO : avec une interface
Co/NiO plane, les nombreuses réflexions spéculaires sur cette interface augmentent la
magnétorésistance [ANT94, SWA96]. Le méme comportement a été observé avec a—Fe,03
comme couche antiferromagnétique [SUJ96]. De la méme maniere, les réflexions
spéculaires peuvent étre induites a la surface de la couche douce en déposant des oxydes
tels que TaO [HONO1] ou Al,O3 [GIL01]. D’autres études présentent des structures plus
complexes basées sur le méme principe telles que NiO/Co/Cu/Co/Cu/Co/NiO [EGE95,
EGE96, EGE97] ou bien en incluant une couche isolante a l'intérieur de I'empilement
[KAM99, KOOO01, HONO3].

1V.4.2. Présentation du sujet

Au cours de ce travail de thése, nous avons élaboré et étudié un systeme
permettant d’observer une GMR due exclusivement aux réflexions d'électrons sur des
interfaces métal non magnétique/oxyde magnétique. La magnétorésistance se résumera
ici pour la premiére fois a un effet purement interfacial. De plus, nous chercherons a
vérifier la dépendance en spin des réflexions spéculaires.

Imaginons ainsi une couche mince métallique non magnétique insérée entre deux
couches d'oxydes isolants ferro— ou ferrimagnétiques comme schématisée sur la
figure Intro.8. Si les interfaces oxyde magnétique/métal non magnétique sont
parfaitement lisses, les électrons de conduction confinés dans la couche métallique
subiront un nombre important de réflexions spéculaires sur celles—ci. lls interagiront
avec les moments magnétiques des oxydes et seront alors plus ou moins diffusés selon
I'orientation relative de leur spin par rapport a I'aimantation de la couche magnétique
isolante. Si une des couches d’oxydes est une couche magnétique douce et l'autre une
couche magnétique dure, lorsque leurs aimantations sont paralléles, un type d’électrons
sera moins diffusé que l'autre et la résistivité de la couche métallique sera faible (a). En
configuration antiparalléle, les électrons des deux spins seront diffusés de facon
similaire, chacun sur une interface, et la résistivité augmentera (b). Les mesures de
transport électrique seront réalisées en mode CIP.
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(a) (b)
Couche d'oxyde
magnétique douce
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P, faible et p,clevée —»p faible py et p, €levées —s p Elévee

Fig.Intro.8 : Mécanisme de GMR par réflexions des électrons aux interfaces
métal/oxyde : (a) configuration antiparalléle, (b) configuration paralléle.

Le dispositif permettant détudier une GMR préférentiellement due a des
réflexions doit respecter plusieurs contraintes :

e Le confinement des électrons dans la couche métallique.

e Des interfaces métal/oxyde les moins rugueuses possibles et sans
interdiffusion afin de minimiser la contribution du coefficient de diffusion
dépendant du spin discuté précédemment.

e Croissance épitaxiale 2D de chaque couche pour un déplacement des
électrons dans un réseau cristallin régulier qui limitera leur diffusion sur
des joints de grains ou autres défauts structuraux. Ces derniers
diminueraient le Ipm électronique et favoriseraient une perte du spin.

e L’obtention de configurations magnétiques paralléle et antiparalléle entre
les deux oxydes.

Ces conditions ont guidé le choix des matériaux employés pour I'élaboration de ce
dispositif. Pour les oxydes, nous avons utilisé Fe;O, (magnétite) pour réaliser la couche
douce et CoFe,O4 pour la couche dure. Ce sont des oxydes ferrimagnétiques dont une
description détaillée est faite au Chapitre Il1. Nous nous sommes également intéressés a
la possibilité d'utiliser Fe;O, comme couche dure en la couplant avec NiO, un
antiferromagnétique naturel. Concernant la couche métalliqgue non magnétique, trois
métaux différents ont été choisis : Pt, Au et Ag pour leur résistance a I'oxydation et leur
bonne conductivité. Enfin, deux directions de croissance des systémes épitaxiés ont été
retenues : la direction [001] en partant d'un substrat de MgO(001) et la direction [111]
réalisée sur un substrat d’Al,03(0001) (saphir).

Les études structurales ont été réalisées par diffraction X, réflectivité X, RHEED
et microscopie électronique. Deux microscopes ont principalement été utilisés au cours
de ce travail. Les études structurales par microscopie conventionnelle et haute résolution
ont été faites a l'aide d’'un Philips CM30 ST possédant une résolution ponctuelle de
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0,19nm. La spectroscopie EELS a été réalisée par un Philips CM20 ST équipé d'un étage
STEM avec une taille de sonde de 2,5nm et d'un spectrometre PEELS GATAN d'une
résolution en énergie égale a 1,2eV. Les études magnétiques ont été menées par un VSM
et un SQUID. Une description de toutes ses techniques est présentée dans les annexes.

V. PLAN DU MANUSCRIT

V.1. Chapitre |

Le premier chapitre rappelle quelques principes généraux et notions théoriques
sur les mécanismes de la croissance épitaxiale et les propriétés magnétiques des couches
minces. En particulier, nous verrons comment calculer la déformation élastique d'une
couche épitaxiée et présenterons les différentes contributions a I'énergie libre d’'une
couche mince magnétique.

V.2. Chapitre Il : Couches minces d’oxydes magnétiques

Dans ce chapitre, nous ferons une description détaillée des substrats et des
oxydes magnétiques employés. Plus précisément, nous présenterons les résultats
structuraux et magnétiques des couches minces épitaxiées par pulvérisation cathodique
de Fe30, et de CoFe,O4. Fes04 a eté élaboré selon les directions de croissance [001] et
[111]. Nous nous intéresserons en détail a I'étude en microscopie électronique haute
résolution des APBs dans cet oxyde et a ses caractéristiques magnétiques et de
transport. Nous regarderons également l'influence des conditions d’élaboration sur la
croissance et les propriétés magnétiques de couches minces épitaxiales [111] de CoFe,0,.
Pour ces deux oxydes, nous donnerons une large revue bibliographique ou nous
montrerons gu'ils sont rarement épitaxiés par pulvérisation cathodique bien que nous
obtenions des couches de qualité similaire.

V.3. Chapitre Ill: Croissance et anisotropie d’échange de
bicouches épitaxiées NiO/Fe;O4 sur MgO(001) et Al,O3(0001)

Le Chapitre 11l concernera I'étude de la croissance épitaxiale et de I'anisotropie
d'échange de bicouches Fe;O4/NiO en fonction de la direction de croissance ([001] ou
[111]) et de I'épaisseur de la magnétite pour une méme épaisseur de NiO. Elle
déterminera s'il est possible ou non de « durcir » suffisamment une couche de Fe;O, pour
obtenir une configuration antiparalléle avec une autre couche de Fe;0,4. Les résultats
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magnétiques seront corrélés aux observations structurales. Un rappel théorique et une
revue bibliographique sur I'anisotropie d’échange seront exposés au début de ce chapitre.

V.4. Chapitre 1V : Croissance de Pt, Au et Ag sur Fe3z0,4(001)
et (111)

Ce chapitre présente les résultats obtenus sur la croissance de Pt, Au et Ag sur
Fe304(001) et de Pt et Au sur Fe304(111) en fonction de la température et de I'épaisseur
déposée. Nous verrons qu’il n'est pas aisé d’élaborer une couche métallique 2D, épitaxiée
peu rugueuse par pulvérisation cathodique mais cette étude indiquera les conditions
permettant d'y parvenir. Nous étudierons en détails le mode de croissance de chaque
métal, notamment les formes d'équilibres adoptées lorsque la croissance est 3D. Toutes
ces observations seront corrélées aux caractéristiques propres a chaque métal. Nous
rappellerons également quelques éléments sur les parametres contrbélant la liaison
métal/oxyde.

V.5. Chapitre V: Etude des tricouches Fe;O,/M(M=Au,Pt)/
COF9204

Le dernier chapitre sera dédié aux systemes complets CoFe,O,/métal/Fe;O, selon
les deux orientations de croissance (001) et (111). Il compilera les résultats structuraux,
magnétiques et de transport obtenus sur ces tricouches. Nous discuterons alors de I'effet
observé et de I'influence de la nature de la couche métallique.

Nous voyons que I'essentiel de ce manuscrit est consacré aux différentes étapes
nécessaires a l'élaboration par pulvérisation cathodique des systémes respectant les
conditions requises afin de mettre en évidence une GMR préférentiellement due aux
réflexions spéculaires des électrons. Une conclusion ouvrant sur des perspectives
parachévera ce travail.
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Chapitre | : Croissance épitaxiale et propriétés magnétiques des couches minces

La premiére partie de ce chapitre présente quelques principes généraux et les
mécanismes gérant la croissance épitaxiale. La seconde partie est consacrée aux rappels
théoriques et aux outils nécessaires a I'étude des propriétés magnétiques des couches
minces.

|. CROISSANCE EPITAXIALE ET CONTRAINTES

I.1. Introduction

La croissance de couches épitaxiales est un cas particulier de la croissance
cristalline. Son étude s'intéresse a lI'organisation des atomes depuis les premiers stades
jusqu’a la formation d'un film épais. Le mode de croissance de la couche sur le substrat
dépendra des caractéristiques (chimiques, élastiques, structurales...) des deux
matériaux.

L’épitaxie correspond a la continuité du réseau cristallin a travers l'interface. La
croissance épitaxiale est alors une croissance ordonnée des atomes d'un matériau A, la
couche, sur un matériau B, le substrat. Pour qu’'une telle croissance soit obtenue, il est
nécessaire que le matériau B soit monocristallin et présente une surface quasi—parfaite.
Il faut également que les conditions de dépdt (pression et température) permettent la
condensation et la diffusion des adatomes sur cette surface. Les deux cristaux présentent
alors des relations cristallographiques bien définies.

Deux régimes existent dans la croissance épitaxiale : croissance pseudomorphe ou
croissance relaxée. Le substrat peut, dans certains cas, imposer son paramétre de maille
asubstrat @ la couche. L'épitaxie est dite alors pseudomorphe ou cohérente (figure 1.1(a)) et
la couche subit une déformation élastique. Le matériau peut retrouver son paramétre de
maille naturel par déformation plastique et donnera une croissance dite relaxée
(figure 1.1(b)).

La différence de paramétre de maille « f » appelée aussi désaccord paramétrique (ou
misift) entre la couche et le substrat est définie par :
f = Qcouche ~

a

a

substrat

substrat
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Chapitre | : Croissance épitaxiale et propriétés magnétiques des couches minces

f est défini ici par rapport au substrat. Certains auteurs tels que Yang et al. [YAG94]
utilisent f'qui représente le désaccord paramétrique par rapport a la couche. 1l s'écrit :

f' = Qsubstrat —

a

a a

couche _ _ “substrat f
a

couche couche

Pour de trés faibles désaccords, f ~f’. Cependant, nous utiliserons en toute

rigueur f' pour les calculs de déformation détaillés par la suite.

a,(A) a,(A)

—>

/ N

— ‘_“-./——'-.
..__..d"n\_____-"-"-—_.--’

a(B)I a(B)I
‘_B’ —>
a(B) a,(A) = a(B) a(B) e
a,(A)#a(B)
(a) ®)

Fig.l.1: Schémas d'une croissance épitaxiale pseudomorphe
(a) ou relaxée (b) dans le cas d’'un matériau cubique.

1.2. Déformation élastique

La couche subit une déformation élastique dans le plan de l'interface a cause du
désaccord paramétrique. C'est une déformation réversible qui disparait si l'origine de la
contrainte est retirée. La théorie de I'élasticité linéaire anisotrope permet de connaitre la
déformation de la maille élémentaire du dép6t en fonction de ses constantes élastiques et
du désaccord paramétrique suivant les trois directions de I'espace.

Pour un cristal cubique, seules trois constantes élastiques sont nécessaires pour
décrire le comportement élastique du matériau. Le tenseur des contraintes est relié au
tenseur des déformations par o=ce, ou o est le tenseur des contraintes, ¢ celui de
I'élasticité et ¢ le tenseur des déformations. Si les trois axes du triedre direct sont 1, 2 et
3 ou 1 et 2 sont les axes du plan de croissance et 3 I'axe de croissance, le développement
tensoriel donne :
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Oy Chy Cp G 0 0 0 ey

O Co Cu Cp O 0 0 &y

Op| [Cp Cp Gy 0 0 0 ey

op| |0 0 0 cp O 0 |lsy ,
oul| |0 0 0 0 ¢y 0|e,

o] 1O 0 0 0 0 cufey]

1

Yang et al. [YAG94] ont développé un calcul analytiqgue permettant de calculer de
facon complete et exacte I'état de déformation d'une couche 2D en épitaxie cohérente sur
un substrat d'orientation quelconque [hkl]. Ce calcul basé sur la minimisation de
I'énergie élastique s'applique aux cristaux cubiques.

L'épitaxie de la couche sur le substrat nécessite une contrainte biaxiale de la
couche et parfois une rotation du réseau. Les cas étudiés ici d’orientation de croissance
[001], [110] et [111] ne présentent pas de rotation du réseau.

Soient ny, ny et n3 les composantes du vecteur i normal a la surface :

h k |
N=—o-- N=——— N, =

N I T Y N ST
La minimisation de I'énergie élastique, qui s'écrit
Eslas=Y2C11( €112+ 6202+ 33%) +C12( 822633+ Ea3 611+ 611622) +2Cus( 6122+ 232+ 6312)
donne pour un désaccord paramétrique f' :

Art B(n” +n;’%) +;C(n1n2n3)2(12 +i2)
N:

i j f’

D+E(n +n,* +n*)+ F(n,n,n,)?

&j = (G +nin;

avec A=Cg4(C11+2C12)(—C11+C12+Cas)
B=C44(C11+2C12)(C11—C12—2Cs4)
C=—(C11+2C12)(C11—C12—2C4s)?
D="2C44(C112—C12?—2C12C44)
E=—%2C44(C11+C12)(C11—C12—2C44)
F=(C11—C12—2C44)?(C11+2C12+Cs4)

1.2.1. Calculs pour une orientation de croissance [001]

Pour cette orientation, n;=n,=0, nz3=1 et &,=&,= f'.De plus, le cisaillement est
nul et ;=0 si i#]. L'expression de &3 se simplifie :
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A+B
D+E

o = (l—i— Cq(Cyq +2C15)(=Cyq +Cyp +Cyy) +Cpy(Cyy +2C15)(Cqy —Cpp — 2C44)jf/
33 =
Y2C 44 (C13%2 = €12 — 2C15Cy ) —%2C 44 (C1y + €12 )(Cyy — Cyp — 2Cyy)

£q3 =1+ )’

2C12 f{

€33 =
Cy1

1.2.2. Calculs pour une orientation de croissance [110]

. 1
Ici, n1=n2=E et n;=0. Les calculs de &1, & et g3 donnent alors :

A+EB A+%B A+EB
& =6y =0+= ) =0+ =01+ )f'
2D+%E 2D+ E

avec Z=2D+E. En remplacant A, B et Z par leurs valeurs :
—Cyy +2Cy,

’

&y =&€p = f

Cpy +Cpp +2Cy,
£y = T’

1

A+—-B
£, = £ = ( 2 ) = —Cy —2Cp £
12 — <21 — -

Z Cpy +Cpp +2C,,

s3= &= &3=6=0

Les déformations sont calculées le long des axes <100>, pour ramener ces
déformations le long des axes [001], [110] et [110], il faut effectuer un changement de
repére, la matrice de passage s'écrit :

0o 0 1
Aol L 100
V2 2
1 1 0
V2 2

La nouvelle matrice & est constituée des composantes de la déformation suivant les
trois axes définis plus hauts :
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! 0 0
o 0 f/ 0
0 0
(1+ 2A + ij,
. Z -

La déformation le long de la direction de croissance ¢, peut étre définie comme une

fonction de la déformation dans le plan ¢ :

2A+B
€y

£, :(1+ Z

1.2.3. Calculs pour une orientation de croissance [111]

1 .
Dans ce cas, n1=n2:n3=ﬁ. &11, &2 et g3 S'expriment par :

A+}B+1C A+}B+}C A+}B+1C
&1 = &p = b33 :(1+_#)f' =1+ 3 ]? ) :(l+—3 J )
3pilE+ - F 3D+E+ F z
3 27 9

avec Z= 3D+E+éF. En remplagant A, B et Z par leurs valeurs, les déformations le long

des axes de type <100> et <110> sont calculées :
C,y +2¢, +2¢y,

)

&y =&x =(

1 1
A+-B+-C PP
&g =&y = 813 = 531 = 823 = 532 = 3 9 f’ — 11 12 f/
Z Cpy +2Cy, +2C,,

Comme dans le cas précédent, il faut calculer les déformations suivant des axes
plus naturels. Les axes choisis sont [110], [112] et [111]. La matrice de passage s'écrit :

110
V2 2
A= -2 et

-
-
51

i
e
o
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f’ 0 0
0 f’ 0
g =
0 0 1
A+-B+-C
1433 f/
Z

La déformation le long de la direction de croissance peut étre définie comme une
fonction de la déformation dans le plan:
1 1
A+—B+§C

1.2.4. Calculs de la contrainte

Nous avons vu que I'énergie élastique emmagasinée dans une couche 2D suivant
les trois orientations s’exprime par :

Eslas=%2C11( 6112+ 202+ 833%) +C12( 822833+ E33611F 611 €20) +2Caa(612%+ 232+ 8312).

Une expression plus simple de cette énergie fait intervenir uniquement le module
d'Young Y et f' : Egas =Y f'2. 1l est alors possible de déterminer I'expression du module
d'Young du matériau avec les expressions établies auparavant. Par exemple, pour
I'orientation [100], le module d’Young s'écrit assez simplement :

2
Y100 =Ci1 +Cp, %
Cu1

Les contraintes o peuvent se calculer soit & partir de I'expression tensorielle

présentée précédemment, soit a partir de I'expression Ojj = Yé‘ij .

1.3. Déformation plastique
L'énergie élastique étant proportionnelle & I'épaisseur du film, une épaisseur
critique a partir de laquelle la relaxation plastique intervient peut étre définie.
L'introduction de dislocations permet de relaxer la couche qui retrouve son parameétre de
maille d'origine (figure 1.1(b)). La relaxation de la couche n’est pas forcément totale, une
contrainte résiduelle pouvant subsister. De nombreux calculs permettent de connaitre
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I'épaisseur critiqgue d’'un dépbt sur un substrat connaissant les constantes élastiques des
matériaux et le désaccord paramétrique [MAT70, PEO85, MARS87, VDM88, HU91]. Ces
calculs qui ont surtout été développés pour les matériaux semiconducteurs, supposent
gue le cristal est parfait et qu'il n'y a pas de déformation dans le substrat.

La déformation plastique est due au glissement d’'une partie du cristal par rapport
a une partie adjacente. La surface de glissement est appelée plan de glissement.
L'amplitude du déplacement est un nombre entier de périodes du réseau cristallin qui
permet de conserver la continuité cristalline. Comme les plans de grande densité
atomique sont éloignés les uns des autres, le glissement aura lieu préférentiellement
dans ces plans. Par exemple, dans un matériau cfc, le glissement aura
préférentiellement lieu dans les plans {111}. La direction de glissement est généralement
la direction d’empilement la plus dense du cristal (<110> pour les matériaux cfc) (figure
1.2). Le glissement du cristal est réalisé a l'aide de dislocations. Ce sont des défauts
linéaires caractérisés par le vecteur de Burgers, noté b, qui matérialise le déplacement
entre les bords d'une coupure dans le cristal. Le vecteur de Burgers d'une dislocation doit
étre égal a un vecteur du réseau pour que la périodicité du cristal soit respectée. Si le
vecteur de Burgers est perpendiculaire a la ligne de dislocation, il s'agit une dislocation
coin, si le vecteur de Burgers est paralléele a la ligne de dislocation, c’est une dislocation
vis. Dans les métaux cfc, les dislocations les plus courantes ont un vecteur de Burgers de
type Y2 [110] (figure 1.2), mais il est également possible d’en observer avec un vecteur de
Burgers de type 1/6 [112] [MIN97—-1]. La relaxation plastique de la couche A entrainera la
création d’'un réseau de dislocations de misfit a I'interface avec un pas D égal a:
D =—df\
[da —da|
ou da et dg sont respectivement les distances interréticulaires des plans perpendiculaires
a l'interface de A et de B.

- Plan dense (111)

La direction de glissement des dislocations aura lieu
préférentiellement selon ces directions.

'/D “‘

J/. Fig.1.2: Schéma d'une maille cfc. En gris clair est

représenté un plan dense de type {111}. La fléche noire

P indique une des directions de type <110> du plan dense.
'/: . /'

29



Chapitre | : Croissance épitaxiale et propriétés magnétiques des couches minces

I1. PROPRIETES MAGNETIQUES DES COUCHES MINCES

11.1. Introduction

Dans ce paragraphe, les caractéristiques des cycles d’hystérésis d’'un matériau
ferro— ou ferrimagnétique sont présentées. Nous détaillerons également les principales
contributions aux propriétés magnétiques des couches minces telles que les énergies
d'anisotropie et les parois de domaines. Le systéme d'unités que nous utiliserons pour ce
mémoire est le systéme cgs et les énergies seront exprimées par unité de volume. Le
tableau 1.1 détaille la conversion des unités mksa en unités cgs ainsi que quelques
constantes universelles utiles pour la suite.

Grandeur ou constante mksa (S.1.) €gsS
Induction magnétique B 1T 10* G
Champ magnétique H 1Am™* 471102 Oe ou 4n.107' T
Aimantation volumique M 1Am™* 102 uem.cm™®
Densité d'énergie E 1J.m™3 10 erg.cm™®
Moment magnétique m 1 A.m? 10% uem
Perméabilité du vide o An* 107" T.m.A™* 1 (sans dimension)
Magnéton de Bohr pg 9,274015 * 10~ A.m? 9,274015 * 10™* uem
Constante de Boltzmann kg 1,3807 * 1072 J.K™? 1,3807 * 10 *® erg.K*
Relation fondamentale B = po(H + M) B=H+ 4nxM

Longueur (métre) : 1m = 10%cm = 10°nm

Energie (joule) : 1 J = 10" erg = 0,7243*10% K = 0,6241*10" eV
Constante de Planck : h = 6,6261*107* J.s™*

Charge de I'électron : e = 1,6022*107*° C

Masse au repos de I'électron : m = 9,1094*1073! kg

Tab.l.1: Tableau de conversion des principales unités magnétiques du systeme mksa
au systeme cgs et quelques constantes universelles. T : tesla, G : gauss, m : métre, Oe :
oersted, A : ampére, uem : unité électromagnétique, J : joule et K : kelvin.

11.1.1. Généralités

Un corps ferromagnétique (F) se caractérise par un alignement magnétique
permanent de ses moments qui s'orientent parallelement les uns aux autres par une
interaction mutuelle dite couplage ferromagnétique (intégrale d’échange J>0). Les
matériaux ferromagnétiques présentent donc une aimantation (ou polarisation)
spontanée M en l'absence de champ magnétique externe H. lls possédent une
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température de Curie (Tc) au—dessus de laquelle ils deviennent paramagnétiques
(l'aimantation spontanée disparait).

Dans un corps antiferromagnétique (AF), les atomes portent un moment
magnétique permanent fortement lié aux autres par un couplage antiferromagnétique
(intégrale d’'échange J<O0) caractérisé par un arrangement antiparallele. Le moment
résultant est nul aux températures inférieures a la température de Néel Ty. En effet,
lorsque la température augmente, cet arrangement se dégrade. La diminution des forces
d'alignement rend plus sensible I'action d'un champ extérieur et donne au dessus de Ty
un comportement paramagnétique.

Le ferrimagnétisme apparait en particulier pour une classe d'oxydes appelés
ferrites. Dans la structure cristalline de ceux—ci, on distingue des familles de sites A
(tétraédriques) et B (octaédriques) que nous détaillerons au chapitre Il. Ces sites sont
occupés par des ions possédant des moments magnétiques respectifs pa et gug. Le nombre
de sites A differe de celui de sites B et le plus souvent payus. Le fort couplage
antiferromagnétique entre les sites A et B provoque une aimantation existant en
I'absence de champ magnétique. Cette polarisation spontanée diminue quand la
température augmente par suite d'une plus grande distribution aléatoire des moments
Ua et U et disparait a la température de Curie.

11.1.2. Cycles d’hystérésis

Lorsqu'un matériau ferro— ou ferrimagnétique (F) est soumis a un champ
magnétique extérieur, son aimantation n'a pas un comportement réversible avec le
champ. L'état magnétique d’'une couche mince ferro— ou ferrimagnétique dépend de sa
nature chimique, de sa structure cristallographique, de sa géométrie, du champ
magnétique extérieur, des contraintes épitaxiales éventuelles, de son histoire
magnétique... Le cycle dhystérésis M=f(H) (figure 1.3(a)) aprés une premiere
aimantation a saturation se caractérise par :

— sa valeur a saturation: a ce point, l'aimantation atteint sa valeur
maximale et M=Ms. Ms permettra de calculer le moment magnétique a
saturation par formule unité qui s'exprime en pg.

— sa demi-largeur ou coercitivité : a ce point, M=0 pour H=xHc. H¢ est
appelé champ coercitif d’'aimantation.

— sa demi—hauteur ou rémanence : au point H=0 (pas de champ externe),
M=Mg. Mg est I'aimantation rémanente.

— sasurface.

— saforme.

Le rapport Mr/Ms permet de différencier les directions dites de facile et difficile
aimantation due aux anisotropies magnétiques. Dans le cas d'une direction facile (cas ou
le cycle tend a étre « parfaitement carré »), le rapport Mgr/Ms tend vers 1(ou 100%). Pour
une direction difficile, Hc et le rapport Mr/Ms tendent vers 0O (figure 1.3(b)).
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M M
tMp +Mg +Mg
-He _+H
= = H H
-Mg “—-Mpg -Mg
(a) (b)

Fig.1.3 : Cycles d’hystérésis réalisés suivant une direction facile (a) et une direction difficile (b).

La susceptibilité magnétique y se définit comme le rapport ;(zﬁz f(H)et

renseigne sur la plus ou moins grande facilité pour le matériau a s'aimanter sous l'effet
de H. Cest une loi complexe qui prend des valeurs élevées pour les ferro— et
ferrimagnétiques. Le cycle d’hystérésis, normalement centré par rapport a l'axe des
aimantations, donne ainsi les caractéristiques magnétiques du matériau.

11.2. Contributions a I'énergie libre d’'une couche mince
magnétique

11.2.1. Energie d’'interaction Zeeman

Cette énergie est également appelée énergie potentielle magnétique. Pour un corps

ferro— ou ferrimagnétique placé dans un champ H, elle tend & aligner I'aimantation M
dans la direction du champ appliqué. Elle s’écrit :

E, =-M.H = -MH cosé /
N ) . .= -~ 0 ==
ou @ représente I'angle entre I'aimantation M et le champ externeH . > [/

11.2.2. Energie de champ démagnétisant

NI

On la trouve aussi sous le nom d’énergie magnétostatique propre. Lorsqu’un corps
ferro— ou ferrimagnétique est placé dans un champ magnétiqueH, un champ
démagnétisant H, est induit & I'intérieur du matériau pour s'opposer a la formation de

pbles ou charges magnétiques apparaissant en surface et favoriser la création de
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domaines de fermeture (figure 1.4). Le champ H' qui agit réellement dans la matiére
s'écrit alors :

H = F +
Ce champ démagnétisant prend une direction opposée a M et s'exprime d’'une

maniére générale par : I:ID = —NDI\7I
Le facteur démagnétisant Np est un tenseur (3x3) qui dépend de la forme de
I'objet étudié. L'énergie magnétostatique propre Ep rend compte alors de l'interaction de

I'aimantation du matériau avec le champ Hp créé par cette méme aimantation :
1. - -
Ep=——M.H
D 2 D

Dans le cas particulier des couches minces ou I'épaisseur est négligeable devant la
longueur et la largeur, ce champ ne peut avoir qu'une composante normale au plan des

couches. H s’écrit alors: Hy =-472Mg cosg.n

ou Ms est I'aimantation a saturation, ¢ I'angle entre I'aimantation M et la normale n au
plan de la couche ; ce qui implique :

E, =272M3cos® ¢
On remarque ainsi que dans le cas des couches minces, si I'aimantation reste dans le
plan, H, et Ep sont nuls.

Une conséquence remarquable de I'énergie magnétostatique est la création d'une
anisotropie de forme : sous la seule action du champ démagnétisant et afin de minimiser
cette énergie magnétostatique, I'aimantation s'orientera préférentiellement suivant la ou
les plus grandes dimensions de I'échantillon. Dans les couches minces, I'aimantation
tendra a se coucher dans le plan. Le cas ou l'aimantation reste malgré tout
perpendiculaire au plan provient d'une anisotropie magnétocristalline suffisante avec un
axe facile perpendiculaire au plan de la couche et aussi d’'une anisotropie de surface
permettant une rupture de symétrie (multicouches Co/Pt...).

++ +++ ++++ ++

Fig.l.4 . Aimantation et champ démagnétisant d'un
ellipsoide uniformément aimanté (a) et d’'une couche
mince aimantée dans la direction normale au plan (b). (b)

c—e—o
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11.2.3. Energie magnétocristalline

L’'aimantation d’'un matériau ferro— ou ferrimagnétique passe plus rapidement
d'un état saturé a l'autre selon certaines directions cristallographiques appelées axes ou
directions de facile aimantation dont [I'existence est due a [I'anisotropie
magnétocristalline. Les autres directions cristallographiques ou le retournement de
I'aimantation se fait beaucoup plus lentement sont ainsi des axes de difficile aimantation
(figure 1.3(b)). En pratique, cet effet se caractérise par lI'amplitude d'un champ
d’anisotropie, égale a la différence des champs nécessaires pour aimanter le cristal a
saturation suivant la direction difficile et suivant la direction facile. Le rapport Mg/Ms
permet également de définir les axes de facile et difficile aimantation. L'origine de cette
anisotropie s’explique par le couplage spin—orbite : la symétrie de I'environnement local
des atomes magnétiques impose une ou des directions privilégiées pour le moment
magnétique. Elle se résume a l'influence de la structure cristallographique sur le
magnéetisme des couches.

L’énergie magnétocristalline E,. s'exprime phénoménologiquement par un
développement en série des fonctions trigonométriques des angles entre le vecteur
d'aimantation et les axes du cristal. Ces expressions sont établies ici en tenant compte
des conditions de symétrie.

11.2.3.a. Cas d’un cristal cubique

Pour un cristal cubique, si a1, o et az désignent les
cosinus directeurs de I'aimantation avec les axes du cristal,
le développement de I'énergie d'anisotropie s’écrit :

E.. = Kl(afazz + a22a§ + a§af)+ Kz(afa§a§)+
ou K; et K, sont les constantes magnétocristallines et
dépendent du matériau étudié. En premiére approximation,
on peut négliger K, (K,< K,) et K; suffit pour représenter
les résultats expérimentaux. Cette expression décrit trés
bien le comportement de couches minces de Fe (avec K;=>0

[010]

et donc une direction de facile aimantation paralléle aux
directions <001>) et du Ni (avec K;<0 et donc une direction

[100]

de facile aimantation parallele aux directions <111>).

De plus, si I'on suppose que l'aimantation reste dans
le plan de la couche, l'expression de cette énergie
magnétocristalline se simplifie :

E,. = K,cos’@sin?g = %sinz(ze)
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ou @ est I'angle entre I'aimantation de la couche et la direction [100] dans le plan de la
couche. Pour les matériaux cubiques, le champ d’anisotropie Hn, est égal a:

Hmc == 4 [K1+EKZJ
3Mg 3

11.2.3.b. Cas d’un cristal uniaxe

Pour un cristal uniaxe (ou hexagonal), si ¢ et w
désignent l'angle polaire et I'azimut du vecteur d’aimantation,
I'’énergie d’anisotropie s’exprime par :

E,.. = K,sin ¢+ K, sin* g+ (K, + K, cos(6w))sin®
En général, les constantes K; et K, sont négligeables et
I'expression simplifiée :

E

s'applique bien au cas du Co et a celui de la plupart des
matériaux hexagonaux, quadratiques et rhomboédriques qui

=K,sin?p+K,sin"gp

mc

présentent une anisotropie uniaxiale.
Prenons le cas des cristaux hexagonaux illustrant le cas
typique de I'anisotropie uniaxiale. K, peut encore étre négligée

d'aprés les résultats expérimentaux. E.. s'écrit ainsi

E,.. = K, sin?g.E, présente des valeurs extrémes égales
a0 ouaK;j: pour K;>0 (cas du Co), E, est minimale (direction
facile) a ¢ =0, c'est—a—dire lorsque I'aimantation est paralléele
a la direction [0001] (axe c). Pour K;<0, En. est minimale a
p=n/2 et les directions faciles sont l'une des directions
paralléles au plan basal.

Le champ d'anisotropie H,. ainsi créé dans les cristaux

. 2K
uniaxes est H,, = —%1.

S

11.2.3.c. Dépendance en température

Les constantes d'anisotropie diminuent lorsque la température T augmente pour
devenir nulles & la température de Curie en suivant une loi de la forme :

KKll((-g)) = ( II\\/I/ISS((-(I; ))J (Théorie d’Akulov—-Zener)

ou n est une constante ajustable.
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11.2.4. Energie magnétoélastique

L'énergie magnétoélastique provient de la magnétostriction. La magnétostriction
est la propriété que présentent quelques matériaux ferro— ou ferrimagnétiques a se
déformer sous l'action d’'un champ magnétique externe. La magnétostriction linéaire 1

. . Al e . .
dont I'expression s'écrit A =T est définie comme la variation relative de la longueur I,

lorsque le matériau est aimanté a saturation a partir d'un état désaimanté. Le matériau
peut s’allonger (magnétostriction >0, cas du Fe) ou se contracter (magnétostriction <O,
cas du Ni).

Il existe l'effet inverse: de méme qu'un champ magnétique peut déformer le
cristal, une contrainte mécanique (de tension ou de compression) comme une croissance
pseudomorphe peut faire évoluer I'état d'aimantation du matériau en modifiant la

direction de l'aimantation M . Si le désaccord de maille est homogene tout le long de
I'axe de croissance, la déformation ajoutera un terme d’anisotropie de volume. Dans le
cas d'un fort désaccord paramétrique imposant une relaxation du matériau vers sa
structure du massif, la contribution sera une anisotropie de surface, négligeable pour de
fortes épaisseurs.

Dans le cas d'une structure cubique, on définira A0 et 4513 comme étant
respectivement les coefficients de magnétostriction linéaire suivant les directions <100>
et <111>. Le cristal peut présenter une magnétostriction isotrope As et, dans ce cas,
Aoo=A111=1s. SoOit o la contrainte supportée par le cristal (positive ou négative) et A le
coefficient de magnétostriction linéaire de la direction suivant laquelle est appliquée la
contrainte. L'anisotropie induite K, par cette contrainte est égale a :

K, = E/10'
2
L’énergie magnétoélastique due a la contrainte s'écrit alors :

o

E, = —g/‘mcos2 W

ou w représente l'angle entre la direction de la contrainte et

I'aimantation M . Notons que pour y=0, K,=E,. Par exemple, dans /
le cas d'une contrainte o appliquée parallelement a I'axe [100] d'un v

cristal cubique, I'énergie magnétoélastique associée est égale a :

M

all

-
v

E;" = _%ﬂioog cos®

et est équivalente a une énergie d'anisotropie uniaxiale induite par o qui tend soit a
favoriser I'aimantation dans I'axe [100] si 1100>0, soit a la défavoriser si 4,00<0. Dans le
cas d'un matériau avec une magnétostriction isotrope (4s), la direction d’'application de la
contrainte peut devenir une direction privilégiée de I'aimantation si As>0 ou défavorisée
si As<0. On parlera d'anisotropie magnétoélastique.
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11.2.5. Champ d’anisotropie Ha

Pour de nombreux matériaux (ferrites, films minces, aimants permanents...), il
peut étre utile de caractériser I'anisotropie magnétique — cristalline ou bien « induite »
par une autre forme d'anisotropie (de forme, magnétoélastique...) — en terme d'un
champ d'anisotropie Ha supplémentaire. Généralement, I'anisotropie est uniaxiale et
s'exprime par : 2K

A T MS
ou K est la constante d'anisotropie associée et Ms l'aimantation a saturation de la

couche.

A partir d'un cycle d’hystérésis réalisé \
selon un axe de difficile aimantation, il est
possible de mesurer approximativement le

champ d'anisotropie Ha. Il est égal au champ — Hy—

nécessaire pour saturer I'aimantation suivant — H—

la direction difficile (i.e. le champ nécessaire
pour vaincre l'anisotropie) (figure 1.5). Nous
voyons, par les mesures de Ha et de Ms sur le
cycle, que la constante d'anisotropie “Ms

correspondante peut se calculer facilement.

Fig.1.5: Calcul du champ d’'anisotropie
Ha a partir d'un cycle réalisé selon une
direction difficile.

11.2.6. Autres contributions

D'autres termes interviennent dans l'expression de I'énergie totale comme les
anisotropies de surface. Les atomes a la surface se retrouvent dans un environnement
local qui ne respecte plus la symétrie du massif. Dans les couches ultraminces, le nombre
de ces atomes par rapport aux atomes en volume n'est plus négligeable et induit ces
anisotropies supplémentaires. Elles sont responsables par exemple de I'apparition d'une
anisotropie perpendiculaire au plan du film dans les multicouches Co/Pt, Co/Au et Co/Pd.
Des interactions aux interfaces avec d'autres matériaux peuvent également s'exprimer
en terme d'anisotropie de surface. C'est le cas du couplage d'échange que nous
détaillerons par la suite (cf Chapitre I11). Notons pour finir qu'il existe des anisotropies
induites par des traitements thermiques sous champ (la plupart des alliages binaires
tels que Fe,Co, ou Fe,Niy) et des anisotropies propres a des procédés de fabrication
(laminage...).
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11.2.7. Expressions de I’énergie totale

Imaginons maintenant un systéme ou l'aimantation reste dans le plan de la
couche (a cause de I'anisotropie de forme et de la direction du champ externe). L'énergie
totale Et du systeme ne dépendra que de la direction de I'aimantation dans le plan de la
couche, c’est—a—dire de son angle @ par rapport a une origine arbitraire dans le plan:

E+(6)= E2(0)+ Enc(0)+ ZEf0)

Ez représente I'énergie Zeeman, E. I'’énergie magnétocristalline et E; I'énergie apportée
par d'autres contributions (champ démagnétisant, magnétostriction...). Cette énergie
totale représente les contributions de toutes les formes possibles d'énergie et sera
I'énergie a minimiser pour déterminer I'état d’équilibre.

11.3. Retournement de l'aimantation dans le modele de
Stoner—Wohlfarth

En raison de sa simplicité, le modele de Stoner—Wohlfarth [STO48] sert en général
de référence aux autres descriptions théoriques possibles du renversement de
I'aimantation d’'une couche anisotrope uniformément aimantée. Il suppose donc sous un
champ externe H une aimantation M uniforme (de méme intensité, sens et direction) en
tout point du matériau étudié et une rotation cohérente des moments magnétiques.

La simulation du renversement de l'aimantation dans le modéle de Stoner—
Wolfarth s'obtient en respectant deux conditions :

— une condition d’équilibre :

OB 0
50
— une condition de stabilité :
2
J EZT >0
o0

Il est alors possible de déterminer le minimum dénergie en fonction de
I'orientation et la valeur du champ H. Lorsque le champ est faible, il peut exister deux
minima énergétiques (un minimum local et un minimum absolu) séparés par une
barriére. La direction de I'aimantation est alors déterminée par son histoire magnétique.
Les cycles d’hystérésis tels que celui présenté figure 1.3(a) sont obtenus en faisant varier
le champ magnétique extérieur de Hyax & —Hmax puis de —Hpax & Himax €t en minimisant a
chaque incrément I'énergie totale.
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11.4. Domaines magnétiques

11.4.1. Description

Dans les faits, le retournement de l'aimantation se fait rarement de maniére
cohérente comme le suppose le modele de Stoner—Wolfarth mais plutdt par nucléation et
propagation de domaines magnétiques.

La notion de domaines magnétiques a été introduite la premiére fois en 1907 par
P. Weiss pour expliquer l'aimantation globale nulle d'un matériau ferromagnétique
préalablement désaimanté. Il émet I'hypothese d'une décomposition de I'échantillon en
volumes élémentaires appelés domaines de Weiss, dans lesquels les aimantations
spontanées de tous les atomes sont orientées dans la méme direction. Cette direction
varie d'un domaine a l'autre de sorte qu’en absence d'un champ externe, I'aimantation
moyenne devient nulle. L'application d'un champ magnétique engendre de nouveaux
domaines par nucléation et/ou fait croitre leurs tailles relatives selon la direction du
champ. Cette division a pour effet de diminuer les valeurs des champs de retournement
de l'aimantation par rapport a celles prévues par dans le modéle de Stoner—Wolfarth.
L'idée de Weiss a laquelle personne ne crut sera précisée progressivement et vérifiée
expérimentalement en 1919 par I'expérience de Barkhausen, en 1931 par celle de Sixtus
et Tonks et en 1932 par I'observation des domaines par Bitter.

11.4.2. Parois de domaines

En 1932, F. Bloch découvre que la frontiere entre deux domaines magnétiques
n'est pas une transition brutale a I'’échelle atomique mais s'étend au contraire sur une
certaine épaisseur constituant ainsi les parois de domaine. Ces parois sont
principalement de deux types : les parois de Bloch et les parois de Néel. Imaginons une
couche magnétique présentant deux domaines a 180° I'un de l'autre (figure 1.6). Les

moments magnétiques tournent progressivement d’'une aimantation Mg, vers une autre

aimantation I\7ISZ de direction opposée. La largeur de la paroi dans laquelle s'effectue la

rotation est égale a 3. Si le passage entre ces deux orientations s'opére par une rotation
« perpendiculaire » des moments magnétiques, il s’agit d'une paroi de Bloch. Mais si la
rotation est contenue dans le plan des aimantations, nous avons affaire a une paroi de
Néel. Ces rotations créent des charges magnétiques qui augmentent I'énergie du
systéme. La paroi de Bloch, plus favorable dans le matériau massif, voit son énergie
magnétostatique augmenter lorsque I'épaisseur de la couche diminue. Ainsi, a faible
épaisseur, on trouvera essentiellement des parois de Néel. A des épaisseurs plus
importantes, les parois de Bloch seront prédominantes. Pour des épaisseurs
intermédiaires apparait une structure «cross—tie», mélange des deux structures de
parois combinant des segments Bloch et Néel.
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Les longueurs et I'énergie des parois sont déterminées par I'équilibre entre
I'énergie d’échange qui oriente les spins d’'un matériau ferro— ou ferrimagnétique dans la
méme direction et I'énergie magnétocristalline. L’énergie d’échange Eg contribue a
aligner les moments magnétiques voisins et s'exprime en faisant intervenir la constante
d’échange A et I'angle « entre les orientations de ces moments quand on se déplace selon
I'axe (Ox) (figure 1.7) : (50;)

Ec=A
oz

Elle est nulle a I'intérieur de domaines uniformes (a=0) et non nulle a I'intérieur
des parois (ay0). Cette énergie sera plus faible si la paroi est large, i.e. I'angle entre
deux moments consécutifs est petit. Au contraire, I'énergie magnétocristalline est
minimale lorsque la désorientation de spins avec les directions faciles est faible, donc
pour des parois étroites. Le compromis entre ces deux énergies est obtenu pour des

largeurs de parois dégalea o =7 Pl ou K est la constante d'anisotropie.
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Fig.1.6 : Rotation des moments magnétiques a l'intérieur d'une paroi de Bloch
et d'une paroi de Néel. Ces parois séparent deux domaines magnétiques a 180°.

Ba

| f/z/m

Fig.1.7 : Rotation des moments magnétiques le long de I'axe x.
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Les parois s'orientent difféeremment selon les anisotropies magnétocristallines du
matériau étudié. Elles sont en général tres raides dans la direction parallele a M car
toute 