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tuteur universitaire des étudiants suivants :

— M."¢ Léonor COTEAUX (Avril - Sept. 2005) en stage au Laboratoire des Ma-
tériaux et de Technologie des Surfaces a 1'Ecole d’ingénieurs Arc - Le Locle
(Suisse) : Réalisation d’une couche de titane sur du laiton et de l'inox par sput-
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interférentielle bleue.

— M."e Florence MOITRIER (Avril - Sept. 2005) en stage au LERMPS - UTBM
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— M. Younes MAKOUDI (Avril - Sept. 2004) en stage au CETIM CERMAT a
Mulhouse (68) : Etude de la passivité des aciers inoxydables par impédancemé-
trie électrochimique.
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IT Activités administratives - Responsabilités

II.1 Responsable d’une équipe de recherche

En septembre 2005, suite a la restructuration des équipes de recherche au LPSE,

liée & I’émergence et la redéfinition des thémes de recherche du laboratoire, j’ai pris la
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responsabilité d’un nouveau groupe intitulé « Mesures optiques et magnétiques». C’est
une petite équipe constituée de 3 permanents : D. Berling, G. Gewinner (Départ a la
retraite en octobre 2006), A. Mehdaoui, 1 ATER : R. Khill et 1 PRAG-Doctorant :
S. Zabrocki, qui auparavant faisait partie intégrante du groupe «Couches minces
magnétiques sur Si». Au sein de mon ancien groupe de rattachement, je m’étais
plus particuliérement investi, avec G. Gewinner et A. Medhaoui, au développement
d’un banc magnéto-optique a effet Kerr et d’'une méthode de mesure de la fonction
d’énergie d’anisotropie planaire de couches minces. Le groupe «Mesures optiques et
magnétiques» travaille au sein du LPSE avec les groupes «Couches minces magné-
tiques sur Si» (Responsable P. Wetzel) et «Microscopie STM-AFM / Spectroscopie»
(Responsable C. Pirri). J’ai initié une collaboration avec le Dipartimento di Fisica,
un laboratoire italien (Universita di Lecce) sur les caractérisation magnétique de
couches minces de Fejgy_.Ni, et de nanocristallites FeNiCuSiCo déposées par
ablation laser sur substrat de Si(001). J’ai aussi entrepris des discussions en vue
d’une collaboration avec des chercheurs du Département de Photochimie (Générale
(DPG) de 'UHA concernant ’étude des propriétés de nanoparticules magnétiques

dispersées dans une matrice de polyméres.

I1.2 Conseils et commissions

Conseil du laboratoire LPSE :

— Membre élu depuis novembre 2005.

Conseil Scientifique de L’UHA :

— Membre du collége C de mars 1999 a mars 2003.

x Commission Electorale Consultative de L'UHA — FST d’octobre 1997 & octobre
1999 :

— Membre de la commission électorale consultative de ’'UHA.

*

*

— Président de la commission électorale consultative de la F.S.T.
x Commission de Spécialiste 28°™¢ section de L'UHA :

— Membre élu depuis 1998.

I1.3 Organisation de congrés

J’ai été membre du comité local d’organisation du congrés national 18 Jour-
nées Surface et Interface (JSI 2004) qui se sont déroulées & Mulhouse du 28 au 30
janvier 2004.
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II.4 Responsabilité administrative d’une formation universitaire

En septembre 2003, j’ai pris en charge la responsabilité administrative, au sein
de P'UHA, du DESS TECMAT (Technique d’Elaboration et de Caractérisation de
MATériaux) : formation de 3°™¢ cycle co-habilité ULP Strasbourg - UHA Mulhouse
- INSA Strasbourg.

Avec la mise en place du systéme LMD (2005), le DESS TECMAT a évolué en
master professionnel spécialité «Ingénierie des matériauxr en couches minces et des
surfacesy, partie intégrante du master régional mention «Matériaux». La formation
est co-habilitée par les Universités de Haute-Alsace (Mulhouse) et Louis Pasteur
(Strasbourg-I) et dispensée en partenariat avec I'Institut National des Sciences Ap-
pliquées (INSA) de Strasbourg.

Je suis actuellement le correspondant local mulhousien de cette formation master

professionnel.

II.5 Responsable des travaux pratiques

J’ai été responsable des services de travaux pratiques (TP) de physique en DEUG
1°7¢ année et en Licence Pluridisciplinaire durant huit années (sept. 1996 a oct. 2004).
En septembre 1996, lors de ma nomination en qualité de maitre de conférences,
j’ai pris la responsabilité du service de TP de DEUG 1¢7¢ année. J'ai alors entiérement
revu, renouvelé et réactualisé ’ensemble des douze expériences de travaux pratiques
qui étaient dispensées au second semestre. Cette jouvence des TP a pu étre réalisée
grace aux crédits obtenus de la part des collectivités locales (1996-1999).

En paralléle, j’ai mis en place les travaux pratiques de physique de la licence
pluridisciplinaire.

A la rentrée universitaire de septembre 2000, suite a la réforme instituant des TP
au premier semestre en DEUG | j’ai mis en place, une nouvelle série de 10 TP. Ayant
noté que la trés grande majorité des étudiants entrant & I'université n’ont pratique-
ment jamais effectué de TP, j’ai introduit un nouveau mode de fonctionnement, pour
ces TP du premiére semestre. Dans le cadre de la premiére approche expérimentale
de la physique pour les étudiants, il m’a semblé opportun de réaliser des «travaux
pratiques dirigés». Les séances se déroulent en trois temps : 1) une réflexion, avec
I’ensemble des étudiants, sur la mise en évidence expérimentale d’un phénoméne ou
d’une loi simple & vérifier et la méthodologie expérimentale & mettre en oeuvre, 2)
Pensemble des étudiants réalise le montage et I'expérience, et enfin, 3) I'exploitation
des données expérimentales conduisant a une critique et une discussion globale sur la

méthode utilisée, les erreurs commissent, ... . Ce mode de fonctionnement & été re-
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pris par 'enseignant qui m’a succédé comme responsable du service de TP de DEUG

1¢7¢ année en octobre 2004.

I1.6 Tuteur pédagogique de moniteurs de ’enseignement supérieur

Durant leurs trois années de moniteur de I'enseignement supérieur, j’ai été le
tuteur pédagogique de :

— M. Kamel Ait-Mansour (Sept. 2001 — Sept.2004) et

— M. Philippe Sonnet (Sept.1996 — Sept.1999)

Ils ont effectué leur service d’enseignement de T.P. en DEUG 1¢7¢

avec moi.

IIT Charge d’enseignement

Depuis ma nomination en tant que maitre de conférences j’assure ma charge
d’enseignement & la Faculté des Sciences et Techniques (FST) de Mulhouse. Par le
passé, je suis intervenu a tous les niveaux (1é’"6, geme of geme cycle) en assurant des
cours, des travaux dirigés et des travaux pratiques.

Actuellement, j’effectue mon service d’enseignement en licence mention «Sciences

et Technologiesy, et en master «Matériauzry :

Année universitaire 2006-2007
(175 h équivalent TD)

Licence «Sciences et Technologies» Spécialité «Physique et

Chimie» Parcours «Sciences Physiques»

2¢me année (L2) | Cours de Thermodynamique Physique (30H)

T.D. de Thermodynamique Physique (30H)

FST Mulhouse et annexe de Colmar

3¢me année (L3) | Cours Physique Statistique (3 modules de 15H =45H)

Master recherche «Matériaur» Spécialité «Nanostructures» et

Spécialité «Ingénierie des matériaux en couches minces»

17¢ année (M1) | Cours (18H) et TD(6H) de Propriétés de la matiére : le
magnétisme
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Avant—Propos

Dans ce manuscrit je présente ’essentiel de mes travaux de recherche au sein
du Laboratoire de Physique et de Spectroscopie Electronique (LPSE - UMR7014)
couvrant la période post-doctoral, et plus particuliérement, I’étude des propriétés
magnétiques de couches minces de fer épitaxiées sur substrat de silicium et leur
corrélations avec leurs propriétés structurales et morphologiques.

Les études et résultats présentés dans ce mémoire sont 'aboutissement de 1'uti-
lisation d’un ensemble de compétences variées telles que la croissance de couches
minces sur silicium, la caractérisation par des méthodes dites globales des propriétés
structurales et cristallographiques des systémes élaborés, une approche a I’échelle na-
nométrique de la topologie et morphologie des surfaces par des techniques de champ
proche, et bien sur, les mesures des propriétés magnétiques des films ferromagné-
tique par effet Kerr magnéto-optique. De plus, les observations et interprétations
expérimentales ont fait I'objet de modélisations, de calculs et de simulations.

Je n’ai pas la prétention d’étre un spécialiste de toutes les techniques expéri-
mentales et des simulations mises en oeuvre. Les résultats obtenus sont le fruit d’un
travail concerté et d’une réflection suivie et approfondie entre les différents chercheurs
impliqués dans la thématique. Cette synergie entre ’ensemble des chercheurs a per-
mis d’apporter quelques réponses ou éclaircissements a des questionnements d’ordre
plutot fondamentales et qui sont d’un intérét assez général pour trouver un écho
positif, je 'espére, auprés de I’ensemble de la communauté scientifique travaillant
dans le domaine des couches minces ferromagnétiques épitaxiées sur substrat non
nécessairement semi-conducteur.

Afin de refléter et d’intégrer au mieux la contribution de chaque chercheur au
projet, j’utiliserai, tout naturellement, la premiére personne du pluriel dans ce ma-

nuscrit.
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Avant—Propos

Je présenterai trés rapidement, dans le premier chapitre, les systémes sur les-
quels j’ai travaillé & mon arrivée au laboratoire : les siliciures binaires de fer et
ternaires de fer-cobalt. Ce sont effectivement, ces siliciures de métaux de transition
qui nous ont permis d’aborder les couches minces de fer et d’alliages de fer—cobalt
épitaxiées sur Si(001) qui seront I'objet du second chapitre. L’études de ces systémes
ferromagnétiques m’a conduit & m’intéresser plus particuliérement & leurs propriétés
d’anisotropie magnétique.

Cette étude sur les couches minces de Fe et d’alliages de Fe-Co épitaxiées sur
Si(001), nous a conduit & la croissance de films de fer sur la face (111) du silicium
et au développement d’une méthode de mesure précise de 1’énergie d’anisotropie
magnétique planaire des couches minces a 'aide d’un magnétométre a effet Kerr
magnéto-optique. Les résultats scientifiques concernant les propriétés magnétiques
du systéme Fe/Si(111) en corrélation avec les propriétés morphologiques et structu-
rales des films sont directement liés au développement de cette nouvelle méthode de
mesure de I'anisotropie magnétique et aux efforts faits concernant la compréhension
des signaux magnéto-optique. Ces deux axes, qui ont été menés en paralléle, seront
abordés dans le dernier chapitre. Dans 'annexe de ce mémoire, j’ai souhaite regrouper
les notions plus fondamentales concernant les propriétés d’anisotropie magnétique,

de mesure magnéto-optique Kerr qui peuvent étre utiles au non spécialiste.
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Chapitre 1

Des siliciures aux couches minces

magnétiques
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I.1. Les siliciures de métaux

En septembre 1996, suite & ma nomination en tant que maitre de conférence, a
I’Université de Haute Alsace, j’ai rejoint ’équipe de recherche «Siliciures et Couches
Minces Magnétiquesy, au sein du Laboratoire de Physique et de Spectroscopie Elec-
tronique, dirigé a ’époque par le professeur D. Bolmont. Dans cette équipe, sous la
direction du professeur G. Gewinner, travaillaient deux permanents C. Pirri et P.
Wetzel. Cette équipe étudiait, depuis plus d’une décennie, la croissance, les proprié-
tés structurales, cristallographiques, électroniques de couches minces et ultra-minces
de siliciures de métaux de transitions et de terres rares épitaxiées sur silicium.

J’ai donc été amené a aborder un nouveau théme de recherche : la croissance
épitaxique de siliciures de métaux de transitions sur silicium (111) par co-évaporation
par jet moléculaire et leur caractérisation structurale et électronique. Ce fut aussi
pour moi l'occasion de m’initier & de nouvelles techniques d’analyse de surface telles
que la spectroscopie de photoélectrons X et UV (XPS et UPS), la diffraction de
photoélectrons X (XPD), la diffusion d’ions a faible énergie (ISS) et la diffraction
cohérente et incohérente d’électrons de basses énergies (LEED et IMEED).

I.1 Les siliciures de métaux

Les siliciures sont des alliages de silicium avec des métaux qui ont été I'objet de
nombreuses recherches par le passé [1-4]. Ils sont réalisés, en faisant réagir un film
mince de métal déposé sous ultra vide sur un substrat de silicium, par un recuit a
quelques centaines de degrés Celsius. Les siliciures ainsi formés sont, pour la plupart,
métalliques avec une faible résistivité électrique et possédent généralement une inter-
face avec le silicium trés plane et stable d’'un point chimique, comme d’un point de
vue électrique. De part leurs propriétés, les siliciures ont été largement utilisés dans
la technologie des circuits intégrés comme contact électrique (PtSi, TiSi, WSi, ...).

L’utilisation des techniques de croissance par épitaxie par jet moléculaire (MBE)
permet de controler les interfaces siliciure-silicium & 1’échelle atomique, préalable
indispensable a la fabrication d’hétérostructures silicium-métal-silicium, en vue d’'une
intégration tridimensionnelle des composants électroniques, dont un exemple, est le
siliciure de cobalt CoS'io de structure cubique faces centrées du fluore de calcium
(CaFy) [5-9](Fig. I.1(a)).

D’autre part, la croissance épitaxique offre la possibilité d’élaborer des structures
cristallographiques métastables susceptibles de présenter des propriétés physiques
nouvelles et donc potentiellement intéressantes [10-15|. Le groupe de von Kénel,

a Zurich [10], a ainsi obtenu un film de mono-siliciure de fer FeSi métastable de
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CHAPITRE 1 Des siliciures aux couches minces magnétiques

structure cubique simple comme celle du chlorure de césium (C'sCl) (fig. 1.1(b)). Ce
mono-siliciure est métallique, contrairement & la phase stable e-F'eSi de structure
tétragonale, dans laquelle il est semi-conducteur a faible gap (= 0,85 e¢V). D’autres
groupes ont réussi a stabiliser des films épitaxiés cubique centré a-F'eSi a basse
température [14, 16-19] n’existant qu’a haute température dans le diagramme de

phase du systéme Fe-Si a 'état massif [20, 21].

L’utilisation du fer offre de plus, la possibilité d’élaborer des couches minces
épitaxiées de siliciure ferromagnétique sur silicium, tel que par exemple le siliciure
Fe3Si dont la structure cristalline est de type DOs (FesAl)(fig. 1.1(c)).

\Tg :..«'—‘l N
Y &l

AT

I

\ — =7
a a

a

c) @ @Fe d) @i @Fe

F1G. I.1 - Structure cristalline des siliciures : a) CoSis-type CaFs(a = 0.536 nm), b) FeSi-type CsCl
(2xa = 0.554 nm) qui correspond a celle du fer cubique centré a-Fe (2xa = 0.572 nm) par simple substitution
des atomes de Si par du Fe, ¢) Fe3Si-type DO3 (2 X a = 0.566 nm) et d) a-FeSia (2 x a = 0.539 nm,
¢ = 0.513nm). La structure Diamant du Si (¢ = 0.543nm) s’obtient en éliminant les atomes de Si marqués

en couleur verte @ dans la structure (a) du CoSia-type CaF»
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I.1. Les siliciures de métaux

Mon arrivée dans le groupe «Siliciuresy a coincidé avec la fin de la thése de S.
Hong' qui amena aussi de nouvelles questions.

Il a montré avec C. Pirri qu’il était possible d’épitaxier sur la face (111) du
silicium, dans une large gamme de concentration, des phases métastables de siliciure
de fer Fe(Si;_,Fe,) et d’alliages de fer-cobalt M Siy et M3Si (M=Coy_,Fe,) de
structure cubique. Ce travail a, d’'une part, donné lieu a la croissance des premiers
systémes ferromagnétiques (M3Si, Fe(Si1_5Fey)) sur silicium en couches minces au
laboratoire, et d’autre part, montré qu’il était possible d’épitaxier, a température
ambiante, des di-siliciures Coy_, Fe,;Sis métalliques de structure lacunaire similaire
au composé de type C'sCl-FeSiy, allant de la composition FeSis a CoSiy [12, 22.
Ces siliciures sont stables pour des recuits inférieurs a 400°C. Par contre, pour les
films de siliciure recuit a 650°C, les mesures XPD des signatures des atomes de Fe et
Co suggerent que les films riches en Fe (0,5 < = < 0,85) n’ont pas un arrangement
périodique parfait mais une partie des atomes de Fe adopte un environnement local
proche de celui d’une structure cubique FeSis lacunaire de type CsCl et/ou de
type a-FeSiy tétragonal, tandis que pour des concentrations riches en Co (z < 0.5)
I’environnement local du Co est essentiellement de type CaFy. A la vue des ces
résultats expérimentaux, deux hypothéses sont envisageables : il existe une séparation
de phase a l’échelle macroscopique, ou bien ces siliciures ternaires possédent une
structure cristallographique unique dans laquelle les atomes de Fe et Co ont un
environnement local différent.

C’est donc, sur cette problématique que j’ai rejoint C. Pirri en 1996. Pour aboutir
dans cette étude, nous avons fait appel a des méthodes de caractérisations spécifiques,
en particulier d’analyse de structure et d’ordre local par rayonnement synchrotrons
(XRD, EXAFS, DAFS)

Certains siliciures de fer et d’alliages de fer-cobalt (M3Si, M=Fe,_,Co,) étant
ferromagnétiques, il m’a semblé opportun de développer au laboratoire une technique
adaptée a la caractérisation magnétique de ces couches minces. J’ai donc mis en place
un premier montage de mesure par effet KERR magnéto-optique (1997-98) au LPSE.
Ce choix a aussi été guidé, par le fait que nous allions utiliser la connaissance et les
compétences acquises par le groupe dans le domaine de la croissance de couches ultra
minces de siliciures non magnétiques comme couche tampon pour faire croitre des
couches minces de fer épitaxiées sur la face (001) du silicium.

L’étude des propriétés structurales et des propriétés magnétiques des couches de

L Croissance épitazique de siliciures binaires et ternaires métastables de fer et de cobalt sur
Si(111) par coévaporation o température ambiante, thése soutenue le 16 juillet 1996 a
I'UHA-Mulhouse
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CHAPITRE 1 Des siliciures aux couches minces magnétiques

Fe/Si(001) constitua le sujet thése de P. Bertoncini (1997-2001)!, thése effectuée en
partenariat avec 1'Institut de Physique et Chimie des Matériaux de Strasbourg (Co-
direction : G. Gewinner et V. Pierron-Bohnes). J’ai travaillé sur ce théme avec P.
Wetzel, qui se dédia plus particuliérement & la croissance et la caractérisation des
propriétés structurales au laboratoire, alors que, pour ma part je me suis impliqué,
de facon plus significative, dans la caractérisation des propriétés d’anisotropie ma-
gnétique par effet Kerr magnéto-optique (MOKE) de systéme Fe/Si, travail dans
lequel j’ai été secondé par A. Mehdaoui.

Par la suite (2002-2004), avec G. Gewinner, nous avons développé une méthode
de mesure Kerr permettant de déterminer de fagon précise la fonction d’énergie
d’anisotropie magnétique dans le plan de couches. De plus, grace au développement
expérimental du banc magnéto-optique et aux efforts consacrés a ’analyse du signal
Kerr, des études trés détaillées des différentes contributions (non linéaires, polaires
magnéto-cristallin et dipolaire, opto-structurel, ...), méme faibles (= 1%), au signal
magnéto-optique Kerr, peuvent étre réalisées, sur les couches minces. Ces contri-
butions traduisent la symétrie cristallographique du systéme étudié ainsi que les
brisures de symétrie liées a la morphologie des surfaces — des interfaces (croissance
d’ilots asymétriques) induites par les conditions d’élaboration des couches épitaxiées.

Ce montage expérimental s’avére étre un outil performant dans le cadre de nos
études portant sur les corrélations entre les propriétés magnétiques, structurales et
la morphologie de films minces ferromagnétiques. Le montage MOKE a apporté une
contribution importante a la nouvelle thématique «des couches minces magnétiques
épitaxices sur siliciumy abordée, a ’aide de méthodes d’analyse de surface complé-
mentaires (analyse global et en champ proche), par deux groupes du LPSE groupes :

— le groupe «Siliciure» qui, aujourd’hui est placé sous la direction du Prof. P.
Wetzel, et s’intitule «couches minces magnétiquesy (3 permanents : F. Dulot et
M.C. Hanf; C. Krembel / doctorants : M. Kak (2001-03) et S. Régis (depuis
sept. 2003))

— le groupe «Champ proche AFM-STM — Spectroscopiey dirigé par le Prof. C.
Pirri. C’est en 1997 qu’il a initié le montage d’un bati ultra-vide équipé d’un
microscope a effet tunnel et a force atomique sous vide (STM-AFM) dotant
ainsi le laboratoire d’un outil puissant d’analyse & I’échelle atomique et nano-
métrique des surfaces (2 permanents : J.L. Bubendorff et G. Garreau / docto-
rants : S. Hajjar (2000-2004) et R. Jaafar (depuis sept. 2006)).

L Structures et propriétés magnétiques de couches minces de fer et d’alliages de fer-cobalt
épitaxiées sur Si(001), thése UHA-Mulhouse - 2001
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1.2. Siliciures ternaires : un systéme complexe

Par ce bref historique, j’ai souhaité donner au lecteur les clefs qui lui permettront
par la suite de juger au mieux mon réle au sein du laboratoire, mon apport dans
I'étude des systémes Fe/Si et d’apprécier la contribution de I’ensemble des chercheurs
du LPSE associés a ce travail.

Mais avant d’aborder ce théme je voudrai mentionner briévement les résultats
obtenus dans le cadre de I’étude structurale des siliciures ternaires non magnétiques
(Co1_pFey)25i, a laquelle jai participé a mon arrivée au LPSE, et des propriétés
magnétiques des siliciures binaires de fer Fe(Si1_,Fe;) et ternaires d’alliages de fer-
cobalt (Coy_,Fe,)3S%, systémes sur lesquels jai effectué les premiéres expériences

magnéto-optique par effet Kerr.

[.2 Siliciures ternaires : un systéme complexe

Les mesures de diffraction de rayon X (XRD)!, de photoélectrons X (XPD) et
d’électrons de basse énergie (LEED) des films minces de siliciure (Coj_zFez)25%
recuits & 650°C, suggérent la formation d’une (de) phase(s) bien ordonnée(s). Néan-
moins, il n’est pas possible d’exclure la coexistence de phases de type Cafly, CsCl
et/ou a-FeSiy de fait que leurs différentes structures se déduisent toutes a partir
de celle de FeSi(CoSi)-type CsCl (voir Fig. I.1 page 21). Afin d’obtenir des infor-
mations plus précises sur I'environnement local nous avons mesuré 1’absorption de
rayons X (EXAFS) a basse température, au seuil K du Fe et du Co, au LURE?. Ce
travail s’est fait en collaboration avec M.H. Tuilier?. Les résultats indiquent que le Co
conserve un environnement similaire a celui qu’il a dans C'0Sis-type C'aFr méme pour
des stoechiométries riches en Fe, alors que ce dernier garde un environnement voisin
de celui qu’il posséde dans la structure a-FeSio. Ces résultats semblent indiquer
qu’il pourrait exister une démixtion de phases a I’échelle macroscopique, confirmé
ultérieurement par les expériences de diffraction asymétrique de rayons X (AXRD)
en rayonnement synchrotron faites en collaboration avec V. Pierron-Bohnes. De ces
mesures AXRD [23], nous avons :

— conclu a l’absence, dans les films, de la phase Ms5Si de type CsCl : aucun
pic de réflexion de Bragg lié a la surstructure d’un siliciure cubique-C'sCl, et
interdit dans la structure C'aFs, n’a été détecté.

— estimé la proportion de la phase de type CaF5 par rapport & la phase a-

FeSiy, dans les couches de siliciure (Fig. 1.2) en mesurant U'intensité intégrées

!Mesures effectuées 3 IPCMS Strasbourg par S. Hong et V. Pierron-Bohnes
2Laboratoire pour I'utilisation du rayonnement Synchrotron, Paris Sud - Orsay
3Contact LPSE avec le LURE
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CHAPITRE 1 Des siliciures aux couches minces magnétiques

des raies (040), (202), et (240) des structures a-FeSiy tetragonale et CaF,
cubique, & plusieurs longueurs d’onde. La proportion de phase CaFy ne varie
pas de fagon linéaire avec x indiquant qu’une partie du Fe (Co) est incorporé
dans la structure CoSis-type CaFy (a-FeSis). Les domaines de siliciure de
type a-FeSis occupe moins de 10% du volume total pour les films riches en
Co (x < 0.5) ce qui semble confirmer qu’'un taux important de Fe est incorporé
dans les sites métalliques de la structure C'oSis-type CalFs.

Coy.sFesSi " - raie (040)
- . : Phase type
Phase type . a-FeSi,

CaF, °°

o CogsFey;Si,

Intensité (u.a.)
Conee -
L I YR,
“ g

o
~‘f_' “‘c‘i 3
= analy N ™
74 7‘6 7‘8 8.0 8.2 8:1 8.6 88
2 6 (deg)

(a) Spectre 6-20. Pic de réflexion de Bragg (004)
des domaines de structure a-FeSiz (20 ~ 82°) et
CoSia-type CaFs (20 ~ 78°) pour Cog.3Feq.7S%2
(.77 = 0.7) et Cop.5Feo.5S512 (l‘ = 0.5).

Co 1 _xFeXSi2

Intensité (u.a.)

(]
i L)
® o
® Si
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(b) Proportion de phase CaF; dans un alliage ter-
naire de Co1_, Fe;Si2 en fonction de la composi-
tion nominale x de Fe.

F1G. 1.2 — Mesures de diffraction de rayons X des couches minces de composition nominale Co1_, Fe, Sia.
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1.2. Siliciures ternaires : un systéme complexe

Les observations de microscopie électronique a transmission en haute résolution
(HRTEM) en section transverse montrent clairement la coexistence de grains de
phases différentes (exemple : Fig. 1.3). De plus, les clichés de diffraction en aire
sélectionnée (SAD)[24] obtenus en vue plane ainsi que les simulations (Fig. 1.4) des
images HRTEM |24, 25| confirment que seules les phases de type a-FeSis et CaF,

sont présentes dans les films.

F1G. 1.3 - Tmage HRTEM en section transverse dans la direction [110]g; d’une couche Cog.3Feo.7Si2
épitaxiée sur substrat vicinal de Si(111) (vicinalité de 4°). La différence de contraste permet d’identifier
clairement des grains de structures : (a) de type CaF> et (b) de type a-FeSis. [Image : P. Bertoncini
(LPSE) et V. Pierron-Bohnes (IPCMS Strasbourg)|

Couche de couverture

' Substrat Si
F1G. 1.4 - Tmage HRTEM en section transverse dans la direction [110]g; d’une couche Cog.7Feg.3Si2
de 13nm d’épaisseur. Les lettres indiquent les simulations correspondantes aux différentes phases possibles
de structure : (a) CaF», (b) a-FeSia dont ’axe [001] est dans le plan de la figure et les autres orientations
(e), (c) substrat Si et (d) la phase lacunaire de type CsCl. A droite sont représentées les structures des

phases des siliciures binaires : CaFy (CoSi2) et a-FeSia. [Image et simulations : V. Pierron-Bohnes, IPCMS
Strasbourg)

26



CHAPITRE 1 Des siliciures aux couches minces magnétiques

A ce stade, malgré 'ensemble des méthodes d’analyses utilisées, la composition
chimique des cristallites, i.e le taux d’incorporation de Fe (Co) dans la structure
CaF; reste indéterminée. Nos mesures d’absorption X (EXAFS), technique sensible
a l'ordre chimique et structural & courte distance, n’ont pas apporté les réponses
escomptées du fait que ’'on moyenne 'information sur I’environnement local des deux
structures identifiées par HRTEM et AXRD. Un moyen d’accéder simultanément a
l'ordre a longue et courte distance est une technique récente [26] : la diffraction
anomale d’absorption de rayon X (DAFS) qui combine la sélectivité chimique et
cristallographique a courte distance de EXAFS et 'ordre a longue distance (XRD).
Cette technique a été utilisée pour analyser nos échantillons au LURE. J’ai participé
aux expériences mais le travail d’exploitation fastidieux et complexe des données
DAFS a été réalisé par O. Ersen [27]  sous la direction de V. Pierron-Bohnes (XRD)
et M.H. Tuilier (EXAFS). Des couches Co0Sis et FeSiy de structure CaFy et a-
FeSis respectivement, ont été mesurées en EXAFS et utilisées comme échantillons
de référence en DAFS. Les analyses DAFS ont permis de quantifier la taux de Fe (Co)
incorporé dans la structure CoSio-type CaFy (a-FeSiy) et substituant les atomes de
Co (Fe). Pour une composition nominale C'og 3Feg 7Sis (x = 0.7) la concentration du
fer sur les sites métalliques de la structure cubique C'aF5 est de 40% ce qui correspond
a une composition nominale de Cogp ¢Fey4Si2 (z = 0.4). La concentration de cobalt
dans la phase a-FeSiy est de 5%, ce qui donne une composition Cog gsF e 95572
(z = 0.05) pour la phase a-FeSis.

En conclusion, ces systémes ternaires de di-siliciure, obtenus a température am-
biante par épitaxie par jets moléculaires, cristallisent dans une structure lacunaire
de type C'sCl. Ces couches pseudomorphes subissent une transformation de phase
apres recuit & 650°C. Pour les compositions riches en Fer, il y a une séparation en
grains de structure cubique de type CaF5 et tétragonale de type a-FeSis. Les phases
obtenues sont métastables : a I’état massif la phase a-FeSiy est stable au dessus de
900°C, et d’aprés le diagramme de phase des alliages ternaires seul 3.5% de FeSio
peut étre dissous dans C'oSiy [28] alors que nos films imcorporent jusqu’a 40 % de Fe
dans la phase cubique C'aF3, ce qui est un fait remarquable. Pour les siliciures riches
en Co, il est donc possible d’obtenir un film pratiquement monophase de type CaFb
sur substrat Si(111). Par contre en utilisant des substrats vicinaux on favorise 'ap-
parition de la phase a-F'eSis comme on l'observe sur la figure fig.1.3 : les contraintes

en bord de marches jouent le role de centre de nucléation pour a-FeSis.

'ATER a I'TUT de Mulhouse (2001-2002) - Equipe de recherche de M.H. Tuilier

27



1.3. Siliciures de métaux ferromagnétiques

L’étude de ces siliciures Co1_,Fe,Sio recuit a 650°Ca durée plusieurs années
(1996-2000) du fait des accés limités aux expériences en rayonnement synchrotron
nécessaire pour différentier et quantifier les différentes phases présentes dans ces sys-
témes ternaires. Pour ma part, dans cette étude, j’ai élaboré les couches et participé
aux expériences en rayonnement synchrotron au LURE. J’ai travaillé aux traitements
des premiéres données EXAFS, a leurs simulations a partir de ’hypothése d’une sé-
paration de phase possible : les simulations intégraient un échange et une substitution
entre atomes de Co et Fe dans les structures CoSio-type Caly et a-FeSio. J'ai aussi
participé aux traitements des données de XDR collectées en rayonnement synchro-
tron.

En paralléle a ce travail, j'ai élaboré des siliciures ferromagnétiques et je me
suis intéressé a leurs propriétés magnétiques. Ces siliciures font I'objet des deux

paragraphes suivants.

[.3 Siliciures de métaux ferromagnétiques

I.3.1 Croissance des siliciures sur Si(111)

Les siliciures Fe(Siy_,Fe;) et M3Si (M = Fej_,Co,) métastables sont obtenus
par co-dépot & température ambiante dans les rapports stoechiométriques sur une
matrice! de siliciure d’épaisseur de l'ordre de 1 nm. La couche tampon est obtenue par
dépot de 2 monocouches? (MC) de Fe (Co) & température ambiante sur le silicium
reconstruit Si(111) (7 x 7) (Fig. 1.5(a)). Ce premier dépot a pour but de consommer
les adatomes de la surface de Si. Il est suivi par un co-dépdt de 3 MC de Fe (3 MC
Co) et de 6 MC de Si. Le substrat est ensuite chauffé a 550°Cpendant 10 minutes
et il se forme un siliciure de fer FeSis (de cobalt CoSis). Il a été montré que ce
traitement fait apparaitre une surstructure de type p(2x2) (Fig. I.5(b)) attribuée a
une reconstruction des atomes de Si en surface [29].

Cette matrice, stable pour des températures de recuit inférieures a 550°C, joue
le role de germe de croissance pour l'épitaxie de la couche Fe(Sii_, Fe,) ou M3Si.
De plus, elle évite la diffusion des atomes de Si du substrat dans la couche ferro-
magnétique, qui aurait lieu, méme a température ambiante. Les couches minces de
siliciures Fe(Si1_,Fe,) et M3Si, respectivement d’épaisseur 20nm et 10 nm, épi-

taxiés & température ambiante sont ensuite protégées par un dépot de 2nm de Si

! Jutiliserais sans distinction le terme matrice ou couche tampon
La monocouche d’un élément est définie comme la densité atomique d’un plan (111) de la

structure cubique de cet élément (atomes/cm?)
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CHAPITRE 1 Des siliciures aux couches minces magnétiques

@.725

(a) (7x7) d’un substrat Si(111) obtenue pour (b) p(2 x 2) dune couche tampon
une énergie de 44 eV. FeSisz/Si(111) enregistrés a 52 eV.

FiG. 1.5 - Diagrammes de diffraction cohérente d’électrons de basses énergies (LEED).

afin de les préserver de 'oxydation pour les mesures ex situ. Le lecteur trouvera plus

de détails sur la préparation et la caractérisation structurale dans la référence [30].

%
ff [121] Fe,si

L)
“W.

FOCUS [IEI]F«,W 128

(a) Substrat Si(111) : les fléches en rouge (b) Siliciure épitaxié FesSi/Si(111).
indiquent les 3 directions cristallographique

équivalentes < 121 >g;.

F1G. 1.6 - Diagrammes incohérente d’électrons (IMEED) du Si(111) et de la couche de siliciure ternaire
Fe3St obtenus a une énergie primaire de 840 eV. On note la symétrie d’ordre 3 sur les deux diagrammes et

la rotation du réseau de siliciure de 180°par rapport a celui du Si(111)

Toutes les couches Fe(Si1_,Fe,), sont métalliques et présentent une structure
cubique dérivée de la structure DOs-Fe3Si (Structure cubique centrée a-Fe pour
x = 1et FeSi-CsCl pour z = 0 : voir Fig I.1 page 21) caractérisée par un diagramme
de diffraction LEED (1 x 1) avec des taches de diffraction larges mais intenses. Les
clichés de diffraction IMEED (Fig. 1.6) montrent clairement que les films possédent

une symétrie cristallographique d’ordre 3 comme le Si(111) mais les siliciures sont
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1.3. Siliciures de métaux ferromagnétiques

épitaxiés monodomaines avec une orientation de type B, i.e., le réseau du siliciure

est tourné de 180°par rapport a celui du Si(111) :

[111]Siliciure//[1]-1]3i et []-OI]Siliciure//[IOl]Si

D’aprés les mesures XPD [12], nos films pré-
sentent un ordre local DOs3. Si ’on se référe a la
figure 1.7 on note que la structure de type DOs5 est
un réseau de type CsCl constitué de deux sous
réseaux cubiques simples. Un des sous réseaux est

occupé uniquement par les atomes de Fejr et le

second est constitué pour moitié d’atomes de Si
et de Fe (Fer). Un ordre local DOjs signifie que
le premier sous réseau est occupé uniquement par

@le, @ Fen @Si du Fe (Fejr) et que les atomes de Fe (Fey) et de

Si occupent aléatoirement le second sous réseau.

Pour les siliciures riches en fer (0.5 < z < 1)
F1G. 1.7 - Cellule unitaire de la struc-

, les atomes de Si sont substitués par ceux de Fe
ture DO3-type Fe3Si ordonnée.

et pour les siliciures a faible concentration de fer
(0 < <0.5) les atomes de Fey remplacent ceux de Si.

Concernant les couches de siliciures ternaires M3S7/Si(111) on observe des dia-
grammes LEED (1 x 1) (pour 0 < z < 2,5) comparables & ceux observés pour les
couches Fe(Sij_,Fe;) excepté pour CoSiz (r = 3) qui présente un fond continue
signifiant que les films C'0Si3 sont amorphes ou polycristallins. Les clichés IMEED
(0 < & < 2,5) montrent, comme pour les couches Fe(Si1_,Fe;), que les siliciures
(Fei—zCoz)351 (0 < x < 2,5) sont épitaxiés avec une orientation de type B. Ces
films sont métalliques et présentent une structure cubique dérivée de la structure
cubique DO3-Fe3Si, déduite par substitution des atomes de Fe par des atomes de
Co.

I1.3.2 Propriétés magnétiques

Les cycles d’hystérésis, dans le plan des couches de siliciures binaires et ternaires,
ont été mesurés au LPSE par effet Kerr magnéto-optique en configuration longitudi-

nale ! a ’aide du montage que je venais de mettre en place. Les moments magnétiques

'Le champ magnétique est appliqué dans le plan de échantillon et dans le plan d’incidence de

faisceau : voir Annexe A.2 page 121
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CHAPITRE 1 Des siliciures aux couches minces magnétiques

portés par les atomes de fer et de cobalt ont été obtenus & partir des mesures de di-
chroisme en absorption X (XMCD) au LURE (collaboration avec M.C. Hanf et B.
Loegel).

I.3.2.a Les siliciures binaires Fe-Si

La présence de cycle d’hystérésis, pour I'ensemble des films Fe(Sii_,Fe;) de
composition z > 0.09 (Fej 35517), indique qu’ils sont ferromagnétiques a température
ambiante. Sur la figure 1.8 on note que les cycles d’hystérésis sont "carrés" lorsque
le champ magnétique est balayé selon la direction [101]g;, cycle typique d’un axe de
facile aimantation, 7.e. un minimum d’énergie d’anisotropie magnétique. Les champs
coercitifs mesurés selon cette direction sont compris 30 Oe (z = 1) et 220 Oe (z =
0.09) 1. Dans la direction [121]s;, les cycles, sans rémanence, sont caractéristiques

d’un axe de difficile aimantation.

a) rumuuu Fe(Si, Fe) b) ‘/‘T’%WW
h B

-_ 2 x=1 \‘ H ‘ -

\ /\ ,
] -

et oot

ﬁﬁﬁ JUC IS Aaittad maniass ety oo

x =0.50 4

S

Normalised Kerr Rotation (Arb.Units)

-1600 -800 0 800 1600 -300 -200 -100 0 100 200 300
Magnetic Field (Oe)

F1G. 1.8 - Cycles d’hystérésis magnéto-optique Kerr obtenus sur des films Fe(Sii—,Fey) de 20nm
d’épaisseur pour différentes concentrations x de Fe et mesurés a) pour le champ appliqué selon la direction
[121]s; correspondant & un axe de difficile aimantation et b) pour le champ appliqué selon la direction
[101]s; : 'axe de facile aimantation. La direction [101]g; est la direction perpendiculaire au plan d’incidence
du flux d’atomes Fe-Si. En b) la courbe en pointillée correspondant & celle du Fe (z = 1) mesurée dans la

direction [121]g;.

'Un champ magnétique de 1 Oe (Oersted) correspond a —= x 10® 2 80 A/m

i
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1.3. Siliciures de métaux ferromagnétiques

Nos couches minces Fe(Si1_,Fe;) possédent donc une anisotropie magnétique
uniaxiale!, de symétrie de rotation d’ordre 7 (ordre 2 en spin-orbite) dans le plan. La
densité d’énergie d’anisotropie uniaxiale s’écrit Eyy = Ky x sin?(6) et elle est quanti-
fiée par une constante d’anisotropie Ky, qui correspond & I’énergie mise en jeu pour
amener I'aimantation de I'axe de facile aimantation (6 = 0 direction [101]g;) le long
de I'axe de difficile aimantation (6 = /2 direction [121]g;). L’anisotropie magnétique
de ces couches ne refléte pas leur anisotropie cristalline qui est de symétrie d’ordre 3
(symétrie magnétique 27/6). Ceci avait déja été observé par d’autres auteurs pour
des couches minces de Fe ou de Co déposées sur semi-conducteur GaAs [31, 31-33]
ou Si(111) [22, 34] sur Ag(001) [35] ou sur MgO |36, 37|. Les valeurs de la constante
d’anisotropie uniaxiale? sont sensiblement constantes quel que soit  (Ky = (1.15 —
1.84) x10° erg/cm3 ~ 1.6 x 1072° J /atomes). Elles ont été calculées & partir des
valeurs du moment magnétique atomique déterminées par XMCD.

L’anisotropie uniaxiale est induite par I’évaporation. L’axe de facile aimantation
de cette anisotropie magnétique présente dans nos couches est toujours perpendi-
culaire au plan d’incidence du flux d’atomes de Fe de la cellule d’évaporation pour

I’ensemble des compositions des siliciures binaires ou ternaires.
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0.4 ; O  Fe moment on Fe-Si films
[ ®  Fe moment on bulk Fe-Si alloys 2
0 Kudrnovsky model
r statistical model 1.96
'0'4_..\‘..I<‘\|.‘|\|||u-1\|||
-0.2 0 0.2 0.4 0.6 0.8 1 1.2
X
F1G. 1.9 - Moment magnétique moyen pp. porté par un atome de Fe en fonction de la concentration
z des films de 20nm Fe(Sij_5Fe). Les données expérimentales sont représentées par (). Les symboles
® correspondent & des mesures effectuées sur des alliages Fe-Si massifs [38—-40]. Le trait plein (——) et
en pointillé (...... ) représente respectivement les calculs de p en utilisant le modéle du moment local de

Kudnorvsky et le modéle statistique

L’aimantation tend & s’orienter dans une direction privilégiée dans le plan des couches. Les
différentes contributions possibles & I’énergie d’anisotropie magnétique sont définies en annexe A.1
du mémoire.

2Une densité d’énergie de 1 J/m3 correspond a 10 e7"g/cm3
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CHAPITRE 1 Des siliciures aux couches minces magnétiques

Sur la figure 1.9 est reporté le moment magnétique moyen pp. porté par un atome
de Fe en fonction de la la concentration z. Il a été calculé & partir des nos mesures de
XMCD au seuil Lg 3 du Fe. Les détails sur la géométrie de mesure et le traitement des
données sont explicités dans les références [41, 42]. Nos valeurs de pp. sont proches
de celles mesurées sur des alliages massifs de Fe-Si par diffraction de neutrons et par
des mesures d’aimantation & saturation [38—40)].

Nous avons utilisé deux modeéles développés pour les alliages massifs afin de décrire
la variation de pp. avec x.

Le premier proposé par Hines et al. [39] fait deux hypothéses : i) -quelque soit z
les atomes F'er, qui ont 8 premiers voisins Feyr, portent un moment local constant est
égal a celui du Fe massif (2.2up), et ii) -la valeur du moment porté par les atomes
Ferr ne dépend que du nombre de premiers voisins Fey. Nous avons appliqué ce
modéle & nos couches en introduisant la probabilité de trouver ¢ premiers voising
Fey pour un Fejy sous forme de loi binomiale en fonction de x.

Le second modéle de I'environnement local de Kudrnovsky et al. [38] suppose que
i) -le moment porté par Fejy varie linéairement avec = pour 0.5 < x < 1, hypotheése
que nous avons extrapolé a x < 0.5, et ii) - le moment magnétique de Fey est celui
du Fe massif.

Les résultats des calculs effectués a partir des deux modeéles (statistique et mo-
ment local) sont représentés sur la 1.9. Les valeurs de pp.(x), par les deux approches,
sont quasi identiques. Pour les faibles concentrations en Fe (x < 0.33 < FeaSi) le
moment mesuré est plus faible que ceux calculés. Cela est trés certainement lié a
Pabaissement de la température de curie pour = < 0.5 (T = 600°Cpour FesSi
[43]). Nous avons attribué la réduction du moment magnétique du fer, en augmen-
tant la concentration de Si, & la diminution du nombre d’atomes Fe; et a la réduction
du moment magnétique porté par Feyr avec le nombre croissant de premiers voisins

de silicium.

1.3.2.b Les siliciures d’alliages de fer-cobalt

Les mesures d’effet Kerr magnéto-optique des couches (Fey_,Co,)3Si, d’épais-
seur 10 nm, montrent que ces films sont ferromagnétiques a température ambiante et
possédent une anisotropie magnétique uniaxiale dans le plan des couches comme les
films Fe(Si;_,Fe,). La substitution du Fe par du Co dans M3Si (M = Fey_,Co,)
conduit & une augmentation du champ coercitif qui atteint 390 Oe (32.7 x 103 A/m)
pour C'o3Si, & comparer avec celui de Fe3Si qui vaut 75 Oe (6.3 x 103 A/m).

La constante d’anisotropie uniaxiale K de ces siliciures ternaires n’est que peu

33



1.3. Siliciures de métaux ferromagnétiques

dépendante du taux de substitution de Fe par le Co (Ky = (1.68, 0.65, 1.66 et
2.31)x10° erg/em? pour x = (1/3, 1/2, 2/3 et 1)) comme nous 'avons observé dans
les siliciures binaires pour la substitution du Fe par Si. Nous avons déterminé Ky a
partir de la valeur du moment a saturation Mg obtenue par XMCD en modélisant
la dépendance de I'énergie Egqt(0) : énergie nécessaire a saturer les couches lorsque
le champ H est appliqué dans une direction polaire 6 par rapport a une direction
de référence de la couche : la direction de facile aimantation ([101]g;). L’énergie
Ega(0) = fOMS HdM est calculée a partir des cycles Kerr [42, 44].

La figure I.10 en donne une illustration : les
points correspondent a I'énergie Fy,; calculée
et la courbe en trait plein est un ajustement
a partir de I'expression de la densité d’énergie

d’anisotropie uniaxiale By = Ky x sin?(6).

La symétrie magnétique d’ordre 2 est clai-
rement mise en évidence. Comme dans le cas
des films Fe(Si_,Fe,) 'axe de facile aiman-

tation de ’anisotropie uniaxiale coincide avec

la direction [101]s; qui est perpendiculaire au

270

plan d’incidence du flux d’atomes de Fe et Co.
Fic. 1.10 - Energie a saturation Fsq¢ dans

le plan d’un film de FeCoSi (z = 1/3). . . .
Loangle de référence = 0° est la direction Systémes ferromagnétiques en couches minces

I’anisotropie uniaxiale a été observée dans des

[101]s; : T'axe de facile aimantation. élaborés par évaporation en incidence oblique,
par différents groupes [31-37, 45-53, 53, 54] et
est corrélée a la géométrie des chambres de dépot. La question de son origine phy-

sique fera I'objet ultérieurement d’une étude trés détaillée sur le systéme Fe/Si(111).

Sur la figure 1.11 sont tracés les moments magnétiques moyens u des atomes de Fe
et Co en fonction taux de substitution x de Fe par le Co, pour nos films M3.S7. Il ont
été obtenus par les mesures de dichroisme en absorption X, réalisées au LURE, au
seuil Lo 3 du fer et du cobalt. Nos mesures sont similaires a celles déterminées par dif-
fraction de neutrons [41, 55] sur des alliages massifs (Fe;_,Co,)3S% de concentration
en Co x < 2/3 qui est la limite de solubilité du Co.

Est ce la nature chimique de ’environnement ou bien le moment porté par les
seconds voisins du Fe qui détermine la valeur du moment atomique du Fe? Pour

répondre & cette question, nous avons utilisé trois modéles, qui ont été appliqués aux
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F1G. I.11 - Moment magnétique moyen j porté par les atomes de Fe (® ) et Co (M) en fonction du taux
de substitution = pour les films M3Si ( M = Fej_zCoy) de 10 nm d’épaisseur.

Les symboles + correspondent a des mesures effectuées sur des alliages Fe-Co-Si massifs [55, 56| pour x < 2/3.

alliages a ’état massif :
— Le premier considére que le Co se substitue aléatoirement au Fe. Dans ce cas,

on trouve que le moment moyen du fer doit rester constant pour I’ensemble

des stoechiométries 0 < z < 1 (Fig. .11 : - - -),

— Le second est le modéle proposé par Hines et al. [39], déja utilisé dans le cas
des siliciures binaires Fe(Si1_,Fe,) (Fig. 1.11 : ——),

— Le troisiéme, un modéle de sélection de sites préférentiels. (Fig. 1.11 : —)

Le dernier modeéle est celui qui est en bon accord avec nos résultats. Les atomes
de cobalt se substituent donc préférentiellement aux atomes de fer Feyr dans les
films (Fe;_,Co,)3S%. Nous en avons aussi déduit que ¢’est uniquement la nature des
premiers voisins qui fixe la valeur du moment local moyen du fer. La présence de Co
a pour conséquence d’augmenter notablement le moment local du Fe : ppe ~ 3.2up
pour Fep5Co0y551 (x = 5/6) (pour le Fe bee ppe = 2.2up et pour le Co fee peo =
1.7up).
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I1.1. Introduction - Contexte

I1.1 Introduction - Contexte

La croissance de matériaux ferromagnétiques épitaxiés sur des substrats semi-
conducteur a suscité un regain d’intérét important dans les années 90 du fait des po-
tentialités importantes de ces structures hybrides en magnéto- ou opto-électronique
[57-59]. Des résultats avaient déja été obtenus sur les semi-conducteurs I1I-V tels que
GaAs [57-60]. Il avait aussi ¢té mis en évidence un couplage magnétique entre couches
de Fe au travers d’une couche de Si amorphe [61]. Par I'utilisation de substrat de
silicium on pourrait envisager une intégration directe de structures magnétiques dans
la technologie micro électronique du Si qui est industriellement la plus développée et
la moins onéreuse. L’intégration technologique potentielle de systémes magnétiques
implique une maitrise de la croissance épitaxique de ferromagnétiques de dimensions
nanomeétriques de bonne qualité sur silicium ainsi qu'une compréhension d’un point
de vue d’une recherche plus fondamentale de leurs propriétés magnétiques. L’élabora-
tion maitrisée de tels systémes permet d’explorer les corrélations entre leur structure
a I’échelle atomique et mésoscopique et leurs propriétés d’anisotropie magnétique.

Durant les deux décennies précédant le milieu des années quatre-vingt-dix, la re-
cherche avait principalement porté sur les propriétés magnétiques de couches minces
déposés sur substrats soit métallique [60] ou semi-conducteur III-V [60, 62—68]. Les
études portant sur la croissance de systémes ferromagnétiques sur substrat de sili-
cium étaient quasi-inexistantes [41, 42, 51, 69-72|. La forte réactivité chimique de la
surface du Si, en particulier avec les métaux de transition 3d, conduit inévitablement
a Uinterdiffusion non controlée a l'interface Fe/Si |30, 69, 70, 72-78] ce qui donne lieu,
d’une part a la formation d’une couche «magnétique morte» indésirable et, d’autre
part a la modification des propriétés magnétiques de couches (moment atomique g,
température de Curie T¢, anisotropie . ..) dues a la présence de Si dans le Fe |79, 80].
Pour éviter I'interdiffusion, des couches tampons de nature métalliques ou isolantes
ont été utilisées avec succes (p. ex. Cu [81, 82|, CaFy [83, 84]). La croissance sur
substrat refroidit [69, 72, 75-78] & été une autre voie explorée. Il s’avére nécessaire
d’obtenir une interface la plus abrupte possible entre le Si et la couche métallique,
ainsi que de maitriser la diffusion du Si dans la couche de Fe afin de controler les
propriétés cristallographique et magnétique de ces couches.

Au laboratoire, il avait été démontré qu’il est possible, - d'une part d’épitaxier
le fer dans sa structure cubique centrée a-Fe en couches monodomaines sur Si(111)
(Fig. 1.1 page 21) [85, 86| et ce, malgré le désaccord de maille important entre le
fer et le silicium (npe/s; = +5.6%)! , - et d’autre part de bloquer la diffusion de

a différence de parameétre de maille  par rapport au substrat est : NFe/Si = (2-ape—asi)/asi
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Si, par l'intermédiaire d’une couche tampon ultra mince (1nm) de di-siliciure de Co
ou de Fe (CoSiq, FeSiy), qui permet ensuite de stabiliser par épitaxie, des systémes
ferromagnétiques métastables! binaires et ternaires [22, 87, 88]. De plus, les siliciures
magnétiques ou non possédent tous une structure cubique, permettant d’envisager
la réalisation d’hétérostructures a base de couches magnétiques et non magnétiques.

Tous nos films étudiés, jusqu’a lors, présentaient une anisotropie uniaxiale fré-
quemment observée dans d’autres systémes ferromagnétiques épitaxiés [31-37, 47—
51]. Cette anisotropie peut étre induite soit, par l'utilisation de substrats vicinaux ou
nanostructurés [48, 50, 51, 89] ou comme dans notre cas par la géométrie d’évapora-
tion, i.e., I'incidence oblique du flux d’atomes par rapport a la normale du substrat
[47, 52, 53].

Dans les couches minces de symétrie cubique 'aimantation est planaire, i.e.,
dans le plan des couches, pour des épaisseurs supérieures a quelques monocouches
[74, 82, 90-104]. Dans ce cas, les contributions anisotropes, a 1’énergie magnétique
totale? d’un film non contraint, sont 1’énergie magnéto-cristalline traduisant les sy-
métries du cristal, et éventuellement une énergie d’anisotropie induite par le dépot.
Cette derniére est la seule présente dans nos films Fes_,Co,Si et Fe(Fey_,Si,) pour
lesquels aucune anisotropie magnéto-cristalline n’a été observée expérimentalement.
L’absence d’anisotropie magnéto-cristalline est due au fait que ’énergie d’anisotropie
uniaxiale, dans le cas des couches minces épitaxiées sur Si(111), est le terme dominant
a I’énergie d’anisotropie magnétique totale. L’énergie magnéto-cristalline d’un sys-
téme cubique posséde une symétrie 277 /6 dans le plan (111). La valeur de la constante
d’anisotropie associées Ko du 6° ordre en spin-orbite, dans le cas d’un monocristal de
a-Fe, est de Pordre de = 2 x 10% erg/cm? (Ky/Mg ~ 10 Oe) [79, 105], soit bien plus
faible que la constante d’anisotropie uniaxiale des couches (Ky ~ 2 x 10° erg/cm?
(K1 /Mg =~ 100 Oe) [41, 42]). Par contre, dans le plan (001) I’énergie est de symétrie
2 /4 et la constante d’anisotropie cubique associée notée K; vaut 4.77x 10° erg/cem?
(K1 /Mg = 278 Oe), elle est du méme ordre de grandeur que K.

Il apparait donc qu’en présence d’une anisotropie uniaxiale induite, les effets
d’anisotropie magnéto-cristalline seraient plus aisément mesurables sur la face (001)
du silicium. On peut aussi s’affranchir de la contribution uniaxiale, en réalisant I’épi-
taxie des couches en incidence normale, puisque cette derniére trouve son origine dans

la géométrie d’évaporation. Cela avait été impossible pour les films précédemment

' A température ambiante Fe(Fei_;Si,) est ferromagnétique pour x = 0.13 (& FeSi, avec
y > 0.15) et les couches Fes—_,C0,Si sont épitaxiés pour = < 2.5 et ferromagnétiques pour toutes

les stoechiométries (0 < x < 3))
2Le lecteur peut se référer a 'annexe A.1
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étudiés car ils nécessitaient une co-évaporation métal-silicium. Dans le cas d’une
évaporation uniquement d’éléments métalliques (Fe, Co), les dépots pourront étre
réalisés en incidence de flux perpendiculaires & la surface du substrat ce qui permet
d’éliminer la contribution d’anisotropie magnétique induite par la géométrie de dé-
pot. I1 est alors possible d’étudier en détail I’anisotropie magnétique «intrinséque» !
des couches minces et ultra minces épitaxiées.

Dans des systémes de taille nanométrique, les surfaces et les interfaces perturbent
fortement les propriétés magnétiques (u, T, ...) comparées a celles du systéme a
I’état massif. Les couches minces épitaxiées pseudomorphes peuvent étre fortement
contraintes ce qui donne lieu a des effets magnéto-élastiques. Ces systémes a dimen-
sions réduites ont une symétrie aux interfaces plus basse que dans le volume et la
symétrie du volume peut, elle aussi, étre modifiée lorsque des contraintes, générées
par la différence de parameétres de maille, sont présentes dans les films. Il peut ainsi
apparaitre, dans 1’énergie d’anisotropie magnétique, de nouvelles contributions de
symétrie plus faible. Une discussion des différents termes contribuant & I’anisotropie
et leurs ordres de grandeur est donnée dans les références [106-114].

Nous avons décidé de mettre a profit 'expérience acquise par le groupe «sili-
ciures» dans le domaine de la croissance par épitaxie par jets moléculaires de sili-
ciures sur Si(111) et la caractérisation structurale afin de réaliser, la croissance de
couches minces et ultra minces de Fe et d’alliages de Fe-Co sur Si(001), en utili-
sant une matrice ultra mince de di-siliciure de Co et de Fe (CoSia, FeSis). Des
études précédentes avaient montré que le siliciure de cobalt peut étre épitaxié sur
Si(001) dans la structure cubique CaFy [115-119] (différence de parameétre de maille
Neosiz/si = —1.2%) et qu'une phase cubique métastable FeSis de type CsCl pou-
vait étre obtenue sur Si(001) [120, 121] ( Npesiy/si = +2%). Le but principal a été
d’obtenir des couches épitaxiées de trés bonnes qualité cristalline de Fe et d’alliages
de Fe-Co dans le but d’étudier leurs propriétés magnétiques, plus particuliérement
I’anisotropie magnétique et de la corréler & leurs propriétés cristallographiques. La
préparation d’alliages Fei_,Co, permet de tirer profit d’'un degré de liberté sup-
plémentaire : la composition x en cobalt de D'alliage. Selon la concentration x en
Co, les alliages massifs de Fe;_,Co, sont ferromagnétiques avec des températures
de Curie comprises entre 700°Cet 985°C(T¢(Fe-bce)=770°C, T (Co-fece)=1121°C).
Le moment a saturation ainsi que les moments atomiques des atomes de Fe et Co

dépendent de z [79]. Ces propriétés peuvent étre exploitées dans des hétérostructures

! Anisotropies magnéto-cristallines, magnéto-élastiques et induites par la dimension réduite des

systémes.
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hybrides Ferromagnétiques-Semi-conductrices [122]. La croissance épitaxique de Fe
et d’alliages Fe-Co ainsi que ’étude de leurs propriétés magnétiques ont fait ’objet
du travail de thése a M!® Patricia BERTONCINT (1997-2000).

I1.2 Couches minces de Fe sur Si(001)

La croissance des couches est réalisée dans un béati ultra-vide & des pressions de
~ 2 x 10710 mbar. Le silicium est nettoyé par décapage avec des ions Art suivi d’un
recuit & 850°C. On obtient ainsi une surface propre, de grande qualité cristalline,
comme le montre le diagramme LEED sur la figure I1.1(a).

La couche tampon C'0Sis (FeSis) est obtenue par dépét de 4 monocouches (MC)?
de Co (Fe) déposées, sur Si(001)-(2 x 1), a température ambiante, puis recuit a
400°C (550°C) pendant 30 minutes. Les expériences de diffraction de photoélectrons
X (XPD), qui renseignent sur I'environnement structural local [123, 124], ont montré
que l'on obtient bien une couche ultra mince de siliciure de structure cubique C'0S7o-
type CaFy [116, 117] (FeSie-Type CsCl |30, 87]). Le siliciure, d’une épaisseur de
1nm, est épitaxié¢, monodomaine et orienté (001). Les taches fractionnaires d'une
surstructure ¢(2x 2) (v/2 x v/2R45°), observées en LEED (Fig. I1.1(b)), sont associées
a la terminaison du siliciure par du Si (IMC + 1/2 MC)[116, 117].
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(a) (2x1)et (1x2)delasur- (b) c(2x 2) dela couche tam- (c) p(1 x 1) de 10 MC de Fe
face reconstruite du Si(001). pon CoSis. déposées sur C'oSiz2/Si(001).

FiG. II.1 - Diagrammes de diffraction LEED relevés a différents stades de la croissance de 10 MC
Fe/Co0Sis/Si(001). Les fléches indiquent les directions cristallographiques du silicium [110]g;, [110]s;

Le fer est évaporé sur la couche tampon M Sis (M = Co ou Fe) a température
ambiante, en incidence normale, avec un taux de dépot de ~ 1 MC par minute.

Des couches minces de Fe d’épaisseur comprise entre 1 et 80 MC ont été épitaxiées

1Un monocouche correspond & la densité idéale d’un plan (001) du Fe cubique centré :

1.2 x 10" atomes/cm?®. Cest le double de la densité de surface d’un plan (001) du silicium.
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I1.2. Couches minces de Fe sur Si(001)

sur M Si9/Si(001). L’ordre cristallographique et la morphologie de la surface ont été
étudiés par diffraction d’électrons lents (LEED [125]) et par diffraction d’électrons
d’énergie moyenne diffusés inélastiquement (IMEED [126]). Ces techniques apportent
trés rapidement des informations structurales. Les diagrammes LEED de périodicité
p(1 x 1) indiquent une croissance épitaxiée du Fe comme observée pour un film de
10MC Fe/Co0Siy/Si(001) dont le cliché LEED est donné en exemple sur la figure
IL.1(c).

Fi1G. I1.2 - Diagramme IMEED relevé sur un film de 10 MC Fe/C0Si2/Si(001) avec un faisceau d’élec-
trons d’énergie primaire de 900 eV.

Les directions cristallographiques équivalentes du silicium < 110 >g; et < 100 >g; sont représentées respec-
tivement par les fleches de couleur rouge (N, ,/,\, et /) et bleu (T, —, ...). Les formes en pointillées sont
schématiques et sont uniquement un guide visuel de la symétrie cubique d’ordre 4.

Les diagrammes IMEED des couches de Fe/M Siy sont trés contrastés et ils pré-
sentent une symétrie de rotation d’ordre 4 comme le montre la figure 1.2 (10MC
Fe/Co0Sis/Si(001)). Ces premiéres observations, in-situ en cours de croissance, in-
diquent que les films de Fe sont de structure cubique. Pour des épaisseurs croissantes
du fer, on observe une augmentation du fond continu et une réduction de l'intensité
des taches p(1 x 1) suggérant une perte de l'ordre a longue distance. La modulation
de l'intensité et de la largeur de taches p(1 x 1) en fonction de 'énergie des électrons
incidents semble indiquer une croissance rugueuse du Fe [127-129]. Cette croissance
rugueuse sera confirmée ultérieurement par des observations STM [130].

Des informations complémentaires sur la nature chimique des atomes présents
en surface ont été obtenues par spectroscopie de diffusion d’ions (ISS), technique
sensible a la nature de la couche atomique de surface. Cette étude a mis en évidence

que du silicium est présent a la surface des couches de Fer (voir Encart Fig. 11.3).

42



CHAPITRE I1 Systémes magnétiques sur Si(001)

..-..‘ —a ’-""——;—--""._'_‘_‘—'——-—'-""'-

[+ ]
N

-
."h.
L.
».,

—a— Fe
—— Si (x5)

Intensité (unit. Arb.)
N ow
L

-
N

e,
0 10 20 30| 10
Fe (MC) Fe

f Analyseur Si
‘ | il
B I i

Dépét Te \
(MC) I |

o

H
30 e Jl— —
I
1
3 I
CoSi, i
L 1 L |I : 1
0 20 500

0 00 600
Energ%e Cinétique (eV)

F1G. I1.3 - Exemple de spectres ISS mesurés, avec un faisceau d’ion He™ d’énergie cinétique de 1 KeV en
incidence normale. Les ions Het sont détectés a un angle de diffusion fixe de ~ 130°. Les spectres représentés
correspondent & ceux mesurés sur la couches tampon CoSiz, sur un dépot de 3 MC et 30 MC de Fe sur

CoSiz. En encart, les intensités des pics du Fe (~ 760 eV') et du Si (~ 590 eV') en fonction du recouvrement
de Fe. L’intensité du Si est X 5 par rapport a celle du Fe.

Le signal de Fe atteint son maximum pour un dépoét de 10 MC et il ne reste que de

faibles traces de Si pour des épaisseurs supérieures a 30-35 MC de Fe.

En complément, des mesures ISS en fonction de I’angle d’incidence des ions He™
ont été réalisées. L’ensemble des données de spectroscopie de diffusion d’ions obtenues
en utilisant soit une matrice C'0Siy ou FeSis portent aux mémes conclusions :

— il y a formation d’un siliciure (FeSi,) dont la composition en Si diminue lorsque

I’épaisseur de Fe augmente,

— la couche est majoritairement constituée de Fe pour des recouvrements supé-

rieurs & 5 MC de Fe, et

— il y a ségrégation de Si en surface.

La méme étude, menée sur des dépots réalisés directement sur Si, sans couche
tampon, montre que les phénomeénes de ségrégation et/ou de mélange interfacial sont
beaucoup plus important (intensité du pic Si 3 & 4 x plus importante). De plus, ces
films ne sont pas épitaxiés.

La diffraction de photoélectrons (XPD) sonde 'ordre a courte distance c’est une

technique complémentaire du LEED. L’intensité des photoélectrons, du niveau de
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Fi1G. I1.4 - Mesures XPD : variation angulaire de 'intensité des photoélectrons du niveau de coeur

Fe 2p3/5 pour des couches de Fe déposés sur une matrice C'oSiz/Si(001) mesurée selon 'azimut (a)[100] et
(b)[110] du silicium. Les directions cristallographiques indiquées correspondent celles liées a la diffusion vers
l’avant par les premiers et seconds voisins.

Dans la partie haute de (a) sont représentées les directions la diffusion vers l’avant, attendues pour un
cristal bec(001) non contraint (e), coupé le long des directions de symétrie [100] (gauche) et [110] (droite).
Aussi représenté, selon I'azimut [110], la direction de la diffusion vers l’avant pour un cristal soumis a une

contrainte compressive (o) dans le plan.
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CHAPITRE I1 Systémes magnétiques sur Si(001)

coeur Fe 2ps/ collectée, en fonction de leur direction d’émission (angle polaire)
selon deux azimuts, est représentée sur la figure 11.4 pour des dépots de Fe sur une
couches tampon CoSis. La distribution angulaire de 'intensité fait apparaitre selon
lazimut [110] du Si des pics a 0°, ~ 23°, ~ 52° (Fig. I1.4(b)). On observe des maxima
d’intensité a 0°, ~ 26°, ~ 45° sur les spectres XPD mesurés selon 'azimut [100] (p.
ex. Fig. I1.4(a)). Les positions des maxima de la modulation en intensité a 0° et ~ 52°
(0°, ~ 45°) selon l'azimut [110] ([100]) sont ceux attendus dans le cas d’une phase
cubique centrée (bee) par «la diffusion vers [’avant» 1. Les structures intermédiaires,
aux alentours de 25°, sont dues aux interférences constructives du premier ordre et
a la diffraction par les atomes plus distants de ’atome émetteur.

La présence d’une modulation de l'intensité, des le dépdét d’une monocouche,
exclu une croissance couche par couche du fer : il y a soit formation d’un alliage
interfacial comme le suggére les études ISS, soit présence d’ilots de fer cubique centré.
Le déplacement vers les grands angles polaires du pic de diffusion vers 'avant (~ 54°),
correspondant a la rangée atomique [111] dans azimuth [110], s’explique par une
relaxation des couches avec I’épaisseur : aux faibles épaisseurs (< 20 MC) le réseau
du fer est en compression et il relaxe pour des épaisseurs plus importantes (voir
schéma Fig. I1.4(a)). Les analyses XPD, selon les deux azimuts [110] et [100], ont
aussi été effectuées pour les couches de Fe déposées sur la matrice F'eSis en fonction
de I'épaisseur de fer : ces études ont données lieu aux mémes conclusions.

Ceci est confirmé par la microscopie

¢électronique en transmission (MBE) uti-
liste en mode d’imagerie conventionnelle
haute résolution ainsi qu’en mode diffrac-
tion. L’image de HRTEM, ci contre, montre

qu’il est difficile de faire la distinction entre

la couche de fer et la matrice C'oSi9 d’une

part et la couche de protection d’autre part.

FIG. IL.5 -~ Image de microscopie en haute ré- [ o couche de protection est constituée de

solution d’une section transverse dans la direction . . . N
[110]s; d’un film de 10 MC de Fe/CoSiz/Si(001). 2nm de FeSi non magnétique épitaxié a

[V. Pierron-Bohnes et C. Uhlag-Bouillet (IPCMS-  température ambiante [41] suivi d’un dépot

Strasb T Coq.
frasbourg)] de 2nm de silicium qui lui est amorphe. A

partir des clichés de diffraction, des images

'La diffusion vers lavant a lieu lorsque onde associée a I'électron émis est modifiée par le
potentiel des atomes voisins de 'atome émetteur et est refocalisée dans la direction de ces atomes.
Les maxima d’intensité apparaissent alors dans les directions correspondent aux axes qui relient

I'atome émetteur a ses proches voisins.
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F1G. I1.6 - Cliché de diffraction électronique en aire sélectionnée d’un film de 40 MC de Fe/FeSis /Si(001)
obtenu en vu plane et le schéma correspondant des taches de diffractions su Si (O), de la phase 1 (O)) et des
grains minoritaires orientés selon les relations d’épitaxie 2(H) et 3(M) données dans le texte. [P. Bertoncini
(LPSE-Mulhouse), V. Pierron-Bohnes et C. Uhlag-Bouillet (IPCMS-Strasbourg)]

en champs sombres et clairs obtenus en vue plane ainsi que des clichés de diffraction
en aire sélectionnée pris en vue transverse (p. ex. Fig. I1.6), il a été montré que le fer
est épitaxié sur le silicium avec la relation d’épitaxie suivante (Phase notée 1 sur la

figure I1.5) :

Fe(001) // MSiy(001) // Si(001)  avec M=(Co ou Fe) (1)
Fe[100] // MSi2[100] // Si[100]

On trouve aussi la présence, sur certaines couches, de grains aléatoirement distri-
bués sur la surface de I’échantillon (noté 2 sur la figure I1.5). Ils représentent moins
de 10% de 'aire de l’échantillon et correpondent & une phase a-Fe d’orientation

différentes :

Fe(110) // Si(001) et Fe[110] // Si[110] (2)
Fe(110) // Si(001) et Fe[001] // Si[110]  (3)

On distingue nettement les deux réseaux de franges tournés de 90° sur le cli-
ché HRTEM IL.5. Les franges verticales et horizontales correspondent aux chaines
d’atomes selon la direction [001] (distante de 0.203nm entre les plans (110)). La dif-
férence entre les plans (001) qui est de 0.143 nm n’est pas résolue par le microscope!.
Les contraintes présentent dans les films ont aussi été évaluées & partir des franges
de Moiré sur les images en vue plane en champ clair. La déformation moyenne pour
un film pseudomorphe est l'ordre de 5.6%. Les couches «épaissesy (> 40 MC) sont

pratiquement relaxées. Pour les films «mincesy, d’épaisseur 10 MC, on mesure un

'La résolution du microscope est de 0.18 nm
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CHAPITRE I1 Systémes magnétiques sur Si(001)

désaccord de parameétre de maille moyenne de 2% soit une distorsion tétragonale de
lordre de 3.4%. Les films minces sont trés contraints mais non pseudomorphes avec
le substrat Si(001).

Des mesures de la déformations du réseau de fer en fonction de I’épaisseur (10 —
80 MC) des films épitaxiés sur des couches tampon CoSis et FeSio ont été effectuées
a 'ESRF (European Synchrotron Radiation Facility - Grenoble) par diffraction de
rayons-X (XRD), méthode plus précise que le TEM. La contrainte compressive dans
le plan, sur des films Fe/MSis (M = Co ou Fe), donne lieu & une déformation
variant de —4% (< 25 MC) pour les couches les plus minces & —1% pour les couches
les plus épaisses (> 40 MC). Dans le cas des films épitaxiés sur la couche tampon
de CoS'ia, nous avons observé, jusqu’a des épaisseurs de 40 MC, qu’une partie de la
couche croit de fagon pseudomorphe avec le substrat. L’autre partie du film, pour
des épaisseurs supérieures & 15 MC, subit une deformation tétragonale comparable
a celle mesurée sur les films déposés sur FeSis. La figure I1.7 résume 'ensemble des
données obtenues sur les couches selon la matrice utilisée. Je renvoie le lecteur & notre
article [131] pour de plus amples détails sur la géométrie non-coplanaire utilisée et
la méthode de détermination des déformations e,, et e respectivement dans le plan

et perpendiculaire au plan de ’échantillon.
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(a) Déformation dans le plan (e;) et per- (b) €1 : e et o correspondent respectivement
pendiculaire au plan (e;;) mesurées pour la a Fe/CoSiz et Fe/FeSis.

phase pseudomorphe des couches Fe/CoSis. e;, : B et O correspondent respectivement &
Les traits en pointillés (- - -, - - -) représente Fe/CoSis et Fe/FeSis.

la déformation moyenne (5.6%).

F1G. I1.7 - Evolution de la déformation dans le plan e/, et hors du plan e en fonction de I'épaisseur des
couches de fer déposé sur Si(001) et de la couche tampon utilisée (symboles o et B pour CoSia, symboles o
et [J pour FeSiz). Mesures effectuées & 'ESRF-Grenoble en collaboration avec J.F. Bérar et H. Renevier.
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En résumé, le fer peut étre déposé sur
Si(001) en limitant trés fortement la diffu-
sion du silicium grace a l'utilisation d’une
couche tampon MSiy (M = Fe ou Co)
[128]. Nos films présentent des interfaces

abruptes avec le substrat. La couche de Fer

est pratiquement pure et épitaxiée et ce

malgré son fort désaccord de maille avec Fi1G. I1.8 - Image de microscopie en haute ré-

le silicium (nFe/Si = 56%) FElle est de solution d’une section transverse dans la direction
[110]g; d’un film de 40 MC de Fe/CoSi2/Si(001)

bonne qualité cristallographique et adopte IPCMS - Strasbourg]

une structure cubique centrée a-Fe [54]. Les

études de diffraction d’électrons (HRTEM) ont confirmé les données XPD : le fer est
partiellement relaxé. La déformation tétragonale de la maille de fer & été quantifiée
par nos expériences XRD en rayonnement synchrotron. Le fer est épitaxié avec une
contrainte compressive biaxiale dans le plan des couches et une contrainte extensive

perpendiculaire.

I1.3 Couches ultra minces d’alliages de Fe-Co épitaxiées
sur Si(001)

Le systéme massif Fe;_,Co, est thermodynamiquement stable sous la forme
cubique centré pour 0 < z < 0.75 [20]. Son paramétre de maille diminue si alliage
est enrichi en Co (ap, = 0.286 NM; GFeyo5Co0rs = 0.283nm [79]), ce qui réduit
légérement le désaccord de maille i et est donc favorable a I'épitaxie de couches
minces de Fe;,Co, sur M Sis (npe = 5.5% ; NFeg5C00, = 4.2% ). Des films minces
Fei_;Co, de structure cubique ont été épitaxiés sur MgO(001) pour 0 < z < 0.7[109,
114], sur ZnSe(001)/GaAS(001) jusqu’a = = 90% [60, 109, 114, 132] et sur Pd(001)
[133, 134]. Des films de cobalt pur, de phase cubique centrée, d’épaisseur 2 nm avait
été épitaxiés sur GaAs(110) [135-137] et sur GaAs(001) [60, 135-139], alors que, la
structure cristallographique stable de cet élément est la phase hexagonale compacte
(hcp) & température ambiante et la phase cubique & faces centrées (fcc) a haute
température (7' > 425°C).

Nous avons préparé des couches minces d’alliages épitaxiées F'e;_,Co, dans toute
la gamme de concentration (0 < z < 1) par coévaporation a température ambiante,
en flux d’atomes Fe et Co perpendiculaires au substrat, sur une matrice FeSio préa-

lablement élaborée sur Si(001) par la méme procédure que celle décrite précédem-
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ment, pour Iépitaxie du Fe/Si(001). Les films d’alliage Fe-Co ont été caractérisés a
laide des techniques in situ (LEED, IMEED, XPD, XPS, et UPS) et ex situ par
microscopie en transmission (TEM).

Pour I'ensemble des couches de concentration en Co inférieure a 90% et d'une
épaisseur < 80 MC les diagrammes de diffraction LEED sont de périodicité p(1 x 1).
Le diagramme IMEED (Fig. I1.9) met en évidence clairement la croissance d’un

cristal de structure cubique centré avec les relations d’épitaxie suivantes :

(001)Fe;—,Co, // (001)MSiy // (001)Si
et
[100]Fe1_,Co, // [100]MSiz // [100]Si

Pour des concentrations de Co supérieures (z > 0.9) les taches de diffraction des dia-
grammes LEED et IMEED disparaissent progressivement et un fond continu s’ins-
taure lorsque I'épaisseur des films atteint 10 MC : I'épitaxie est perdue et probable-

ment il y a la formation d’'un mélange de phase becc et hep.

[110]

Fi1G. I1.9 - Diagramme IMEED enregistré avec un faisceau d’électron incident d’énergie 900 eV pour
une couche mince de 40 MC (z = 0.8) : Feg.2Coo.8/FeSi2/Si(001). La symétrie d’ordre 4 est bien marquée
et mise en évidence par les formes en pointillées : selon les directions cristallographiques < 010 > (- - -) et
<110 > (- - -).

Les variations angulaires de I'intensité des photoélectrons des niveaux de coeur

Fe 2p3 /5 et Co 2p3 /5, représentées sur la figure I1.10, sont similaires a celles des films
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I1.3. Couches ultra minces d’alliages de Fe-Co épitaxiées sur Si(001)

de Fe pur déposés sur FeSis. Les modulations d’intensité comparables pour z > 0.8,
indiquent que dans ces couches d’alliages, les atomes de Co et de Fe possédent un
environnement local de structure cubique bee. Un déplacement du pic situé a ~ 54°
vers les grands angles polaires est observé en augmentant 1’épaisseur des films comme
dans les couches de Fe (cf. Fig. I1.4 page 44). Il traduit une déformation tétragonale
de la maille cubique avec une compression biaxiale dans le plan et une dilatation de
la maille dans la direction perpendiculaire pour les films les plus minces, comme celle
mesurée dans les couches de Fe/M Siy (M = Fe ou Co) [128].

a) 40 MC

(unit. arl.)

b) 10 MC &

Intensité de Photoélectrons Felp,, et Colp,.

60 40 20 0 -20 -40
Angle polaire

F1G. I1.10 - XPD des niveaux de coeur Fe 2p3/5 et Co 2p3/o (o) mesurés selon azimuth [110]g; : (a)
pour des films de 40 MC d’alliages Fe1_,Co; déposés sur FeSiz/Si(001) (b) pour un film pur de 10MC
de Co (e) et de Fe (o). Les directions cristallographiques indiquées (- --) sont celles liées & la diffusion vers
l’avant d’une structure bce : se référer aux schémas de la figure 11.4(a) page 44.

L’anisotropie de diffusion! reste comparable & celle des couches de Fe (F ~ 40%)

. . . . P I — I N
M anisotropie de diffusion F est définie comme F = IMac=IMin oy [100 ot Tprin sont
Infax

respectivement 'intensité maximum et minimum du pic de diffusion vers ’avant considéré. F' est
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pour x < 0.8 : F' ~ 36%. Par contre, une augmentation de la concentration de Co
(x > 0.8) et de I'épaisseur diminue 'anisotropie de diffusion F' : F' = 15% pour
x = 0.96 dans un film de 40 MC. Ceci signifie une perte de 'ordre cristallographique
a courte distance dans les films. La concordance de la position des maxima et la
similarité (fig. I1.10) des sprectres XPD du niveau de Fe 2ps/5 et Co 2p3/o mesurés
pour le Fe et le Co pur respectivement, démontrent que le Co s’épitaxie sur Si(001)
et adopte une structure métastable bcc.

Cela est directement visible par comparaison des clichés de microscopie élec-
tronique en haute résolution de 10MC de Fe (Fig. II.11(a)) et 10 MC de Co (Fig.
I1.11(b)). Les analyses des microdiffractions en vue plane (Fig. II.11(b)) et transverse
Fig. I1.11(c) et I1.11(d)) ont montré que la relaxation de la contrainte dans les films
augmente avec I'épaisseur comme pour les couches de fer pur.

L’ensemble de cette étude, a permis de tracer le diagramme de phase représenté
sur la figure I1.12 [141]. Des couches minces d’alliages Co-Fe peuvent étre stabilisées,
a température ambiante, dans une structure bce stable thermodynamiquement pour
des concentrations en Co plus importantes que celles des alliages massifs. En parti-
culier le Co existe en structure métastable bce pour des épaisseurs inférieures a 10
MC.

Rappelons que 'ensemble des résultats présentés ci dessus concernait les couches
minces élaborées en incidence du flux des atomes de Fe et/ou Co perpendiculaire &
la surface Si(001). Concernant les couches élaborées en incidence oblique du flux mé-
tallique, nous n’avons observé aucune modification structurales et cristallographique
quelle que soit la méthode de caractérisation in situ ou ex situ utilisées en laboratoire
(LEED, IMEED, XPD, TEM). Méme les mesures de diffraction de rayons X effec-
tués en rayonnement synchrotron qui sont d’une grande précision, nous ont amenées
& conclure que I’évaporation oblique de la couche métallique n’induisait pas une té-
tragonalisation de la maille dans le plan des couches de Fe épitaxiées sur Si(001) par
I'intermédiaire d’une couche tampon de siliciure M Sis (M = Co ou Fe). Nous al-
lons maintenant nous intéresser aux propriétés magnétiques et plus particuliérement
a l'anisotropie magnétique des couches de Fe et d’alliages Fe-Co. Nous discuterons

plus particuliérement le cas des couches minces réalisées en incidence du flux normal.

une mesure directe de la bonne qualité cristalline des films : F' ~ 40 — 45% pour des monocristaux

[140] pour le pic de diffusion vers 'avant a 0°
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(b) 10 MC de Co/FeSiz/Si(001). En insertion le cliché

de diffraction en air sélectionnée obtenu en vue trans-

verse
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(¢) 10 MC de Co/FeSiz/Si(001) : a gauche : cliché de
microdiffraction en vue plane. Au centre le détail de
la tache (100) et & droite le schéma correspondant :

e pour le Si et - pour le Co.

(d) Microdiffraction en vue plane sur
40 MC de Cog.s Feg.2/FeSiz/Si(001)
avec a gauche le détail des taches
(100) et (110).

FiGc. II.11 - Image HRTEM d’une section transverse dans la direction [110]g; d’'un film de (a) 10
MC de Fe/FeSiz/Si(001) et (b) 10 MC de Co/FeSiz/Si(001).) Sur les figures (c) et (d) est présentée la
diffraction en aire sélectionnée en vue plane d’un film de 10 Mc de Co et 40 MC de Cog.8 Feg.2.|P. Bertoncini
(LPSE-Mulhouse), V. Pierron-Bohnes et C. Uhlag-Bouillet (IPCMS-Strasbourg)]
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Région 1 i
801 Systéme Massif i
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« 60
g I
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0 v 1 v 1 v 1 v 1 v 1 v 1 v 1 0175 1 v 1 v 1
0,0 0,2 04 0,6 20,8 1,0
(Fe) Concentration atomique en Cobalt (%) (Co)
F1G. I1.12 - Diagramme de phase définissant l’existence d’une couche mince d’alliage CoozFeq—, de

structure cubique centré (bcc) en fonction de 1'épaisseur des films et de la concentration de Co (z) (Région

I). Dans la région II les films sont amorphe.

II.4 Propriétés et anisotropies magnétiques

Les propriétés magnétique de nos couches ont été étudiés par effet Kerr Magnéto-
optique au laboratoire. Des cycles d’hystérésis ont été mesurés en configuration lon-
gitudinale et les constantes d’anisotropie ont été déterminées par deux méthodes :

— soit par la détermination de I’énergie nécessaire pour saturer I'aimantation du

film dans une direction donnée, méthode utilisée pour les couches de siliciures
binaires et ternaires magnétiques (1.3.2.b page 34)[44]
— soit par la méthode du champ transverse ( «Bias Field»), dont la généralisation
est notre méthode «TBIIST» décrite dans 'annexe A.3.2 page 130 [142].
R. Poinsot (IPCMS-Strasbourg) a réalisé les mesures de susceptibilité magnétique et
les cycles d’hystéresis par magnétométrie SQUID (Superconducting Quantum Inter-

ference Device).

I1.4.1 Magnétométrie SQUID

Les films les plus minces, 3 MC, possédent une rémanence de 'aimantation hors
du plan : la contribution de surface du 2° ordre en spin-orbite est plus importante
que 'anisotropie de forme qui tend a orienter 'aimantation dans le plan des couches
(cf. Annexe A.1.2.a page 118). Pour des épaisseurs de 4 MC et plus, aimantation

est toujours dans le plan des couches. Aucune aimantation rémanente n’est observée
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H090° [T NC Fe/CoSix001)/Si(001) ** T4MC Fe/Cosiz001)/Si(001)
T=5K /mtf;':jf:@': % r" ~
= —=—H O couche I e J ——295K
E ——H // couche f i 2 /——-—a———’—'—'—“‘
2 00 i T 00
E S _,___E,__.————/
=]
I | Mn’//] 2
|————+— a e m————
Lod0® 0 5000 10 5550 — 5000
Champ appliqué (Oe) Champ appliqué (Oe)
(a) 3MC Fe/Co0Si2/Si(001) : mesures & 5 K (b) 4AMC Fe/Co0Si2/Si(001) : mesures a 5 K
avec un champ magnétique appliqué L (o) et (o) et 295 K (o) avec un champ appliqué dans
// (e) au plan de la couche. le plan de la couche.

Fi1G. I1.13 - Magnétométrie SQUID effectuées sur des couches minces de Fe/Co0Si2/Si(001) [R. Poinsot
(IPCMS-Strasbourg)]|

a température ambiante pour des épaisseurs de 3 et 4AMC (Fig. 11.13). Pour un film
de 3MC, la température de Curie est de 70 K et le moment magnétique moyen porté
par un atome de fer est de 1.9up a 5 K, comparable & celui mesuré sur un film de
4 MC (1.7up) a 5 K. La valeur du moment correspond & celui d’'un composé FezSi
[79], composition en en accord avec nos mesures de spectroscopie (ISS, XPS et UPS
[128]) sur les couches ultra minces. Pour les couches plus épaisses, le moment mesuré
est de 2up a température ambiante, plus faible que celui du Fer massif traduisant
la présence de 8-10 % d’impurtés de Si dans les couches, en accord avec ’ensemble
de nos caractérisations structurales. Dans nos films, le ferromagnétisme apparait a
température ambiante pour une épaisseur de 4AMC de Fe comparable a celles obtenues
pour des depots de Fe sur d’autres substrats semiconducteurs (GaAs(001)[63, 67, 143,
144], Ge(001)[143, 145], InAs(001)[146]) par des mesures in situ d’effet Kerr sur des
couches non recouvertes : dans notre cas nous avons une interface suplémentaire entre
Fe et la couche de couverture. La présence de Si dans le Fe affecte ses propriétés
magnétiques : dans les composés Fe_,S1, la constante d’anisotropie du 4° ordre
en spin-orbite décroit de maniére importante avec la concentration en Si : KY o —
4.7 x 10° erg/em?® (x = 0 = Fe) a K{° = 1.08 x 10° erg/cm? (x = 0.25 = Fe3Si)
[79, 147, 148|.

I1.4.2 Mesures magnéto-optique Kerr de ’anisotropie cubique

Une premiére approche des propriétés d’anisotropie magnétique consiste a enre-
gistrer des cycles d’hystérésis M (H), en appliquant le champ dans le plan de I’échan-

tillon, pour différentes directions cristallographiques. Sur la figure II.14 sont donnés
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(a) 10 MC Fe/CoSiz/Si(001). Selon les directions de difficile aimantation < 100 > les
cycles sont non centro-symétriques : les effets quadratique en aimantation contribuent au
signal Kerr. Lorsque le signal MO Kerr est corrigé des contributions quadratiques le cycle

d’hystérésis est bien centro-symétrique, p.ex. : B sans corrections et B corrigé.

(b) 40 MC Fe/CoSis/Si(001) (c) 17 MC Fe/CoSiz/Si(001)

FiaG. I1.14 - Cycles d’hystérésis M (H) mesurés par MOKE. Le champ est appliqué dans le plan de la
couche selon les directions cristallographique [100] z. (M), [110] g (M), [010] 7. (M) et [110] . (H).
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quelques exemples de cycles mesurés par effet Kerr en configuration longitudinale
pour des couches minces de Fe épitaxiées sur CoSia/Si(001) et FeSiy/Si(001).

L’ensemble de nos couches, élaborées en incidence normale sur une matrice de
CoSiy ou FeSio, présente une anisotropie magnétique de symétrie d’ordre 4 carac-
térisée par constante d’anisotropie effective K; (voir Annexe A.1.2.a page 118). Les
cycles sont «carrésy tous les 90°, caractéristique d’un axe de facile aimantation (axe
FA) (p. ex. fig. I1.14(a) et 11.14(b)). Ces derniers correspondent & des directions cris-
tallographiques < 110 > g, pour les couches d’épaisseurs N inférieures a ~ 15 MC
et dans ce cas Ky < 0 (Fig. I1.14(a)). Les axes de FA coincident avec une direction
< 100 >p. pour les épaisseurs supérieures & N = 25 MC Fig. (Fig. 11.14(b)) et
Ky > 0 : c’est la direction de l'axe FA dans le fer massif. A 45°des axes de FA,
les cycles sont caractéristiques de directions de difficile aimantation (DA). La sy-
métrie d’ordre 4 est trés clairement mise en évidence par le tracé de I'aimantation
rémanente Mg normalisée a I'aimantation & saturation Mg, en fonction de 'angle
polaire 6 dans le plan des couches comme on le constate sur les graphes II.15(a)
et I1.15(b). On observe une rotation de 45°des axes de FA et DA entre les dépots
minces (< 15MC) et épais > 20M (), i.e., Ky s’annule et change de signe pour une
épaisseur critique No ~ 18 —20M C. Comme on le note sur la figure I1.14(c) (17 MC
Fe/Co0Siy/Si(001)), le caractére facile et difficile de I'anisotropie magnétique dans
les films dont 1’épaisseur est trés proche de I’épaisseur critique est nettement moins

prononcé par rapport & 4 < N < 15 et N > 23.

M/M_, BEo, L "
YOT 1 o 2/ [1oo] 1007 oo
095 “‘i "' 095
0.90 + ““l."'! ' o 0.90 +
\%W% A
080+ LS 080+ B
o=t (LT TP = FENY
§§E=H 90[1-10] -0 1270 =:'.=—% s 901-10]
1 SCL A YOO I
| X7 RS2 S SS
RN AN
P 2 1 T g
T oo 10-10] T oo i"'.ll“‘ﬁ [0-10]

(a) 10 Mc Fe/CoSi2/Si(001). (b) 80 Mc Fe/CoSi2/Si(001).

Fi1G. I1.15 - Tracés polaires de Mr/Mg en fonction de I’angle polaire 6. Le rapport Mpg/Ms est
déterminé a partir des cycles d’hystérésis M (H) mesurés par MOKE. L’axe de référence (f = 0°) est la
direction [110]p.. On note clairement la rotation des axes FA (Mp/Mg = 1) et DA de 45° entre le film de
10 MC (a) et celui de 80 MC (b) de fer bce.
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CHAPITRE I1 Systémes magnétiques sur Si(001)

L’épaisseur critique est importante dans ces couches. Il s’agit de quantifier la
variation de la constante d’anisotropie K7 en fonction de I’épaisseur de Fe déposée.
Une méthode, déja utilisé dans le cas des couches de siliciures, consiste & déterminer
I’énergie nécessaire pour saturer la couche dans une direction polaire 6 par rapport

a une direction de référence [101]pe.

Le calcul de I’énergie de saturation
0 Esq(0) = E,(0) s'est fait, en utilisant les

valeurs de 'aimantation & saturation Mg

1.210°
1.110°
0.810° ; 2

mesurée par SQUID, et en procédant par

0.6 10°

0.410°

Esu (erg/em’)

intégration des cycles d’hystérésis comme

0.210°

dans le cas du systéme (Coj_,Fe;)3Si
(page 33)[42, 44].

" L’énergie d’anisotropie magnétique FE,

de symétrie 27/4 s’écrit :

240 DA [110]5, 300
270

K
E, = Tl cos?(26)
FiG. I1.16 - Energie a saturation Fg.; en

fonction de l'angle polaire 6. (@) pour 40 MC  Par un ajustement numérique de F, () on
Fe/FeSiz/Si(001).

La modélisation E, = Kj/4cos?(20) est repré-
senté par la courbe . Cubique Kl.

détermine ainsi la constante d’anisotropie

Cette méthode d’intégration des cycles
Kerr est trés sensible au rapport signal sur bruit , i.e., aux moindres perturbations sur
les mesures des cycles M (H). Une autre méthode plus précise pour la détermination
des constantes d’anisotropie par effet Kerr magnéto-optique est la méthode du champ

transverse.

I1.4.2.a Méthode du champ transverse ou Bias Field

C’est Weber et al. [149, 150] qui ont proposé d’utiliser un champ statique Hp
transverse d’amplitude constante et , i.e., appliqué dans la direction perpendiculaire
au champ de balayage H. Ce dernier est appliqué selon un axe de facile aimantation
de la contribution de symétrie 27 /4. Dans nos couches évaporées en incidence nor-
male aucune contribution uniaxiale & F, n’est attendue. Par contre pour les couches
réalisées en incidence oblique du flux d’atomes métalliques, une contribution uni-

axiale est présente (voir les systémes Fe(Sii_,Fe,) et (Coi_pFey;)3Si étudiés au
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Signal KERR normalisé
F
=
| l

i
Hy,,~ 7 Oe J_” rf -

Hp,,=270e ~ 7% Y
| . . |
100 30 0 50 100

Champ de Balayage H (Oe)

Fi1G. I1.17 - Cycles Kerr mesurés avec un champ Hp appliqué perpendiculaire au champ de balayage
H sur un film de 10 MC Fe/FeSi3/Si(001) : H= 0 Oe, 7 Oc et 27 Oc. Hp est appliqué dans la direction
[110] pe. La pente autour de H—0 est noté x. Aussi mentionné sur le cycle du centre (Hp = 7 Oe) le champ

de splitting Hgp;s¢. utilisé par Weber et al. [149, 150].

chapitre I paragraphe 1.3.2- page 30-). Dans ce cas nous avons observé que l'axe de
facile aimantation de la contribution uniaxiale coincide avec la direction perpendicu-
laire au plan d’incidence. Pour le systéme Fe/Si(001) je ne discuterai pas en détail
les propriétés magnétique des couches minces réalisées en incidence oblique [127].
Pour la généralité de la méthode du champ transverse notons que si une contri-
bution uniaxiale est présente son axe de facile aimantation est porté par la direc-
tion [110]p. perpendiculaire au plan d’incidence du flux métallique Fe-Co. Dans
ce cas ’énergie libre par unité de volume incluant I’énergie d’anisotropie magnéto-

cristalline, I'anisotropie uniaxiale et 1’énergie Zeeman s’écrit :
K
EB) = Tl cos?(283) + Ky sin(3) — MgHp cos(3) — MgH cos(3)

0 est I'angle que fait 'aimantation avec la direction d’application du champ Hp.
Les signes (+) et (—) correspondent respectivement au champ de balayage H appliqué
perpendiculaire ou paralléle a la direction [110]ge.

La recherche de la position d’équilibre stable de 'aimantation M (857;—(6@ =0et

2
g ab;(f ) ), pour un champ longitudinal H autour de 0 implique que le champ transversal




CHAPITRE I1 Systémes magnétiques sur Si(001)

Hp vérifie la condition [2(—K; + Ky7) + MgHpg] > 0. Dans ce cas, autour de H = 0,
il existe une relation linéaire entre le signal Kerr 8 normalisé par 'aimantation a
saturation (M /Mg = [3) et le champ de balayage H :

3= <2(—K1 + Ky)

-1
H H
M + B) X

X

La figure I1.17 montre des cycles expérimentaux typiques obtenus pour différentes
valeurs du champ transverse Hg = 0, 7 et 27 Oe. On détermine la pente x4+ en H = 0,
pour le champ de balayage Hp appliqué selon les directions [110]ze (+) et [110] e
(=), en fonction de 'amplitude du champ transverse Hp.

L’inverse de la pente x5 est une fonction linéaire de Hp (x1' = f(Hpg)), qui permet

de déterminer par régression linéaire les deux quantités :

2(—K1 + KU) ot 2(—K1 — KU)
Mg Mg
Ces derniéres donnent les valeurs des constantes d’anisotropie normalisées par Mg :
]\If[—; et ﬁ—g (Kj et Ky si Mg est connu).

Quelques remarques :

— L’application de cette méthode nécessite la connaissance de la position des
axes de facile aimantation des contributions uniaxiale et cubique & FE, pour
déterminer I'expression analytique de la pente x correspondant & une direction
de balayage de H donnée.

— La détermination des constantes K; et Ky par le tracé de x~!(Hp) est une
généralisation de la méthode initialement proposées [149, 150]. Elle est plus
précise que la mesure de la pente en H = 0 et du champ de splitting Hgpy;s
entre les deux cycles mineurs (voir figure I1.17).

— II est communément admis que le signal Kerr mesuré en configuration longitu-
dinale est proportionnel & la composante de M sur axe de balayage du champ.
Ceci n’est pas toujours vrai. On note clairement sur la figure II.14(a) page 55
que les cycles d’hystérésis mesurés dans les directions de DA ne sont pas centro-
symétriques (M (H) # —M(—H) pour H // [100] . (M) et [010]f.(M). Cette
asymétrie est liée a la contribution au signal Kerr d’un signal magnéto-optique
non linéaire en aimantation M (signal Cotton-Mouton : cf. annexe A.2.4.c page
126). Des cycles asymétriques avaient déja été observés [142]| et montraient que
cette asymétrie est due a la contribution de termes quadratiques en aimanta-
tion [34, 36, 151-155|. Dans ce cas, le calcul des constantes se fait a partir de la

valeur moyenne des mesures Y~ !(Hp) déterminées pour un champ transverse
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positif +Hp et négatif —Hp. Cette remarque est plus particuliérement valable
pour les couches évaporées en incidence oblique et présentant une anisotropie
uniaxiale importante et pour lesquelles I'axe [110] est de difficile aimantation.
Un minimum de précaution est donc indispensable & la détermination précise des

constantes d’anisotropie par cette méthode du champ transverse.

I1.4.2.b Evolution de K; en fonction de I’épaisseur de Fe

Les valeurs calculées de K; a partir de données Xil(iH B) obtenues des cycles
Kerr en champ transverse sont représentées sur la figure I1.18. La constante d’aniso-

tropie effective K7 peut étre modélisée a ’aide de la loi suivante :

Kllnt
Ndpoy

K, =K/ + (IL.1)
ol KY ol K{"t et dpp1 sont respectivement les constantes d’anisotropie de volume,
d’interface et la distance inter-plans le long de la direction [001] (dpp; = 0.144nm). La
loi est linéaire en 1/N. Les constantes K{™ et K} ° sont de signes opposés donnant

lieu & un changement de signe de K; pour une épaisseur critique Ne¢.

Mais, pour nos couches, dans le domaine des faibles épaisseurs, on note un écart
a la linéarité en 1/N. Un ajustement des données expérimentales selon l’expression
précédente de K7, en se restreignant au domaine linéaire (N > 15 MC), donne
KV =29 x 10° erg/em?® et K{™ = —3.5 x 1072 erg/cm?. La contribution d’in-
terface de notre systéme est importante comparée a celle obtenue par Heinrich et
Cochran pour (Fe/Ag-001) [109]. Une valeur physiquement raisonnable de N¢ est de
lordre de quelques monocouches, typiquement 4 — 5MC' [44, 145, 154, 156]. C’est
celle qui a effectivement été mesurée sur différents systémes en couches minces. Une
simple contribution de surface n’explique donc pas la valeur importante de No = 20-
21MC (17-18MC) pour Fe/CoSia(FeSiy)/Si(001)

La réduction de la contribution de volume par rapport a celle du Fe massif s’ex-
plique par la présence de Si dans la couche de Fe. Le Si se substitue au Fe dans
la structure bee du fer : K} = 2.9 x 10° erg/em? pour un film de 80 MC ce qui
correspond a 8 — 10% de Si dans Fe. Des analyses XRD (ESRF), il apparait que
les films subissent une distorsion tétragonale avec une compression biaxiale dans le
plan par rapport au fer relaxé : e;; = (3.6 = 0.3%) (10 MC). Les deux effets, la
compression biaxiale dans le plan et la présence d’atomes de Si, doivent étre pris en

compte pour expliquer I’épaisseur critique importante observée dans nos couches.
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CHAPITRE I1 Systémes magnétiques sur Si(001)

Fer massif cubique centré (4,7x10° erg/em?)

—=— TFe/FeSiy/Si(001)

1N
\
X

= —e— TFe/CoSiy/Si(001)

E 1

g

B -'i-

=

X \ ®

M_‘ 2 [
a\e

‘_2 111 1 L1 1 1 11 1L 1 Ll L1 * N N
0.00 0.05 0.10 0.15 0.10 0.15 1IN (MC1)

1IN MCY) 15 10 65 N (MC)

F1G. I1.18 - Tracé de la variation de K1 obtenu pour les films de Fe déposés sur M Si2/Si(001) (M=Co
ou Fe) en fonction de 'inverse de 1’épaisseur en monocouches 1/N :

— (@) les valeurs déterminées a partir de Eg,¢ () et par MOKE avec la méthode du «Bias fields (e).

— (b) : M et e mesuré par la méthode «Bias field». Le point ® correspond a la valeur du fer massif.

La droite ((a) —, (b) — — —) est la modélisation de ’évolution linéaire de K en fonction de 1/N

I1.4.3 La contrainte biaxiale, un role primordial

La contrainte est un paramétre essentiel dans les couches minces : D. Sander
et al. [111, 112, 157, 158| ont montré la forte dépendance des constantes effectives
magnéto-élastique B; et magnéto-cristalline K en fonction de ’épaisseur des films
de Fe épitaxiés sur W(001). Ils ont relié ’évolution de B; a la déformation de ces
mémes films. Pour un cristal cubique la densité d’énergie totale fait intervenir les
constantes magnéto-élastiques B; et Bs, termes du second ordre en couplage spin
orbite A\, mais aucune dépendance en fonction de I’angle polaire 6 dans le plan n’est
attendue, il est nécessaire de tenir compte des termes magnéto-élastiques d’ordre
supérieurs, i.e., du quatriéme ordre (C7 et Cy). (se référer a 'annexe A.1.2.a page
119 : Equat. A.12 et Equat. A.14). Nous avons calculé les termes magnéto-élastiques
Cy et Cy [127, 159] a V'aide du modeéle d’interaction de paires de L. Néel [132] en

tenant compte des deux couches de coordinations du Fe.

A partir des données structurales (XPD, ISS) et électroniques (UPS, XPS) un
film de N monocouches de Fe peut étre modélisé comme (N — 6) MC Fey_,Si,
(x =0.1) prises en sandwich entre deux couches interfaciales d’épaisseurs 3 MC de
Fe de composition FezSi (Fig I1.19 page 62). La constante d’anisotropie K est la
somme d’une contribution de volume de la couche Fei_,Si, et Fe3Si contrainte
(indice C) et d’une contribution de l'interface FezSi/FeSiy. La contribution de

I'interface (Fej_,Si,/FesSi) est négligée car elle n’est pas abrupte : ’enrichissement
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en Fer doit étre progressif et non brutal. Cette derniére hypothése a été vérifiée : j’ai
réalisé la croissance et le caractérisation in situ par effet Kerr a 'TPCMS avec F.
Scheurer. Nous avons observé la méme épaisseur critique pour ces films sans couche

de couverture. La constante effective de la couche Kj s’écrit alors :

N6
- N

K{”t(Fegsz’C)

K
! door N

KV Fey_,8i8) + %KY ol Fe38i%) + (I1.2)

La différence entre I’énergie d’anisotropie magnétique d’un systéme contraint
et non contraint donne la correction §K7 au premier ordre en déformation de la
constante d’anisotropie effective du systéme contraint KIC par rapport & celle du

systéme non contraint K {V “.

2012

5K1:ch_K{VC:CQGJ_—che//:—<C—H

x Cqy + 201) €/ 1 (113)

Le modéle de Néel permet de calculer, pour un sys-

téme non contraint, tel que nous 'avons modélisé, 3MC FE = Fe,Si
les constantes K} (Fej_,SilY¢) et K} (Fe3SiN®) (N-6) MC Fe‘
ainsi que K{™(Fe3S9iNe). A partir des données ex- (Feg oSiy ;)

périmentales K; (= K{) et de l'équation I1.3 on

peut déterminer la déformation biaxiale dans le plan

3 MC FE = Fe,Si

e;/. Les résultats obtenus sont représentés sur la fi-
gure I1.20 et comparés aux valeurs e,, mesurées par Substrat Si(001)
XRD (ESRF) et par micro-diffraction en TEM. Les

valeurs calculées e, a partir de notre modele sont F1G. I1.19 - Représentation sché-
matique des Films de N monocouches

en accord avec celles mesurées expérimentalement en o _
de Fe épitaxiées sur Si(001).

signe (—) et en amplitude.

Dans le tableau II.1 sont données les valeurs numériques des contributions de
la 167¢ et 2¢™€ couche de coordination & la constante d’anisotropie K; pour du Fe
bee contraint et non contraint. Pour un film parfaitement pseudomorphe (e /)=
—5.6%) l'anisotropie magnétique cubique de symétrie 4 est pratiquement perdue :
0K, = K¢ (Fe) =2 —KY°(Fe) = 4.7 x 10° erg/cm® . On constate que pour le fer
la correction 0K; = K a le méme signe que e s/ (<0). Cest la deuxiéme couche
de coordination qui joue un role fondamental dans un environement cubique centré?

comme cela fut déja noté auparavant [160].

—2C9
C11

1En utilisant la théorie linéaire de I'élasticité e =

pur bece Ciz et Cqy : 012/011 = 0.585.
2la distance entre premier et second voisin différe de moins de 15% : r1 = 0.249 nm et

ro = 0.288 nm

e;,. Les constantes élastiques du Fe
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TAB. II.1 — Valeurs numeériques des différentes contributions de la 1¢7¢ et 2¢™¢ couche
de coordination a la constante d’anisotropie K; calculée pour un film de fer bce relaxé

et pseudomorphe (e;, = —0.056). Dans le bas du tableau sont données les contributions

d’interface de cristaux non contraints

Fer non contraint | Fer sous contrainte

6//20 6//2—0.056
(x10° erg/em?) (x10° erg/cm?)
1¢7¢ couche de coordination

K1) 14.84 14.84
KYel(1) 0 ~1.85
KV (1) + §KY (1) 14.84 12.99
2¢me couche de coordination
KV (2) —-10.16 —10.16
KV°N2) 0 —2.70
KY°U(2) + 6KV (1) ~10.16 —12.86

Somme des contributions de la
de la 1¢7¢ et de la 2¢™¢ couche de coordination
5KY"I =0 SKVol = —4.55
K)ol 4+ 6K KN =468 K¢ =-013

Contributions d’interface pour des cristaux non contraints

K1 (FeNC) = 3.9 x 1073 erg/cm?
KI™(Fe3SiNC) = —3.6 x 1073 erg/em?
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II.4. Propriétés et anisotropies magnétiques

Les constantes d’anisotropie d’interface calculées pour un cristal non contraint
Fe et Fe3Si sont bien négatives (Tableau II.1) comme nous ’avons déterminé expé-
rimentalement, mais en valeur absolue elles sont d’un ordre de grandeur trop petit
pour expliquer I'épaisseur critique 18 < N¢ (MC') < 20 obtenu a partir des données
expérimentales. Ces valeurs conduisent a No =2 4 MC. L’équation classique de Néel
(Equat. 1.1 page 60) ne permet donc pas d’interpréter I'évolution de la constante

d’anisotropie magnétique effective dans le films de Fe/Si(001).

e ¢ Calculée (Néel)

FiG. I1.20 - Déformations (e,/(%)) dans le plan en fonction de I'épaisseur N des couches de Fe : les
valeurs de e, mesurées par XRD (ESRF) pour Fe/CoSiz (e), pour Fe/FeSiz (o) et déterminées par TEM
pour le systéme Fe/FeSis (M). Les symboles en jaune - représentent e, calculées & partir du modéle.

I1.4.4 Conclusion

C’est 'utilisation des différentes techniques d’analyses structurales (XPD, ISS,
LEED, IMEED), électroniques (XPS, UPS) in situ complétées par des expériences
er situ (HRTEM, XRD) qui ont aboutit & une connaissance détaillée du systéme
Fe/Si(001) (Structure, contrainte composition chimique). La variation de la constante
d’anisotropie Kj magnéto-cristalline (de symétrie 4), mesurée par MOKE ex situ, en
fonction de I’épaisseur des films épitaxiés de Fe, change de signe pour des épais-
seurs de 18-20 MC. Ce comportement s’explique & I'aide du modéle d’interaction de
paires qui montre, que la constante d’anisotropie de volume K7’ Ol(F 60.957;31) reste

toujours positive méme dans les films les plus minces mais, que KY WF egsic) et
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K{"(F e39i%) ont des contributions négatives et sont responsables du changement
de signe de la constante d’anisotropie Kj. Le comportement observé K;(N) dans
les couches résulte de trois effets combinés qui par ordre d’importance sont - 1) la
contrainte biaxiale dans le plan des couches, -2) la concentration en Si et -3) dans

une moindre mesure des effets d’interfaces.

II.5 Diagramme de phase d’anisotropie magnétique des

alliages de Fe-Co

Les mesures magnéto-optique a température ambiante montrent que tous les
alliages Fe;_,Co, sont ferromagnétiques. Il présentent tous une anisotropie magné-
tique d’ordre 4 dans le plan, mis a part pour les films de 10 MC riches en Co (x > 0.8).
Ces derniers sont pratiquement isotropes d’un point de vue magnétique (p. ex. Fig
I1.22-a,b,c).

La représentation en coordonnées po-
laire de Mp/Mg(0), ci contre, met en évi-
dence une trés faible anisotropie de symé-
trie 4 (FA // < 110 >) avec une trés faible
contribution uniaxiale. La faible anisotro-
pie cubique s’explique par une tempéra-
ture de Curie dans ces couches ultra minces
de Co, & peine supérieure a la tempéra-

ture ambiante. Les constantes d’anisotropie

dépendent fortement de la température et

s’annulent a la température T [105]. On
FiG. I1.21 - Représentation polaire de M, /Mg constate que méme les couches ne présen-

pour 10 MC de Co/FeSiz/Si(001). Les axes de {1 nag d’ordre cristallographique a longue
facile aimantation sont représentés par les traits

rouges (—) (XPD, IMEED) et courte distance (LEED)

sont magnétiquement anisotropes : un film
de 40 MC a ses axes de facile et difficile aimantation paralléles respectivement aux
directions < 100 > et < 110 > (cf. Fig 11.22-d,e.f).

Des résultats identiques, sur des alliages épitaxiés ou non, ont été obtenus sur
substrat de MgO(001) (0.3 < z < 0.7 [161] et sur ZnSe(001)/GaAs(001) pour
0 <z < 0.9 [162-164]. L’anisotropie est aussi de symétrie 4 et dans le plan des
couches pour Co/GaAs(001) de structure cubique centrée [139] ou hexagonal com-
pact (direction ¢ // plan) [32]
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I1.5. Diagramme de phase d’anisotropie magnétique des alliages de Fe-Co

10 MC Co 40 MC Co
a) | st d) - s
[110] [’ { [Loo] ‘
! I
) J

£00 400 -200 0 200 400 600 600 00 -200 0 200 400 600

b) e) T-—""—"‘
[010] [110] f‘ ‘

!

)

| |

_.._.._..J

ol

Rotation Kerr (unit. arb.)
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’[J
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-GI(!) -4bﬂ 200 0 260 460 G(IJD -GIOO -4I00 -2IDO 0 260 400 660
Champ Magnétique (Oe)

Fi1Gc. I1.22 - Cycles d’hystérésis M;(H) MOKE pour film de 10 MC de Co épitaxiées de structure
cubique centré (a-b-c) et pour un film de 40 MC de Co non épitaxiées (d-e-f).
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CHAPITRE I1 Systémes magnétiques sur Si(001)

Les constantes d’anisotropie Ki(Fej_,Co,) ont été déterminées par la méthode
«généralisée» du champ transverse x ~!(Hp). Les résultats sont reportés sur la figure
I1.23. On observe clairement des modifications drastiques de K (Fe;_,Co;) en fonc-
tion de I’épaisseur et de la composition. Pour les films d’épaisseur 40 MC (= 6 nm)
on a un double changement de signe : K7 de signe positif pour x < 0.18 avec avec un
axe de facile aimantation selon la direction [001], passe a des valeurs négatifs avec un
axe de FA coincidant avec la direction [110] (0.18 < x < 0.9), puis devient & nouveau
positif. En comparaison le changement de signe de K7 s’effectue & des concentrations
en Co plus importantes (x = 55%) dans les alliages massifs Fe;_,Co, comme in-
diqué par la droite en pointillée rouge sur la figure 11.23. Cette différence entre les
massifs et les couches minces est principalement & attribuer a la forte distorsion té-
tragonale, i.e., & la contrainte biaxiale dans le plan des couches, présente dans les
films d’alliages Fe-Co comme pour les couches de Fe discutées précédement.

La valeur des fonctions de Néel, de la phase cubique a faces centrées du Co [110]
a été utilisée pour obtenir le signe de K du réseau cubique centré avec le modéle
de Néel en extrapolant le paramétre de maille & partir des alliages massifs [79]!.
On trouve que la constante d’anisotropie K °(Co) est négative, donc opposée a
K/ °Y(Fe). L’anisotropie presque nulle des films de 10 MC de Co indique que la
contribution de surface a I'anisotropie est de signe positif ce qui est en accord avec

les mesures de K7 pour FegsCoysg :

K1 (Fep2Co038)
Mg

K (Fep.2Co0.3)
Mg

(1oMC) >

(40MC)

La contribution d’interface est donc toujours de signe opposé a celle de volume, en
accord avec le modéle de Néel a deux couches de coordination dans le cas d’une

structure cubique centré.

TaB. 11.2 — Signe de la constante d’anisotropie K; d’ordre 4 en fonction de la concentration x
en Co des films d’alliages (Fe1—»Coz).

& : films non épitaxiés

T en 0 0.18 0.22 0.30 0.8 0.9 097 1
(%)Co

10MC <0 - 77— 0

40MC >0 <0 >0
80MC >0 <0 - 777 <0Od | >0

!Le parameétre de maille fcc est de 0.25 nm et celui extrapolé pour la phase bee de 0.244 nm
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I1.6. Conclusion

100
- /]
M O
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_200 1 1 1 1 1 1y 1 1 1
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Concentration en Cobalt (% atomique)

F1G. 11.23 - Constantes d’anisotropies magnétiques K1/Mg (en Oe) en fonction de I’épaisseur et de la
concentration x des alliages Fe1—;Coz : les symboles —A—, —l— et ® correspondent respectivement
a des épaisseurs de 10 Mc, 40 MC et 80 MC. La courbe = = = représente la variation de la constante K
pour les alliages massifs [20].

I1.6 Conclusion

L’utilisation d’une couche tampon de siliciure de fer ou cobalt ultra mince (~
Inm) sur Si(001), comme germe de croissance et barriére de diffusion, a permis
I’épitaxie par jet moléculaire de films minces de Fe et d’alliages Fe-Co malgré le fort
désaccord de maille (~ —5.6%) entre les couches et le substrat. Il y a néanmoins la
formation a l'interface d’un di-siliciure de fer FeSis ultra mince. Les films de Fe s’épi-
taxient dans une structure cubique centrée, comme cela a été mis en évidence par les
différentes techniques de caractérisation structurale. Les couches les plus minces sont
partiellement contraintes et subissent une déformation tétragonale (10 MC déforma-
tion de ~ —3.6%), elles sont partiellement relaxées pour des épaisseurs supérieures a
40 MC. L’ensemble des films dont I'épaisseur excéde 6 MC possédent une anisotropie
magnétique planaire de symétrie d’ordre 4, & température ambiante, lorsque le dépot
de Fe est réalisé en incidence du flux d’atomes normal au substrat. Pour des recouvre-
ments supérieurs a une épaisseur critique N¢, de 17 et 20 MC respectivement pour
Fe/Co0Siy/Si(001) et Fe/FeSiy/Si(001), les axes de facile aimantation sont orientés
selon les directions <100>, i.e., ce sont les axes du Fe bcec massif. Une rotation de
45°des axes est observée pour les recouvrement inférieurs & No. Grace & un mo-
déle d’interaction de paires, basé sur celui de L. Néel, et intégrant les connaissances
structurales, la valeur importante de 1’épaisseur critique a pu étre attribuée, sans

ambiguité, a la contrainte biaxiale présente dans les films, a la présence de silicium
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aux interfaces et, dans une moindre mesure, & la contribution directe des interfaces
de Néel. Dans le modéle développé le signe de la contrainte influence directement la
constante d’anisotropie K. Effectivement, pour le fer la correction 6K a K7 est de
meéme signe que la contrainte dans le plan e/, i.e., positive si les films sont en ten-
sion et négative pour les couches en compression comme dans le cas du Fe/Si(001).
La différence d’épaisseurs critiques, déterminée a partir des mesures des constantes
d’anisotropie magnéto-cristalline du quatriéme ordre en spin-orbite, pour les deux
matrices utilisées, est corrélée a des films plus contraints sur C'oSis que sur FeSis.

Nous avons établi le diagramme de phase des alliages de Fe-Co épitaxiés sur
Si(001) et montré que le cobalt s’épitaxie dans une phase métastable cubique centrée
pour des épaisseurs inférieures a 10 MC. Tous les alliages sont ferromagnétiques a
température ambiante et présentent, comme le fer, une anisotropie d’ordre 4 méme
lorsque l'ordre cristallographique & courte et longue distance, sondé par nos tech-
niques expérimentales, est perdu, i.e., les couches ne sont pas épitaxiées. La présence
d’une anisotropie de symétrie 4 laisse a penser qu'un ordre structural existe dans
ces films. La concentration en x dans ces couches permet, & épaisseur donnée, de
moduler le signe de la constante K. C’est un degré de liberté supplémentaire pour
I'ingénierie d’hétérostructures Ferromagnétiques—Semi-conductrices.

Pour les couches minces de Fe et d’alliages Fej_,Co, épitaxié nous avons aussi
étudié les propriétés d’anisotropie magnétique des films élaborés en incidence hors
normale. Pour ces films de Fe ou d’alliages Fe-Co déposés en incidence oblique,
nous avons constaté la superposition d’une contribution magnétique uniaxiale, d’axe
facile perpendiculaire au plan d’incidence du flux quelque soit la direction cristallo-
graphique du substrat de Si dans le plan d’incidence.

Nous avons noté que la constante d’anisotropie augmente avec 'oblicité du flux
et qu’a angle d’évaporation donné elle dépend de 'orientation du substrat (direction
[100]s; ou [110]s; du substrat paralléle plan d’incidence). La valeur de la constante
d’anisotropie uniaxiale K, est de l'ordre de 20 — 30% plus importante lorsque le plan
d’incidence du flux est paralléle & la direction [110]g;. De plus, les mesures de XRD a
I’ESRF n’ont pas mis en évidence de contraintes uniaxiales dans le plan des couches,
excluant de fait cette hypothése comme source de ’anisotropie uniaxiale. Cette ani-
sotropie uniaxiale avait déja été observée sur nos couches de siliciures binaires et
ternaires ferromagnétiques épitaxiés sur Si(111).

C’est ce point qui a attiré notre attention : la recherche de l'origine de cette
anisotropie uniaxiale, qui n’était alors pas établie clairement dans la littérature, et

qui fait I'objet du chapitre suivant.
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Chapitre 111

Films de Fe épitaxiés sur Si(111) :
Morphologie - Anisotropie magnétique

et magnéto-optique
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CHAPITRE III Couches minces de Fe épitaxiées sur Si(111)

IT11.1 Introduction-contexte

Ce chapitre est consacré a I’étude des propriétés d’anisotropie magnétique, d’ani-
sotropie du signal magnéto-optique Kerr et de morphologie de couches minces de
Fe épitaxiées sur Si(111). Nous avons initié '’étude de ce systéme dans le but de ré-
pondre & une question bien précise : quelle est 1'origine physique de ’anisotropie uni-
axiale observée dans nos systémes ferromagnétiques épitaxiés par MBE sur silicium
(Fe/Si(001), Fe1—zCo,/Si(001), Fe(Sii—gFez)/Si(111) et (Fe1—Coy)3S51/Si(111))
en incidence oblique (flux des atomes non perpendiculaire a la surface du substrat) 7
C’est un phénomeéne connu de longue date voir par exemple I'article de L.. Abelmann
et C. Lodder [53] et les références citées. L’anisotropie uniaxiale a aussi été observée
dans le cas de croissance sur substrats vicinaux [48, 50, 51, 89, 165, 166]. Dans ce
dernier cas, elle s’explique a l’aide du modéle de Néel [132] d’anisotropie de surface
[110, 166]. Son origine est due & une réduction de la symétrie en bord de marche qui
induit une anisotropie magnéto-cristalline. La contrainte peut aussi, dans le cas de
croissance sur substrats vicinaux, jouer un réle déterminant [167]. Dans ces systémes,
la direction de facile aimantation dans le plan est soit paralléle ou soit perpendicu-
laire aux bords de marche. Bruno [168, 169] avait montré que pour des croissances sur
substrats vicinaux une distribution de charges magnétiques existe en bord de marche
qui favorise une anisotropie uniaxiale d’axe de facile aimantation paralléle aux bords
de marche. Il a suggéré que cette anisotropie dipolaire n’est pas négligeable.

L’anisotropie uniaxiale peut aussi étre induite par dépot en évaporation oblique
sur une surface plane [31-37, 47, 47-53, 170], comme c’est le cas pour nos films. Elle
est aussi observée par suite d'un bombardement d’ions en incidence rasante de la
surface d’un film déposé a la normale, a basse température, [170-172]. Dans le cas
des films de Fe déposés sur MgO en incidence oblique deux interprétations ont été
proposées :

— la premiére suggére que l’anisotropie résulte des effets magnéto-élastiques in-
duits par la distorsion tétragonale de la maille cubique dans le plan de la couche [52].
L’anisotropie uniaxiale est reliée & un effet de volume résultant de 1’énergie magnéto-
élastique. Comme je 'ai déja mentionné, nos films de Fe/Si(001), avec les méthodes
d’investigations utilisées, ne présentent pas de tétragonalisation de la maille dans le
plan des couches.

— la seconde attribue ’anisotropie magnétique uniaxiale & une rugosité de surface
anisotrope [173, 174], origine aussi retenue dans le cas de croissance de Co/Cu(001)
[52, 175]. Dans ce dernier cas c’est 'interaction dipolaire a longue portée qui est a

lorigine de I'anisotropie, i.e., ¢c’est une anisotropie de forme induite par la morpho-
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logie de surface.

Wolfe et al. [173] ont été les premiers a quantifier I’anisotropie uniaxiale d’ori-
gine dipolaire a 'aide d’un calcul proposé par Arias et Mills [176] pour des profils
de surfaces modulées selon une direction spécifique (comme c’est le cas pour une
croissance sur substrats vicinaux), et utilisant les images de topographie STM (mi-
croscope a effet tunnel) des films. Leur calcul est valable dans la limite des faibles
rugosités. Dans le cas de nos couches, il nous a semblé clairement établi que I'aniso-
tropie uniaxiale résulte d’une rugosité anisotrope de surface. Il fallait néanmoins en
apporter une preuve directe : observations STM, mesures expérimentales de Ky et
un calcul de I'anisotropie uniaxiale & partir des images STM intégrant la rugosité de
nos couches qui se révéle importante. C’est dans cette direction, que j’ai orienté ma
recherche avec les chercheurs du groupe «siliciuresy» et «champ proche AFM-STM»
a partir de 2001. Le role déterminant de la morphologie de surface lié & la croissance
avait qualitativement été mis en exergue expérimentalement et par la seule approche
quantitative [173]. On constate une fluctuation importante entre les données de Ky
déterminées expérimentalement et celles calculées a partir des images STM [173],
sans conteste liée 4 I’hypothése d’une faible rugosité pour le calcul. La pointe STM
est un autre facteur déterminant dans I'obtention d’images de topographie STM de
qualité servant aux calculs de K.

Pour une étude précise de ’anisotropie magnétique uniaxiale et de son origine,
il est indispensable de s’affranchir des contributions d’origine magnéto-cristalline
a I'énergie d’anisotropie magnétique, et de réaliser des films ne présentant qu’une
anisotropie uniaxiale. C’est pour cette raison que nous avons choisi d’utiliser la face
(111) du silicium. Dans ce cas, la constante d’anisotropie magnéto-cristalline K,
d’ordre 6 en spin-orbite a une contribution a la densité d’énergie d’anisotropie totale
qui est négligeable! comparée a la contribution de Ky. L’étude de 1'évolution de
Ky en fonction de I'angle d’incidence du flux et de I’épaisseur de Fe se fera en
étroite collaboration avec le groupe «champ proche AFM-STM» qui dispose de 'outil
expérimental indispensable pour sonder la nanostructuration de surface des couches
de Fe (morphologie-topographie).

C. Pirri et G. Garreau («champ proche AFM-STM» ), dans le cadre de la thése de
M "¢ Hajjar (2001-2004), étudiaient par microscopie (STM) et spectroscopie (STS)

en champ proche la croissance d’un siliciure de fer de reconstruction de surface ¢(4x8)

Voir annexe A page 118 équation (A.8) et page 120 équation (A.15). Dans le fer massif
Ay =K1 /(8- M) ~ 35 Oe et Ag = K2/(108 - M) = 0.07 — 0.15 Oe alors que des valeurs typiques
de Ky induites par I’évaporation oblique sont de 'ordre de quelques dizaines & quelques centaines
d’Oe.
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[177, 178] sur Si(111); ils ont initié les études de croissance du Fe sur Si(111) en
incidence normale en utilisant cette matrice de siliciure.

En méme temps, pour ma part, j’ai apporté des améliorations techniques et mé-
caniques au banc de mesure magnéto-optique Kerr et je me suis investi avec G.
Gewinner au développement de la méthode «TBIIST» ' pour Transverse Bias Ini-
tial Inverse Susceptibility and Torque. Le développement du TBIIST a été motivé
par la volonté de déterminer précisément les constantes d’anisotropie et en parti-
culier la faible constante Koy sur les films de fer évaporés en incidence normale. Il
était évident que la méthode conventionnelle du «Bias Fieldy [149, 150], que nous
avions étendue & des mesures en fonction de 'amplitude du champ transverse dans
le cadre de I’étude du systeme Fe/Si(001), avait ses limites : en particulier - 1) il est
nécessaire de faire des hypothéses sur la forme analytique de la fonction d’énergie
d’anisotropie F, dans le plan de la couche et, - 2) se pose le probléme des contri-
butions quadratiques en aimantation au signal magnéto-optique Kerr qui oblige a
une double mesure pour une détermination juste de la constante d’anisotropie (voir
I1.4.2.a page 57). Ces contributions quadratiques, et d’autres, de type polaire, iden-
tifices par la suite, existent quelle que soit la surface considérée du substrat, (001)
ou (111), et peuvent représenter dans certains cas particuliers, jusqu'a 20 — 30%
du signal magnéto-optique. C’est ce qui m’a ammené a analyser de fagon détaillée
les différentes contributions au signal magnéto-optique Kerr (Thése de S. Zabrocki :
2003-2006). L’aboutissement de la partie magnéto-optique Kerr, incluant la déter-
mination précise de la fonction d’énergie d’anisotropie magnétique et 'identification
des différentes composantes du signal magnéto-optique, a été rendue possible grace a
un travail en étroite collaboration avec les diverses personnes du groupe «Siliciure»
et «Champ proche STM» impliquées dans la croissance de films de qualité et & leurs
caractérisations morphologiques, structurales et électroniques.

Je présenterai dans la suite principalement les résultats que j’ai obtenus concer-
nant les anisotropies magnétiques et magnéto-optiques sur les couches minces de
Fe épitaxiées sur silicium en incidences normale et oblique du flux de Fe par le
groupe «Champ proche STM». Ces résultats permettent d’interpréter les modula-
tions d’anisotropie uniaxiale (amplitude et direction d’axe de facile aimantation)
observées lorsqu’une couche de couverture est évaporée en incidence oblique sur un
dépot de Fe préalablement déposé en incidence normale (Thése de R. Stéphan :
2003-2006 — Groupe «Siliciure» ).

!Pour le détail de la méthode TBIIST et ses potentialités voir I’article [142] et pour une rapide

description de la méthode se référer a 'annexe A page 130
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II1.2. Croissance des couches minces de Fe/Si(111)

ITI.2 Croissance des couches minces de Fe/Si(111)

La croissance des couches minces de fer
est réalisée par épitaxie par jet molécu-
laire & une pression de 1070 mbar dans
une chambre ultra-vide. Cette derniére est
connectée a deux autres chambres de caracté-
risation, 'une équipée d’un microscope a ef-
fet tunnel (STM) et 'autre d’un ensemble de
techniques de caractérisations structurales et
électroniques de surface (LEED, XPD, XPS,
ISS).

Les films sont réalisés sur un substrat
de silicium préalablement nettoyé par recuits
flash & ~ 1100°C & des pressions < 10719

Fig. III.1 - Image STM d’une surface de
Si(111). [G. Garreau - LPSE]|

mbar. La surface du Si, observée par STM et présentée sur la figure I11.1, est consti-

tuée de grandes terrasses de largeur supérieure & 100nm sur lesquelles on a une

reconstruction atomique de surface (7 x 7) exempte de défauts.

La couche tampon ultra mince, un sili-
ciure de fer F'eSiy 7, est obtenue par dépot
de 1.7 MC de Fe ! & température ambiante,
suivi d’un recuit a ~ 575°C pendant 20 mi-
nutes. Ce siliciure recouvrant I’ensemble du
substrat est plan a 1’échelle atomique et de
reconstruction de surface ¢(4 x 8) [177], La
couche de Fe est épitaxiée sur la matrice
FeSiy7 & température ambiante avec un
taux de dépot de ~ 1 MC/min. Les sub-
strats ont tous été orientés avec la direction
[121]g; paralléle au plan d’incidence du flux
de Fe (voir Fig I11.2).

Plan
d’incidence

N -

o = {121 ]r.
[101]r. = [101]s; Fe

Substrat Si(111)

F1G. II1.2 - Schéma définissant 1’angle d’éva-
poration fp. et l'orientation du substrat par rap-
port au plan d’incidence du flux d’atomes de Fe.

Pour les caractérisations ez situ, par effet Kerr magnéto-optique, la couche de Fe

est protégée par un dépodt de Ge d’épaisseur

5nm évaporé en incidence normale.

11 MC est définie par rapport & la densité atomique du Si(111) qui est de 7.8 x 10

atomes/cm? et correspond a une distance entre deux plans de Fe(111) de 0.082 nm
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CHAPITRE III Couches minces de Fe épitaxiées sur Si(111)

Trois séries d’échantillons de couches minces ont été étudiées en MOKE :

1. - des films évaporés en incidence normale du flux de Fe (0p. =0°) d’épaisseurs
dp. comprises entre 10 MC et 300 MC,

2. - des dépots de 40 MC sous incidence du flux de Fe variable : 0° < 0p, < 70°,

3. - des films évaporées a g, =70°t d’épaisseurs comprises entre 20 et 200 MC.

[211] s \ / [121]r.

s %
[1i2] s

w2fig ST

(a) 6 MC Fe/Si(111)

/20 /1200
[ile‘h_ [ﬁ'zl‘pe_
N2, N,
(b) 22 MC Fe/Si(111) (¢) 60 MC Fe/Si(111)

Fi1G. II1.3 - Diagramme LEED pour différentes épaisseurs de Fe. L’énergie des électrons incident est de
34 eV. Les fleches rouge (—, ./, \) et bleu («—, /, \) indiquent respectivement les directions équivalentes
< 112 > du silicium et < 112 > du fer. On note la symétrie cristallographique d’ordre 3 : les taches de
diffraction selon les directions équivalentes [112], [121] et [211]

Pour I'ensemble des films, évaporés en incidence normale ou oblique, les diagrammes
LEED (Fig II1.3) mettent clairement en évidence une symétrie cristallographique
d’ordre 3 et les mesures de diffraction de photoélectrons montrent que le Fe adopte

la structure cubique centrée a-F'e avec une relation d’épitaxie de type B :

Fe(111) // FeSi c(4 x 8)(111) // Si(111)
Fe[121] // FeSi c(4 x 8)[121] // Si[121]

Le lecteur intéressé par le détails des caractérisations structurales et électroniques
(LEED, XPD, XPS, ISS) peut se référer a la thése de S. Hajjar [179] et a larticle de
G. Garreau et al [130, 177].
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II1.3. Couches Fe/Si(111) évaporées en incidence normale

Intéressons nous tout d’abord aux couches minces épitaxiées en incidence nor-

male.

ITI.3 Couches Fe/Si(111) évaporées en incidence normale

II1.3.1 Croissance et Morphologie

La croissance des couches de fer est de type Volmer-Weber. Pour des recouvre-
ment inférieurs & 3.5 MC, on observe une croissance du Fe en ilots, isolés les uns des
autres, qui pour des recouvrements supérieurs a 5 MC forment, par coalescence, un
film continu [130]. La forme des ilots est isotrope et leur taille latérale augmente avec

I’épaisseur déposée comme on le constate sur les images STM de la figure I11.4.

(a) 30 MC Fe/Si(111) (b) 120 MC Fe/Si(111) (c) 300 MC Fe/Si(111)

F1G. ITI.4 - Evolution de la morphologie en surface en fonction de 1’épaisseur de Fe déposées sur Si(111).
La surface des images STM est de 20nm?. [G. Garreau & J.L. Bubendorff - LPSE]

Une quantification des dimensions latérales moyennes et de la distance moyenne
(longueur de corrélation) séparant des objets distribués sur une surface peut étre
obtenue par un traitement mathématique des images STM & l'aide de fonctions

particuliéres, la fonction d’auto corrélation G(z;,y;) de 'image topographie z(z,y) :

Gl yi) = Y 2(w,y) - 2(x + @i,y + y3)
.,y
C’est une mesure bidimensionnelle des corrélations hauteur z(z,y)-hauteur z(z,y)
dans toutes les directions du plan des films.
La figure I11.5 est un exemple d’utilisation de la fonction d’autocorrélation & par-
tir d’'une image STM (III.5-a) d’'un film de 40 MC. La fonction d’autocorrélation
G(x;,y;) (IIL.5-b) ne présente qu'un maximum (G(0,0)) au centre de I'image d’au-

tocorrélation. Ce maximum, trés marqué, de section circulaire, est entouré d’'un halo
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CHAPITRE III Couches minces de Fe épitaxiées sur Si(111)

(1]
Distance (nm)

Fi1G. II1.5 - Exemple d’utilisation de la fonction d’autocorrélation de la topographie z(x,). (a) Image
STM d’un film de 40 MC de Fer. (b) la fonction d’autocorrélation G(x;,y;). Les droites représentent les
directions pour lesquelles le profil de la fonction est donné sur le graphe (c) de droite. [G. Garreau - LPSE]

sombre et isotope sur un fond quasi continu. Cela traduit une faible corrélation seule-
ment & courte distance entre objets et une isotropie de leurs dimensions latérales.
Une analyse plus approfondie & partir des profils de la fonction d’autocorrélation
relevés selon différentes directions ¢ dans le plan de la couche, montre que, quelque
soit la direction, ces profils sont similaires (Fig. II1.5-c) : les ilots de fer sont isotropes.
Le diamétre moyen D des ilots de Fer est estimé a partir de la largeur & mi-hauteur
du pic central G(0,0) : pour le film de 40 MC de la figure IIL.5 le diamétre moyen
des ilots est D = 4nm.

La hauteur moyenne des ilots a, quant & elle, été estimée par la mesure de la ru-

gosité moyenne (RMS) des couches a partir des images de topographie STM z(z,y) :

1
RMS = \/N %: (ZMoyen — Zi)2

Pour le film de 40 MC, donné en exemple sur la figure I11.5, la rugosité moyenne

est de =2 0.4nm. Le diamétre D et la hauteur moyenne RM S pour I'’ensemble des
couches sont représentés en échelle logarithmique sur la figure I11.6 ci dessous. On y
note que l'évolution de D et la variation de RM .S en fonction de I’épaisseur de Fe
dpe obéissent & des lois de puissance : D oc (dpe)"30 et RMS o< (dp.)?%8.

Avec S. Zabrocky (Theése), nous avons effectué une analyse statistique a partir des
images STM. Le gradient de z(x,y) a été déterminé localement en chaque point(z,y)

(pixel) de I'image STM. L’histogramme représentant la distribution du gradient local
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.
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Fi1G. II1.6 - (a) Diamétre moyen D (M) et (b) hauteur moyenne (RMS) (o) des ilots de Fe en fonction
du recouvrement de Fe pour des couches évaporées en incidence normale (0. = 0°) en échelle logarithmique.

fait apparaitre 3 maxima de méme amplitude localisés en 3 points sur ’histogramme
N(%, %@’y)) (voir p.ex. fig. IT1.7(c)). Ces points correspondent aux angles d’in-
clinaison des trois faces d’un tétraédre : les plans cristallographiques d’indice {011}
de la structure cubique du Fe qui sont inclinés de ~ 35.7° par rapport a la direc-
tion [111] (fig. II1.7-(d)).D’un point de vue statistique, la surface de nos couches de
Fe est donc constituée de nano-tétraédres exposant des plans {011}, dont la taille

(hauteur-extension latérale) augmente en fonction du recouvrement de Fe.

I11.3.2 Anisotropies magnétique et magnéto-optique

Toutes les couches d’épaisseur supérieure a 10 MC sont ferromagnétiques a tem-
pérature ambiante et présentent une anisotropie magnétique dans le plan (111) de
symétrie 27 /6. Nous avons analysé la variation de la constante d’anisotropie K /Mg
en fonction de dp. avec notre méthode TBIIST. Les analyses des couches par effet
Kerr magnéto-optiques ont été effectuées avec une polarisation incidente s et nous

Let AH en fonction de 'angle

avons mesuré la rotation Kerr 9. La variation de x~
polaire 6 dans le plan (111) est tracée sur la figure II1.8 pour deux épaisseurs de
Fe : 15 MC (= 1.2nm) et 50 MC (=~ 4.1nm). La symétrie d’ordre 6 associée a la
contribution magnéto-cristalline Ky est clairement présente sur les courbes TBIIST.
Pour tous les films, il y a aussi une faible contribution uniaxiale (K,) & l'énergie
d’anisotropie magnétique Fj,.

Sur ces données TBIIST, on remarquera la précision de la méthode capable
de déterminer de trés faibles contributions dans une couche ultra mince : pour le
film d’épaisseur 15 MC la constante d’anisotropie magnéto-cristalline est Ko/Mg =
+2.88 £ 0.18 Oe (Ko = 4.5 x 10% erg/cm?) et une contribution uniaxiale dont la
constante d’anisotropie Ky7/Mg = 1.444+0.07 Oe. Pour le film de 40 MC, on obtient :
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CHAPITRE III Couches minces de Fe épitaxiées sur Si(111)

Image 3TM
&0 1zo

Fi1aG. ITI.7 - (a) Image de topographie d’une surface 200 x 200 nm? de 300 MC bcc de Fe(111) (=~ 24nm),
(b) Détail d’une zone de 'image STM (a) (20 nm x 20 nm) ou les points en couleur correspondent aux surfaces
(101), (011) et (110) de la structure bee du Fe, (c¢) Histogramme de la distribution de gradients de z(z,y) :
les trois cercles correspondent & la position des surfaces {101} de Fe. A chacune des trois faces {011} du
tétraédre de Fe est attribuée une couleur reportée sur 'image en (b) pour les gradients associés, (c) ilots
de Fe de la forme tétraédriques vue du haut. [Calculs : S. Zabrocki / Images STM : J.L. Bubendorff et G.
Garreau|

(a) 15 MC Fe/Si(111) (~ dpe = 1.2 nm) (b) 40 MC Fe/Si(111) (~ dp. = 4.1 nm)

F1G. II1.8 — Mesures TBIIST : variation de la susceptibilité inverse initiale x~! et du couple AH en
fonction de I’angle polaire 6 dans le plan des couches.
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II1.3. Couches Fe/Si(111) évaporées en incidence normale

K9/Mg = —13.26 £ 0.53 Oe et Kyy/Mg = 1.92 4+ 0.04 Oe. Le signe de la constante
K5 détermine 'axe de facile aimantation. Il correspond & une direction cristallogra-
phique < 101 > si la constante est positive, alors que, pour K négative 'axe de
facile aimantation est une direction < 121 >. La constante d’anisotropie K5 est né-
gative pour les couches d’épaisseurs supérieures a = 18 MC (cf. Fig II1.9(a)). Les
constantes déterminées sont du méme ordre de grandeur que celles obtenues par des
mesures de couple sur des monocristaux massifs [79, 105] et sur des couches minces
par FMR |71, 180].

Les mesures TBIIST nous renseignent aussi sur les différentes contributions au
signal magnéto-optique Kerr. Il est nécessaire de tenir compte de cette information

pour une interprétation la plus juste des constantes d’anisotropie magnétique.

+ K, <0 <=><1-21> Axe Facile Aimantation K, >0 <=><100> Axe Facile Aimantation
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(a) Constante Ko/Mg corrigée de la contribu- (b) Constante K1/Mg déterminée a partir du
tion K1/Mg (voir texte) en fonction de I’épais-  signal polaire (l) pour Fe/Si(111) et mesurée sur

seur dpe et 1/dpe. des couches de Fe/Si(001) ().

F1G. II1.9 - Constante d’anisotropie magnéto-cristalline Ko/Mg et K1/Mg en fonction de I’épaisseur
dpe (MC) des couches de Fe épitaxiées sur Si.

I11.3.2.a Signaux magnéto-optique Kerr

Contribution polaire

Dans nos couches, 'analyse de Fourier du signal magnéto-optique Kerr (Annexe
A.2 page 121) indique la présence d’une contribution de symétrie d’ordre 3 par
rapport a lorientation du champ et de la couche : les termes (asg(f) x cos3¢) et
(b3(0) x sin3p) (d’amplitudes respectives a3 et b3), qui ne sont pas attribuables a
des effets magnéto-optiques quadratiques en aimantation. Ce signal de périodicité
27/3 (Fig. I11.10(a)), présent pour I'ensemble des films, est constant en fonction de
I’angle d’incidence ¢ du laser : c¢’est une propriété caractéristique d’un signal Kerr
de type polaire (Fig. II1.10(b)).
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CHAPITRE III Couches minces de Fe épitaxiées sur Si(111)

(a) Signaux polaires en quadrature de phase de pério- (b) Amplitude de la contribution polaire de symétrie 27w /3 en
dicité 27/3 (en cos(3¢) : e et sin(3¢) :e) mesurés en fonction de ’angle d’incidence 1 du laser.

fonction de l’angle . L’angle d’incidence ¢ = 42.5°.

L’angle de référence Kerr 6 = 0° correspond a la direc-

tion [121]p,,.

(C) Oscillation hors du plan (111) du vecteur M en fonc-

tion de I’angle polaire 6 (cas K1 > 0).

F1G. II1.10 - Signal magnéto-optique Kerr de type polaire pour un film de 300 MC de Fe épitaxié sur
Si(111). Les signaux ont été mesurés par la méthode du champ tournant décrite en annexe A page 129
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II1.3. Couches Fe/Si(111) évaporées en incidence normale

Il est du & une composante polaire de 'aimantation qui oscille périodiquement
hors de la surface et dans la couche. Dans le Fer massif M tend a s’aligner sur
les directions < 100 > qui sont de facile aimantation et dans les couches minces
c’est le champ démagnétisant qui impose a ’aimantation d’étre coplanaire : c’est la
compétition entre ces deux forces qui génére une faible composante polaire oscillante
[181, 182]. Pour K7 > 0, M est orienté hors du plan si le champ magnétique H
est appliqué selon une direction [121],[211] ou [112], et aimantation est légérement
dirigée dans la couche pour H appliqué dans une direction [121], [211] ou [112] (voir
Fig. I11.10(c)). C’est bien ce qui est observé sur la figure III1.10(a) pour le signal
polaire a3 () cos(3¢) correspondant au signal polaire mesuré sur l’axe longitudinal
(dans le plan d’incidence). Le signal polaire b3(f) x sin(3¢), mesuré sur 'axe du
champ transversal (L plan d’incidence), est en quadrature de phase comme attendu :
la constante K est positive. On peut estimer 'orientation maximum de M hors du
plan des films! & ~ 0.8°. Pour les couches les plus épaisses (300MC), cet angle est
estimé a 0.2°. Ces signaux sont détectés, du fait que le montage magnéto-optique
en configuration longitudinale est beaucoup plus sensible & un signal polaire que
longitudinal (= 10x). Pour notre montage, avec un angle d’incidence du faisceau
laser de ¥ =~ 40°, la sensibilité relative du signal Kerr aux composantes longitudinale
et polaire est de 1 : 9. Ces valeurs sont en accord avec les sensibilités relatives
déterminées par de H.F. Ding et al. [183].

Signaux magnéto-optiques quadratiques

Sur une face (111) les contributions magnéto-optique quadratique en aimantation
(2¢ ordre : oc MMy et Ml2 — MP?) ont une symétrie d’ordre 3 par rapport a I’angle
polaire 6 et d’ordre 2 par rapport a la direction ¢ selon laquelle le champ magné-
tique H(y) est appliqué : signal ag(0) x cos(2¢) et ba(6) x sin(2¢), respectivement
d’amplitude a3 et b3 (cf. section A.2.4.c en annexe A).

Ces contributions quadratiques au signal Kerr mesurées sont faibles pour une
surface(111) comparée a celles obtenue sur des couches de Fe/Si(100). Elles ne re-
présentent que =2 2.5% du signal Kerr linéaire pour un angle d’incidence du faisceau
de 42°. La modulation des termes quadratiques (M;M;) et (M? — M?), en fonction
de l'angle polaire 6, est représentée sur la figure Fig. III1.11(a). Ce sont des signaux

de type longitudinaux puisque I'amplitude de I'oscillation décroit avec ’angle d’inci-

e champ d’anisotropie H1 = 2K1/Ms de la contribution d’ordre 4 du fer massif est de 520
Oe. Le champ démagnétisant est de 21600 Oe dans le plan ce qui conduit & une valeur maximale
de I'angle entre M et la surface de 0.83°.
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les symboles (H, @ et #) correspondent a la détermination

par la double analyse de Fourier.

Fi1G. II1.11 - Signaux MO Kerr linéaire et quadratique en aimantation d’une couche mince de Fe/Si(111)
mesurés sur une couches minces (300 MC) épitaxiées sur Si(111). Les signaux ont été mesurés par la méthode
du champ tournant décrite en annexe A page 129.

dence 9 pour s’annuler & incidence normale (Fig. II1.11(b)) comme le signal du 1¢
ordre Kerr proportionnel & M. [’amplitude des oscillations est la méme pour les
deux signaux et elle est proportionelle au coefficient d’anisotropie magnéto-optique
du 2° ordre AG. La courbe a3 () (o< M7 — M? x sin(36)) oscille autour de 0 alors que
ba(0) (o< MM, cos(30)) oscille autour d’une valeur non nulle. Les deux courbes sont
en opposition de phase et la courbe oc M;M; a un minimum pour la direction [121]p
(0 = 0°) en accord avec 'orientation des échantillons déterminée par LEED et STM
et avec le signal polaire d’ordre 3 induit par la constante magnétocristalline K (voir
Fig. II1.10(a)). Le signal linéaire en aimantation longitudinale M;, proportionel au
coefficient magnéto-optique du 1°* ordre (ou au coefficient de Voigt @) est aussi tracé
sur la figure I11.11(a) en fonction de #. Comme prévu par la théorie, il est constant
en fonction de l'orientation de I’échantillon pour un systéme cubique.

A notre connaissance, nous avons mis en évidence, pour la premiére fois, les
contributions magnéto-optiques quadratiques en aimantation sur la face (111) du
fer. Elles avaient été mesurées par Postava et al. [153] sur une couche mince de
50nm de Fe épitaxiée sur MgO (001). Ils ont effectué leurs mesures en incidence
quasi normale afin de minimiser le signal magnéto optique linéaire et d’augmenter la
contribution relative de signal quadratique qui pour la face (001) est de type polaire,
i.e., constant en fonction de 'angle d’incidence 1. Dans nos couches épitaxiées sur

Si(001), pour de faibles angles d’incidence, typiquement 5°(grand angle = 40°), le
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II1.3. Couches Fe/Si(111) évaporées en incidence normale

signal quadratique est > 15% (> 4%) du signal Kerr pour un dépot de 40 MC de Fe
(~ 4nm) alors que sur la face (111), i.e., le rapport est de = 2.5% (= 0.4%) pour
300 MC (40MC) et il est constant en fonction de I'angle d’incidence.

111.3.2.b Constante d’anisotropie magnéto-cristalline

Comme nous ’avons mentionné précédemment, le signal polaire d’ordre 3 est lié
a la constante d’anisotropie magnéto-cristalline du 4° ordre en spin-orbite (constante
K7 mesurée sur la face (001)) et au fait qu'un champ fini ne permet pas d’aligner
l'aimantation parfaitement dans le plan (111) [181, 182]. Ceci modifie donc le couple
mesuré et il faut corriger les constantes K37¢ /Mg déterminées par TBIIST a l'aide

de la relation [105] suivante :

K2 — Mes 3K%

2 27 M2

Cette correction est négligeable pour les films d’épaisseurs inférieures a 50 MC
(22 4nm). Nous avons déterminé la valeur de Kj/Mg a partir du rapport signal
polaire d’ordre 3 sur signal linéaire. La variation de Kj/Mg dépend de I’épaisseur
comme celle mesurée sur la surface Si(001), elle est donnée sur sur le graphique de la
Fig. II1.9(b). Les valeurs Ky/Mg corrigées de la contribution polaire sont reportées
sur la figure I11.9(a). On observe que, excepté pour le film de 11 MC, Ky /Mg décroit
de facon monotone lorsque I’épaisseur de Fe augmente. Les constantes d’anisotropie
effectives d’ordre 6 sont négatives pour des recouvrements de Fe supérieurs a 15 MC :
I'axe de facile aimantation coincide alors avec un axe cristallographique < 121 >.
L’évolution de K5/Mg(1/dpe) en fonction de l'inverse de ’épaisseur suit une loi
de Néel pour des épaisseurs comprises entre 30 et 300 MC (trait en pointillés vert
sur la Fig. II1.9(a)). Les couches les plus minces dévient de la relation linéaire. En
particulier les constantes d’anisotropie magnéto-cristalline dépendent fortement de
la température réduite /T [105] et s’annulent & la température de Curie T, ce qui
explique I'écart & la loi linéaire et la valeur quasi nulle de K5 pour le dépot de 11
MC de Fe. Concernant 1’épaisseur critique No = 18 M C, elle s’explique comme pour
le systéme Fe/Si(001) par la contrainte biaxiale dans le plan des couches qui a été
déterminée par XRD en rayonnement synchrotron.

Finalement, la constante d’anisotropie uniaxiale, pour I'ensemble des films, est
trés faible (1 Oe < K7 /Mg < 2.5 Oe). L'orientation 6y de I’axe de facile aimantation
uniaxiale relative a la direction cristallographique [121]z, selon les échantillons, est
fluctuante (0° < Oy < 90°) et ne correspond & aucune direction cristallographique

particuliere. De plus, différents échantillons préparés dans les mémes conditions ont
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des valeurs comparables de Ky mais leurs orientations sont aléatoires. La présence
d’une anisotropie uniaxiale dans ces couches ne résulte donc pas d’une réduction
de la symétrie en surface induite par la géométrie d’évaporation comme c’est le cas
pour les films évaporés en incidence oblique et dont la valeur de Ky est beaucoup
plus importante. L’origine de cette faible constante d’anisotropie uniaxiale n’est pas
établie : peut-étre qu'une faible vicinalité (< 0.1°) des substrats Si(111) en est a

I'origine 7

I11.3.3 Conclusion

Notre méthode TBIIST combinée & la mesure des signaux par la technique du
champ tournant a démontré toute sa potentialité sur les films minces de Fe/Si(111).
Nous avons mesuré la trés faible contribution d’anisotropie planaire de symétrie
27/6 (K2). Grace a analyse détaillée du signal magnéto-optique, nous avons mis en
évidence une contribution polaire de symétrie 27/3 dont 'origine est la constante
magnéto-cristalline du 4° ordre en spin-orbite K. Elle a été déterminée a partir du
signal polaire et a permis de calculer les constantes magnéto-cristallines du 6° ordre
en spin-orbite Ky/Mg corrigées de la contribution K;/Mg & partir des constantes
Ks/Mg obtenues par les mesures TBIIST. Nous avons aussi déterminé les contri-
butions magnéto-optiques quadratiques en aimantation qui sont une signature de la
structure cristallographique du systéme étudié et traduisent la bonne qualité cris-
tallographique des couches. Les maxima du signal polaire d’ordre 3, quant a eux,

renseignent sur le signe de la constante K;/Mg.

I11.4 Les films Fe/Si(111) épitaxiés en incidence du flux
oblique

I11.4.1 Morphologie des couches

La comparaison entre les images de topographie STM des couches évaporées en
incidence normale (Fig.II1.4 et II1.5) et fortement oblique (6r. = 70° Fig. 111.12(d))
met en évidence que la forme des ilots est modifiée : on observe une coalescence des
ilots, en augmentant I’angle d’évaporation 0pe, pour former des ilots allongés (des
serpentins) dans la direction perpendiculaire au plan d’incidence du flux de Fe. C’est
plus difficile & observer directement sur les images STM pour des angles d’incidence
du flux plus faibles et/ou de faibles épaisseurs de Fe : par exemple sur la figure
I11.12(a) ou Ope = 55° et dp. = 40 MC Fe, .
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Direction //

[] wondamiq

:
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F1G. I11.12 - Film de 40 MC Fe/Si(111) (a) image de topographie STM (300 x 300 nm?) pour 0, = 55°,
(b) la fonction d’autocorrélation de z(x,y) de I'image a, (d) image de topologie STM (300 x 300 nm?) et
(c) fonction d’autocorrélation d’un film évaporé a Op. = 70°. Sont indiquées par des fléches les directions
// et L au plan d’incidence du flux ainsi que la direction du flux de Fe. [Images STM : J.L. Bubendorff et
G. Garreau - LPSE]|

L’utilisation de la fonction d’autocorrélation de la hauteur z(x,y) sur les films de
40 MC déposés sous flux oblique (0° < 0, < 80°), met en évidence cette anisotropie
de forme des ilots. Sur les deux exemples de la figure II1.12 le pic central, trés
intense, est anisotrope et posséde dans la direction paralléle au plan d’incidence du
flux de Fe des structures bien marquées. On peut & partir des profils de la fonction
d’autocorrélation G(z,y) dans la direction // (L) au flux d’évaporation déterminer la
longueur de corrélation L, (L ). Le double de la longueur de corrélation L, (L ) est
définie comme la distance entre deux maxima secondaire du profil de G(z,y) relevé
dans la direction // (L) (voir Fig. II1.13). L,, correspond a la distance moyenne
entre deux serpentins ! adjacents dans la direction // ().

La rugosité des couches augmente avec I’épaisseur dp. (angle 0r.) a angle (épais-
seur) fixé(e) : pour 40 MC de Fe et 0p, = 70° la rugosité RMS vaut ~ 1.0 nm contre
=~ (0.4nm a la normale. Les valeurs typiques pour les longueurs de corrélation sont
L,y ~ 4nm et Ly =~ 6 — 7nm (voir la Fig. I11.13). Pour les films évaporés en
incidence rasante (0p, > 70°) du flux de Fe, le rapport rugosité / épaisseur nominale
de la couche déposée est trés important : par exemple un film de 40 MC évaporé a
fr. = 70° on a un rapport = 0.35.

La formation de serpentins suite & une évaporation ou un bombardement d’ions
sous incidence oblique a été mise en évidence par STM sur des surfaces Ag(110) [184],
par SPA-LEED dans le cas de la croissance de Co sur substrat de Cu(001) [185], ou
sur des films ultra minces de Fe / MgO(100) [173, 174] et Co sur Cu(001) [170,

175]. En utilisant des simulations de dynamique moléculaire, Luedtke et Landmann

Lqui sont aussi dénommé «ilots» dans ce manuscrit.
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6'5 L T v T v T v T v T v T v T v T v T
[ m L —n ]
C /I Fe Beam -a— ]
6.0 E - L_|_ Fe Beam / _E
' 5.5F :

(nm)

Longueur de Corrélation L, et

I B oo N v B 21
S » o h > n o

30 40 50
Angle d'évaporation 6,

Fi1G. II1.13 - Evolution de la longueur de corrélation dans la direction paralléle (L// : M) et perpen-
diculaire (L : H) au flux d’évaporation en fonction de 'angle d’incidence 6. du flux d’atomes de Fer
des couches d’épaisseur 40 MC. En insertion, le tracé du profil de la fonction d’autocorrélation de G(x,y)
donnée sur la figure I11.12-c page 88 (tp. = 40 MC et Op, = 80°) relevé dans la direction paralléle au flux
d’atomes selon laquelle est définie la longueur de corrélation L,, correspondant a 2X la distance séparant

deux maxima secondaires.

<

[186] ont montré que des microstructures similaires & nos serpentins allongés sont
dues & un effet d’ombrage et de déflexion des trajectoires des particules incidentes.
L’allongement est la conséquence d’une redistribution du flux incident de particules

causée par des forces attractives a longue portée [170, 173, 175, 185, 187, 188|.

L’histogramme du gradient local de z(z,y) (x et y correspond respectivement &
la direction // et L au flux Fe) est instructif. Il présente toujours 3 pics mais la
symétrie de rotation 27/3 en surface est brisée : on a un pic intense et l'intensité
des deux autres pics est la méme mais nettement diminuée (voir Fig I11.14(c)). Il est
évident que les ilots étant allongés dans la direction [101]ge, le plan (101) paralléle
a cette direction et non exposé directement au flux (Fig. I11.14) est conservé et non
perturbé. Par contre, du fait de I’allongement de la structure pyramidale (serpentins),
statistiquement les deux autres plans ((110) et (011)), qui eux sont exposés au flux,
représentent une surface moindre et de plus leur formation est fortement perturbés en

surface. Les fonctions d’autocorrélation des composantes du gradient de z(x,y) (z; ;=

02(zy) 1 _ 8Z(r,y))
or L T oy

directions // et L au flux de Fe. Les fonctions d’autocorrélation de z} / brésentent un

mettent en évidence l'anisotropie de rugosité selon les deux

pic central marqué. Des oscillations amorties sont observées de part et d’autre dans
la direction paralléle au flux. Par contre, pour les fonctions d’autocorrélation de 2/,

sont quasi isotropes et ne présentent pas oscillations (Fig. I11.15).
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Fi1G. II1.14 - (a) Image de topologie d’une surface 200nm x 200 nm de 40 MC de Fe(111) bec évaporé
a Op. = 70°, (b) Agrandissement de 'image a (60 nm x 60 nm) : les ilots sont allongés dans la direction
perpendiculaire au flux, (c) Histogramme de la distribution des gradients : les trois pics correspondent a la
position des surfaces (101), (011) et (110) de la structure bee du Fe(111). A chacune des trois faces {011} du
tétraedre est attribuée une couleur reportée sur 'image (b) pour les pentes correspondantes , (c) schéma de
la forme des ilots de Fe allongés vue du haut. La fleche en rouge indique la direction du flux d’évaporation.
[Calculs : S. Zabrocki / Images STM : J.L. Bubendorff et G. Garreau - LPSE]|
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Fi1G. IT1.15 - Image de la fonction d’autocorrélation de (a) % et (b) %“;y) pour un film de 40
MC d’épaisseur de Fe évaporé sous une incidence de 70°. La fléche indique la direction du flux d’atomes de

fer. [Calculs S. Zabrocki - LPSE]|
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I11.4.2 Anisotropie magnétique d’origine dipolaire
1I1.4.2.a Reésultats expérimentaux

Dés l'apparition d’une anisotropie de rugosité sur les images STM, on observe
I’émergence d’une anisotropie uniaxiale. Les valeurs obtenues par TBIIST, pour les
deux séries d’échantillons, sont reportées sur les graphes de la figure I11.16. Pour une
épaisseur donnée, on observe une augmentation continue de Ky/Mg en fonction de
I’angle d’incidence du flux pour g, compris entre 0°et 75°. Des résultats similaires
ont été obtenus sur Co/Cu [170, 175]. Nous avions obtenu des résultats similaires
sur les couches de Fe déposées sur Si(001). A angle fixé, Ky7/Mg augmente avec
Iépaisseur jusqu’a 60 MC puis décroit 1légérement pour les épaisseurs supérieures a
60 MC.

700
600 - 3 e ¢ TBIST @
* 6004 @ Calcul
< 500 ¢ ——
= —
g 8 500 4 %
7 ° = L
= 4004 * o0 o ° S 4004 » ®
N ® >
°

£ 300 < 300-
S S &
z ° B 200 °
S 200- * 15
O (8}

& TBIST 100

100 ® ® Calcul “
0 20 40 60 80 100 120 140 160 180 200 0 10 20 30 40 50 60 70 80 90
Epaisseur (MC) Angle d'evaporation
(a) En fonction de I’épaisseur dpe. (b) En fonction de I'angle d’incidence Ope.

F1G. II1.16 - Constantes d’anisotropie magnétique uniaxiale Ky mesurées par TBIIST (o) et calculées
() a partir des images de topographie STM (pour le calcul voir paragraphe II1.4.2.b) pour deux séries de
couches minces de Fe/Si(111) : a) en fonction de I’épaisseur dp. pour un angle d’incidence du flux de fer

fixé & Op, = 70°, B) en fonction de I’angle d’incidence O, du flux d’atomes pour une épaisseur donnée
dp. = 40 MC.

111.4.2.b Calcul de I’Anisotropie uniaxiale

Les mesures de diffraction de rayons X (ESRF Grenoble) permettent d’éliminer
I’hypothése d’une tétragonalisation de la structure cubique dans le plan des films :
Ky n’est donc pas d’origine magnéto-élastique. La comparaison de 1’évolution de
Ky /Mg et de RMS?/dp. (mesure de I'anisotropie de rugosité) en fonction de 6,
(ou dpe non représenté voir [189]) montrent qu’elles sont similaires (Fig. I11.17) et
indique qu’il existe une corrélation entre la morphologie des films (ilots anisotropes)

et la constante d’anisotropie magnétique uniaxiale.
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Fi1G. II1.17 - Evolution de la constante d’anisotropie Ky mesurée par TBIIST (M) et I’anisotropie
de rugosité quantifiée par RM S?/dp. (M) pour les films de 40 MC de Fe/Si(111) en fonction de I’angle
d’évaporation 6. du fer

Si 'on considére un film idéal, ultra mince infini, avec des surfaces parfaitement

N

planes, il n’y a aucune contribution a I’énergie d’anisotropie uniaxiale dans le plan

de la couche (0zy) et Paimantation M () en tout point 7 est constante et est paral-

lele aux interfaces. L’énergie du champ démagnétisant Egié“l de cette couche idéale

s’écrit : ) )
Efle = S0 / HpMdv = §M0M§ -Vt [No] i
Couche
ot m est 'aimantation réduite (MM;)v Hp = —poMs [No] i le champ démagnétisant.

Dans ce cas, 'unique élément non nul du tenseur du champ démagnétisant [Np] est
N, =1.

(a) :S’hm . (b) a8y X ds”,
] l Fer z f / d o
Tdi X * -ﬁ g5 Q @ st ’Silicium

R X
Silicium
Film idéal Film rugueux

F1G. ITI.18 - (a) Une couche mince idéale et (b) un film dont la surface présente une modulation spatiale
z(z,y).

Dans le cas d’un film rugueux, 'aimantation M () n’est pas uniforme puisque
I’énergie d’échange n’est pas infinie. Un calcul rigoureux doit tenir compte de ’énergie
d’échange, de I’énergie dipolaire et minimiser ’énergie libre totale du film. Arias et
Mills [176] ont fait un tel calcul en considérant que la rugosité du film était faible :
approximation qui n’est pas valable dans notre cas, pour certains échantillons le

rapport rugosité / épaisseur est proche de 0.5. Par contre, nous avons fait une autre
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hypothése : 'aimantation M (7) est uniforme dans toute la couche. Ceci implique que
I’énergie d’échange soit infinie et suppose que la longueur caractéristique de ’énergie
d’échange Ly¢; = 3nm (pour Fe) soit grande devant la longueur de cohérence des
modulations spatiales de z(x,y). Dans ce cas le calcul se raméne & un probléme de
magnétostatique de détermination de I’énergie démagnétisante, i.e., la détermination

du tenseur de champ démagnétisant [IN]. Pour un film rugueux :

UgueuT 1 7 v 1 — N
ERuguens SHo / HpMdV = Equg -V -mT [N]m

Couche

La différence entre Eg“g"e"m et Eldéal gt proportionnelle & la surface S du film :
; 1
Egugueuz _ Ell)deal — §HOM§‘ . 9. mT [N/] m

alors que les énergies du champ démagnétisant sont proportionnelles au volume V

du film. On en déduit une relation entre les tenseurs du champ démagnétisant :

N/
) = o) + )
d
Les éléments du tenseur symétrique [N'] sont calculés a partir des fonctions de cor-
rélation caractéristiques (du gradient z} ;= ag(f) et 2| = %i;) de la rugosité de la

surface déterminées a partir des topologie STM z(x,y) [190]. La connaissance de [N']
permet de déterminer [IN]. On recherche les vecteurs (1, Us, @) et valeurs (Ny, Na,
Ny) propres de [N]. La constante d’anisotropie se déduit alors des valeurs propres
Nj et Ny de [N] :
T = ghoMs (N1~ Vo)

L’axe de facile aimantation est obtenu a partir des vecteurs propres w; et ws. Il
est toujours perpendiculaire au plan d’incidence. A 'aide du vecteur propre u3, on
détermine 'orientation ap hors du plan de M dans la direction de difficile aiman-
tation. Les valeurs de la constante d’anisotropie K calculées & partir des images
de topographie STM sont comparées aux valeurs expérimentales sur les tracés de la
figure I11.16 page 91 pour les deux séries d’échantillons évaporés en incidence oblique
—1) épaisseur fixée et —ii) angle d’incidence du flux constant). On observe une dif-
férence significative (KG4euée /Mg > KMesurée /M) pour les épaisseurs (dpe > 50
MC) ou les angles d’incidence du flux importants (0. > 70°). Ceci ne s’explique pas
par 'hypothése d’une aimantation rigide dans la couche, puisque en laissant M (7)
fluctuer en fonction de 7 afin de minimiser 1’énergie magnétique, on obtiendrait des

valeurs encore plus faibles pour Ky : notre hypothése d’'un champ d’échange infini

93



II1.4. Les films Fe/Si(111) épitaxiés en incidence du flux oblique

est acceptable. La différence observée entre les valeurs calculées et celles mesurées
est sans conteste liée a la difficulté de suivre exactement le vrai profil de la couche
avec la pointe STM lorsque la rugosité et les longueurs de corrélation augmentent

avec I’épaisseur des films et ’angle d’incidence.

I11.4.2.c Conclusion

[’anisotropie magnétique uniaxiale induite par la rugosité a été déterminée a
partir des images de topographie STM . Nous avons clairement établi que 'origine
de l'anisotropie uniaxiale est liée & la morphologie des films, i.e., elle est d’origine
dipolaire pour nos couches de Fe déposées en incidence oblique. L’amplitude et la
phase de la contribution uniaxiale obtenues par le calcul sont en parfait accord avec
celles déterminées expérimentalement par TBIIST pour les films déposés en variant
I'angle d’évaporation (épaisseur) a épaisseur (angle d’évaporation) constante. A notre
connaissance, c¢’est la premiére fois que cette corrélation a été mise en évidence clai-
rement et démontrée [190]. Les travaux de Arias et Mills [176], ont été une premiére
approche du calcul de la constante Ky & partir des images STM, mais la fluctua-
tion importante d’un échantillon a ’autre entre leurs valeurs calculées et mesurées,
s’explique, entre autre, par 'hypothése réductrice de la faible rugosité qui, comme
nous l'avons constaté, n’est pas du tout vérifiée dans ces systémes évaporés en in-
cidence rasante. Un autre parameétre trés critique pour le calcul est la qualité des
images liée directement a la la pointe STM et a 'expérimentateur (G. Garreau &
J.L. Bubendorff)

I11.4.3 Un signal magnéto-optique d’interface

Pour les couches de Fe évaporées en incidence oblique, on observe toujours les
contributions quadratiques en aimantation ainsi qu’une faible contribution polaire du
3¢ ordre de symétrie 27 /3 par rapport a l'orientation du cristal comme sur les films
déposés en flux d’évaporation normale. En plus de la contribution polaire d’origine
magnéto-cristalline et quadratique au signal MO Kerr, nous avons observé dans les
couches évaporées en incidence oblique une nouvelle contribution qui a les propriétés
d’un signal de type polaire, i.e., amplitude du signal constante en fonction de 'angle
d’incidence du laser (Fig. II1.19(b))). Ce signal polaire est de symétrie 2 par rapport
a la direction ¢ du champ appliqué, et aussi par rapport a l'orientation du cristal 6.
Il traduit la brisure de symétrie de surface induite par la rugosité anisotrope. Dans
notre expression générale du signal Kerr (Equ. (A.28) page 128), cette contribution

correspond aux termes a1 (6) x cos ¢ et by (6) x sin ¢ dont la variation en fonction de
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langle polaire planaire 6 des valeurs mesurées a;(f) et by(6) est représentée sur la

figure I11.19(a). Quelle est lorigine de ce signal ?
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a la détermination par la double analyse de Fourier.

Fic. II1.19

rugosité anisotrope. Exemple pour un film de 60 MC (4.7 nm) de Fer évaporé sous un angle d’incidence de

— Contribution de surface au signal magnéto-optique Kerr de périodicité 27 induit par la

Ore = 80° dans la direction [121] qui correspond a la direction de référence Kerr.

Les surfaces des films Fe/Si(111) évapo-

rés en incidence oblique ne présentent plus

Plan ¢ il
© Symétrie qu’'un plan de symétrie correspondant au

plan d’incidence du flux (direction [121] ),
du fait de la rugosité anisotrope qui a été

Y

; 2] clairement mise en évidence par 1’histo-
o e 17541, gramme de I’analyse statistique des compo-
yref'[ ]F

e

z santes du gradient de z(x,y) obtenu a partir

Fic. II1.20 - Modéle de la surface des films des images STM (VOiI‘ F1g11114) La modu-

Fe/Si(111) évaporés en incidence oblique. Le profil |ation de pI‘Oﬁl asymétrique dans la direc-

dans la direction d’évaporation [121] . est asymé- 3 . _ .
tion d’évaporation ([121]r¢) s’observe aussi
sur les clichées HRTEM (III1.21).

La surface peut étre modélisée comme une «tole ondulée» de profil asymétrique

trique.

selon la direction [121]p, i.e., la direction du flux de Fe (Fig. I11.20). Pour ce profil
asymétrique, lorsqu'un champ magnétique est appliqué dans la direction [121]p,

I’aimantation moyenne M aura une faible composante perpendiculaire (polaire) au
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plan. Dans le cas d’'un champ appliqué selon la direction [101]pe, 'aimantation est
planaire et 1’énergie magnétique de la couche est plus faible que dans le direction
[121]pe. [101]pe est un axe de facile aimantation uniaxiale comme le montre les
mesures d’anisotropie magnétique.

La contribution polaire de symétrie 27 confirme cette analyse. Le signal aq(f)
(Fig. I11.19) projeté sur 'axe du champ longitudinal correspond a la somme d’un
signal purement longitudinal (signal linéaire oc M}, constant en fonction de 6) et d’un
signal polaire dont I’amplitude est fonction de 'orientation du cristal 6. Le minimum
(maximum) de l'oscillation de aq(f) est obtenu pour un champ longitudinal appliqué
dans la direction [121]p, correspondant & 6 = 0° ([121]pe <= 6 = 180°) et le signal
est nul pour 6 = 90° et 270° qui sont respectivement les directions [101]p et [101] .
La projection sur l’axe du champ transversal, mesure uniquement by(#). La courbe
est en quadrature de phase par rapport a aq(6) : la composante polaire est minimum
(maximum) pour § = 90°, la direction [101]pe ( 6 = 270° <= [101]p¢).

hx}.-g, o,

FiG. IT1.21 - HRTEM de 60 MC (= 6 nm) de Fe/Si(111) évaporées a 0. = 80°. On note que I'interface
substrat Si/ Fe est abrupte alors que I'interface Fe/Ge (couverture) est rugueuse : rugosité pouvant repré-
senter jusqu'a 50% de 1’épaisseur du film par endroit. La modulation de profil asymétrique est schématisé
par ---. L’image (b) est un agrandissement de (a). [C. Uhlag-Bouillet, S. Boukari - IPCMS Strasbourg]

Les calculs effectués a partir des images de topographie STM montrent que I'ai-
mantation est trés faiblement orientée hors du plan, vers l'intérieur de la couche,
d’un angle ap, pour un champ appliqué dans la direction d’évaporation (Fig. I11.22).
L’ensemble des valeurs ap, en fonction de 0p., déterminé & partir des calculs STM
est donnée sur la fig. I11.23 page 99). La faible désorientation hors du plan de ’ai-
mantation n’est pas la seule origine possible pour le signal polaire du 1 ordre.
Petukhov et al. [191]! ont prédit existence d'un signal magnéto-optique permettant

de sonder le magnétisme de surface de faible symétrie tel que les surfaces vicinales

LSITMOKE : Surface Induced Transverse Magneto-Optical Kerr Effect.
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F1G. II1.22 - Oscillation hors du plan (111) du vecteur M en fonction de I’angle polaire 6 dans le cas
d’un film évaporé en incidence oblique. M est orienté vers I'intérieur de la couche de Fe lorsque le champ est

appliqué dans la direction [121]z, : la direction d’évaporation.

ou reconstruites. Hamrle et al. [192]' 'ont mis en évidence pour un dépot de Co sur
une surface vicinale d’Au(322). Pour la surface, le tenseur de permittivité électrique
€strue. de la structure non magnétique n’est plus isotrope comme pour la partie «mas-
sive» du film de symétrie cubique. En admettant que 'unique opération de symétrie
en surface soit un plan de symétrie (0zz) le tenseur structural s’écrit [193] pour la

direction [121]p, paralléle au plan d’incidence (voir Fig. IT11.20 page 95 : 6 = 0°) :

pour une orientation 6 quelconque du cristal :

[611 cos? 0 + €99 sin® 0] [(€22 — €11)sinfcos @] €5cosd
€struc. (0) = [(€22 — €11) sin 6 cos 0] [622 cos? 0 + €17 sin? 0] €ssinf

€5 cos €s8in 6 €33

Le tenseur de permittivité électrique totale s’écrit simplement comme la somme de
la contribution structurale et magnétique : € = €gypye. + ?Z(Jl)(]\_j ), en se limitant au
1" ordre du développement du tenseur de permittivité magnétique et en supposant
que ce dernier n’est pas modifié par la brisure de symétrie en surface. L’expression
générale du signal magnéto optique Kerr (Equa. A.18 page 124) fait intervenir 3 des
éléments du tenseur € : €31 , €21 et €31 X €93.

De nouveaux termes apparaissent dans ’expression de l'intensité magnéto-optique
Kerr (Ixerr(0,¢) : Equa. (A.28) page 128). En particulier deux contribution de type
polaire qui dépendent de l'orientation de Paimantation (¢) et du cristal (6). Ce sont

des fonctions de périodicité 2m en ¢ et 6 :

'WISMOKE : Vicinal Interface Sensitive Magneto-Optical Kerr Effect.
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II1.4. Les films Fe/Si(111) épitaxiés en incidence du flux oblique

= le premier est proportionnel a la composante polaire de 'aimantation et au
coefficient magnéto optique K; c’est celui que nous avons individualisé précé-
demment : origine polaire magnétique.

= le second est fonction du produit €5 x K correspondant & la contribution

magnéto-structurale de vicinalité : VISMOKE [192| de Hamrle et al. Il dépend
de 'angle entre la projection de ’aimantation M dans le plan et la direction
[121] pe. Le signal Kerr mesuré en champ longitudinal est minimum lorsque ces
deux directions sont confondues, et s’annule pour M 1[121]p,.

Il est & noter que les deux contributions, magnétique et magnéto-structurale de
vicinalité, ne peuvent étre différentiées par la mesure des signaux kerr en champ lon-
gitudinal et transverse : les contributions a;(6) et b () ont méme amplitude et sont
en quadrature de phase. On ne peut exclure une contribution magnéto-structurale

de vicinalité (VISMOKE) en plus de la contribution magnétique. En considérant que
(1)
]
ne posséde plus qu'un plan de symétrie les expressions du signal se compliquent no-

le tenseur magnétique (M ) a lui aussi perdu sa symétrie cubique en surface et
tablement! mais aucune signature particuliére permet de trancher et d’affirmer que
la contribution est polaire magnétique et/ou magnéto-structurale de vicinalité. La
différence entre les valeurs de l'orientation (ap) hors plan de M calculées a partir
des images STM ( signal MO polaire magnétique pur) et celles mesurés par effet
Kerr MO, représentée sur la figure 111.23 en fonction de Op., correspond au signal
magnéto-structural. Malgré la grande incertitude sur les valeurs calculées ap, le si-
gnal magnéto structural est toujours présent est proportionnel & ap. Son évolution
en fonction de 'angle d’évaporation et de ’épaisseur de Fe est comparable & celles
de la rugosité anisotrope RMS?/dp. et de la constante d’anisotropie uniaxiale kK,
(Fig. T11.17 page 92)

La contribution polaire du 1°" ordre magnétique et/ou magnéto-structural aug-
mente avec I'angle d’incidence du flux et 1’épaisseur des couches. Ce signal est donc
d’autant plus marqué que la rugosité anisotrope est importante. Sa variation est
comparable & celle de L, (Fig. II1.17) : pour un film de 40 MC évaporé a 0, = 80°
la contribution polaire du 1" ordre par rapport a la contribution linéaire représente
15% (L /)= 7nm) pour un faisceau laser incident a ¢ = 40° et typiquement 3 — 4%
(L /et|oun = 3nm) pour fp, = 50° dans les mémes conditions de mesure. La phase
9! de la contribution polaire du 1° ordre, i.e, position du maximum de a;(f) par

rapport la direction d’évaporation [121]pe(= [121]g;) pour laquelle le signal polaire

e tenseur magnéto-optique du 1°" ordre n’est plus isotrope. Les K ;i sont développées au

1° ordre pour tenir compte de la perturbation liée a la perte de symétrie cubique en surface.
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F1G. I11.23 - Le tenseur démagnétisant [N'] calculé a partir des images de topographie z(z,y) STM
permet de déterminer orientation hors plan (ap : M) de M pour la série de films de 40 MC de Fe évaporés
a 0° < Ope < 80°. Le signal MO Kerr d’interface a% mesuré (¢) par la méthode du champ tournant. La
différence e entre les deux quantités (a% — ap) est le signal magnéto-structural. Les quantités ap et a% sont

-
prises positives lorsque M est orienté vers 'intérieur de la couche.

du 1°" ordre est mesuré sur I’axe «longitudinaly», correspond pour I’ensemble des films
a la direction opposée & la direction d’incidence du flux : ! = 180°. On parlera dans
la suite du manuscrit d’un signal polaire du 1" ordre ou d’un «signal d’interface»

négatif lorsque 0! = 180° et positif dans le cas contraire ! = 0°.

III.5 Couche de couverture - Les contributions au signal

d’interface élucidées

II1.5.1 Systéme Si/40 MC Fe/Si(111)

Nous avons montré que les films évaporés en incidence normale ont une rugosité
anisotrope due a la présence de nanostructures de forme tétraédrique dont les trois
faces exposées correspondent aux plans d’indice {011} de la structure cubique du fer.
Rappelons aussi que le Fe réagit avec le silicium a 'interface Fe/Si pour former un
alliage de Fe1_.;S7, non magnétique pour des concentrations x > 0.47. En utilisant
les effets d’ombrage et de redistribution de particules [170, 173, 175, 185-188] en
évaporation incidente oblique, on peut imaginer que la(es) face(s) des nano-tétracdres
exposée(s) a un flux d’atomes de Si d’incidence oblique aura(ont) en surface une
concentration plus importante de Si que la(es) face(s) opposée(s) non exposée(s).

On peut modifier I'orientation par rapport au flux de Si d’une face et le nombre de
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faces exposées en modifiant 1'orientation du substrat par rapport au plan d’incidence
du Si. Nous avons réalisé cette expérience pour quatre orientations du substrat, par
rapport au faces des tétraédres, simultanément afin d’assurer les mémes conditions
expérimentales de dépot. Les substrats Si(111) dans la chambre de dépot ont été
orientés respectivement avec la direction [121]s;, [121]g;, [101]s;, [101]s; paralléle au
plan d’incidence du Si. Les deux derniéres orientations sont équivalentes par raison
de symétrie. L’épitaxie de 40 MC de Fe est réalisée en incidence normale et la couche
de couverture du Si est évaporée en incidence oblique. L’épaisseur dg; et 'angle

d’incidence d’évaporation du silicium 6g; sont des variables expérimentales.

fito 21
| f 5 To1] [10 T
[12 1] [12 1] [101]s —
- Zendinadence ‘[i 0 1]s; Y12 1]y
1 Q) 3)

F1G. IT1.24 - Orientation des substrats de Si(111) avec la direction (1) [121]s;, (2) [121]s; et (3) [110]s;
et [110]g; paralléle au plan d’incidence du flux d’évaporation de la couches de couverture.

Les mesures TBIIST, pour I'ensemble des couches, montrent que la valeur de
Ky est peu affectée par 'orientation du flux de Si par rapport au substrat, mais
Iorientation de I'axe de facile aimantation, par contre, est modifiée. L’axe de facile
aimantation est paralléle (perpendiculaire) au plan d’incidence pour un flux orienté
selon la direction [121]g; ([121]g;) et & = 40° (=2 60°) du plan d’incidence dans le cas
d’un dépot selon la direction [101]g;, ([101]s;). Les mesures TBIIST et les résultats
sont présentés respectivement sur la Fig. II1.25 et dans le tableau III.1 pour un
recouvrement de 13 MC de Si évaporées a 60°. L’analyse des signaux magnéto-
optiques confirme la présence d’un signal d’interface, une contribution polaire du 1¢*
ordre qui, quelque soit l'orientation du substrat, est négative : a;(f) est minimum
selon la direction du flux (voir Tab. IIL.1).

La constante d’anisotropie uniaxiale suit des évolutions similaires a celles mesu-
rées sur les films de Fe déposés en incidence oblique en fonction de I'angle d’évapo-
ration et du recouvrement. Pour 40 Mc de Fe déposées en incidence normale, K
augmente avec ’épaisseur du recouvrement en Si pour atteindre une valeur maxi-
mum de I'ordre de 30 Oe a dg; = 60 — 70 MC. La constante Ky augmente aussi avec
I’angle d’incidence a taux de recouvrement de Si constant. Le signal d’interface est,

quant & lui, toujours présent et positif quelque soit ’épaisseur ou 'angle d’incidence
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[121]g

FiG. I11.25 - Mesure TBIIST (x~' <> M et AH < o) pour des films de 40 Mc de Fe(111) recouverts de
13 MC de Si déposées a 60°de la normale suivant trois directions cristallographiques du substrat de silicium :
(a) [121]s4, (b) [121] 54, (c) [101]g;. La position de I’axe de facile aimantation est représentée pour géométrie
d’évaporation sur le schéma de gauche par une fléche noire. L’angle polaire de référence 8 = 0° pour chaque
film est la direction du flux de Si dans plan d’incidence du Si.
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TAB. III.1 — Résultats des mesures de la constante d’anisotropie uniaxiale K, /Mg et du signal
polaire du 1° ordre. Les valeurs de Ky et 0y sont les valeurs moyennes obtenues a partir des
1 1
mesures TBIIST : x~'(0) et AH(0). L’amplitude du signal polaire oscillant moyen (ar = alTerl)
a été normalisée par la contribution MO linéaire aj. Toutes les mesures magnéto-optiques ont été

réalisées avec un faisceau de polarisation s et d’incidence 1) = 40° par rapport a la normale de film.

direction du Constante d’anisotropie Contribution Polaire
flux de Si uniaxiale 1" ordre
en direction de K,/Mg Oy en (deg.) || @i/al (%) | 0L (deg.)
[1?1]51' 15.44 4+0.55 1.2 +1 6.9 £0.75 = 176
[121]52 17.32 +£0.65 88.1 £1 6.7 £0.65 = 183
[101] 18.25 +0.45 55.2 +1 8.9 £0.45 = 180
[101]52- 16.82 £0.50 37.9 +1 7.5 +£0.50 = 1811

de la couche de couverture de Si. De plus, son évolution est directement corrélée a
celle de la valeur de Ky : il augmente comme Ky pour atteindre un maximum.
L’ensemble des observations ci-dessus laisse & penser que nous avons introduit par
I’évaporation oblique de la couche de couverture, une rugosité anisotrope comme dans
le cas des dépots de Fe en incidence oblique. On peut raisonnablement supposer que
la morphologie de la l'interface Fe/Si(couverture) est modifiée : la symétrie 27/3 des
nano-tétraédres de Fe est brisée donnant lieu & une modification de leurs propriétés
magnétiques. L’'incorporation d’une plus grande quantité de Si sur les faces exposées
au flux de Si donne lieu a la formation d’un alliage Fe;_,Si, plus concentré en
silicium et donc non magnétique. Une conséquence direct est la modification de la
forme des nano-objets a la surface, isotropes pour un flux Si évaporé perpendiculaire
a la surface, et rendus anisotrope d’un point de vue magnétique pour un flux de
Si oblique [194]. Les schémas II1.26 donne une représentation de la réaction Fe-Si
anisotrope modifiant la forme magnétique des nano-tétraédres de Fe en fonction de
lorientation du substrat par rapport au flux de Si. Ce modéle explique également
qualitativement la perte de symétrie d’ordre 3 au profit de la formation d’objets de
forme anisotrope en composition magnétique qui permet d’interpréter la direction
de l'axe de facile aimantation en fonction de I'orientation du flux de Si par rapport
au substrat. L’anisotropie uniaxiale est, dans ce cas, aussi d’origine dipolaire. Ce
petit «modéle» phénoménologique, méme s’il ne refléte pas la réalité de ce qui se
passe a l'interface Fe couche de couverture Si et en particulier sur différentes faces

du tétraédre exposées ou non au flux, permet néanmoins d’expliquer 'orientation de
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F1G. II1.26 - Réaction anisotrope du Si avec le Fe en fonction de la direction d’évaporation du Si. Le

zone en orangé-rouge indiquent les parties du tétraédre de Fe ou la réaction avec le Si est la plus importante.

I’axe de facile aimantation uniaxiale. Quant au signe de la contribution d’interface qui
est toujours négative, il ne permet pas de trancher entre les contributions d’origine

magnétique polaire et / ou magnéto-structurale.

I11.5.2 Systéme Au/40 MC Fe/Si(111)

D’autre films de 40 MC de Fe épitaxiées a incidence normale, pour lesquels, de 'or
évaporé en incidence oblique a été utilisé comme couche de couverture présentent des
comportements, pour 'amplitude et 'orientation de la contribution uniaxiale, bien
plus «exotiques» en fonction du taux de recouvrement, de ’angle d’évaporation et
de l'orientation du substrat.

En fonction de I’épaisseur d’or déposée en incidence rasante on note une diminu-
tion de la valeur de la constante d’anisotropie uniaxiale quelque soit ’orientation du
substrat de silicium . L’anisotropie uniaxiale est quasi nulle pour les plus forts recou-
vrement pour les orientations [121]g; et [101]g; du substrat. L’orientation de 1'axe
de facile aimantation évolue de facon non monotone quelque soit 'orientation du
substrat. A ce stade de I’étude il est évident qu’un simple mécanisme de substitution
d’Au dans le Fe pour former un alliage Fe-Au est trop simpliste. Il a été observé que
le moment magnétique local des atomes de Fe peut étre considérablement augmenté
dans des alliages Auj_, Fe, [195-197|. L’hypothése d’'un petit moment magnétique
induit sur 'Au a aussi été émise [196]. Il est aussi possible qu'une démixtion de
Ialliage Fe-Au formé au départ ait lieu pour des concentrations trop importantes
en Au, ce qui expliquerait qu’a fort recouvrement d’or on revienne a une situation
de départ : initialement les ilots de Fer sont isotropes puis la partie exposée au flux
s’enrichi d’Au en surface et ces ilots deviennent magnétiquement anisotropes. En

continuant d’enrichir la partie exposée au flux d’or, on atteint la limite de solubilité,
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ce qui donne lieu & une démixtion Fe-Au et et I'ilot retrouve une forme isotrope,
du fer recouvert d’or. Au stade actuel il est impossible d’émettre des hypothéses sé-
rieuses. De plus il semble difficile de sonder localement ces modifications éventuelles

de la surface des tétraédres a travers une couches de couvertures.

TAB. II1.2 — Résultats des mesures de la constante d’anisotropie uniaxiale pour des films de 40
MC de Fe(111) déposées en incidence normale et recouvert de 4 et 30 MC Au déposées en incidence
rasante (70°), pour 3 orientations du substrat de Si paralléle au plan d’incidence du flux Au. Les

valeurs de Ky et 0y sont les valeurs moyennes obtenues a partir x ™' (6) et AH(6).

direction du Constante d’anisotropie unaxiale
flux de Au 4 MC Au déposées a 70° || 30 MC Au déposées a 70°
en direction de || K, /Mg en (Oe) Oy K, /Ms en (Oe) O
[121]s; 22 +1 =~ 90 ~ () -
[121]g; 25 +1 =45 10 +1 >~ 45
[101]s; 37 +1 =~ 45 5 +1 =~ 80

I11.5.3 Signal d’interface du systéme Au/Fe/Si

Les expériences sur le systéme Au/Fe/Si ont néanmoins confortées mon opinion
sur le fait que la contribution polaire de 1°" ordre ne peut étre uniquement d’origine
magnéto-structurale ou magnétique dans le systéme Fe/Si. Le signal d’interface po-
laire du 1°" ordre est sans conteste lié & la rugosité : a paramétres de mesure Kerr,
identiques il augmente comme ’anisotropie de rugosité. Nous ’avions toujours trouvé
négatif dans les systémes Si/40 MC Fe(L 1)/Si(111) ou pour Ge/Fe(0p.)/Si(111)
(étude STM), mais il apparait que pour des couches de couverture d’or le signal
interface est positif, i.e., orienté dans la direction du flux et non pas sens opposé
comme pour Si/Fe(Ll)/Si(111) ou pour Ge/Fe(0p.)/Si(111). Il est plus faible que
dans le systéme Si/Fe/Si : de 'ordre de 3 — 6%.

Le changement de signe ne peut s’interpréter que si la contribution magnéto-
structurale modifie le signe du signal d’interface. La contribution polaire magnétique
de symétrie 27 ne peut étre que de signe positif du fait de la morphologie de surface
de profil asymétrique. Par contre, la nature de la couche de couverture (Au - Si - Ge)
au niveau de l'interface avec le Fe peut modifier le signe du terme lié a la permittivité
diélectrique structurale eg. Ce terme est donc de signe opposé pour une couverture
Au par rapport a celui d’une couverture de Si ou Ge, le signal d’interface est alors

négatif pour Au.
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IT11.6 Conclusion

Nous avons montré que l'origine de ’anisotropie uniaxiale observée dans le cas
de dépdts en incidence oblique est directement corrélée a la morphologie des films.
L’anisotropie uniaxiale est une anisotropie d’origine dipolaire (de forme) induite par
I’anisotropie de rugosité. Cette origine est clairement établie par notre calcul du
tenseur de champ démagnétisant effectué a partir des données de topologie z(z,y) de
la surface mesurée par STM. Les valeurs expérimentales de la constante d’anisotropie,
mesurées par TBIIST, et celles calculées a partir de [N] sont en parfait accord,
démontrant la validité notre modéle qui repose sur I’hypothése d’un champ d’échange
infinie et tient compte de la rugosité importante dans les couches Fe/Si(111).

On peut moduler 'amplitude et l'orientation de I'axe de facile aimantation de
I’anisotropie magnétique uniaxiale par la manipulation de la nano-rugosité des films
et des tailles latérales caractéristiques des ilots de Fe en modifiant les conditions
géométriques du dépots :

-1) I'épaisseur des couches de Fe,

-2) lorientation du flux incident de Fe,

-3) la nature de la couche de couverture (Au, Si, ...) et

-4) lorientation du substrat par rapport au flux incident de Fe, de Si et Au.

L’anisotropie de rugosité, induite par la géométrie de dépot, donne lieu a une
réduction de symétrie en surface. ’aimantation n’est plus planaire : elle est orien-
tée trés faiblement hors du plan dans la direction du flux d’évaporation. Une autre
conséquence de la réduction de symétrie est la modification des propriétés diélec-
triques de surface du Fe & l'interface avec la couche de couverture. Les propriétés
opto-structurale de surface interférent avec 'aimantation ce qui donne lieu & un si-
gnal magnéto-optique de type polaire. Ce signal coexiste toujours avec le signal Kerr
polaire d’origine magnétique dans les couches minces ferromagnétiques déposées sur
des surfaces vicinales ou pseudo-vicinales, comme c’est le cas de nos couches de Fe
de rugosité anisotrope, pour lesquelles il n’existe plus qu'un plan de symétrie en sur-
face. Cette contribution d’interface magnéto-optique de symétrie 27 par rapport a
lorientation du cristal est présente dans le signal magnéto-optique mesuré en confi-
guration longitudinale et peut atteindre 30 % du signal linéaire Kerr. A part les
deux articles qui mentionnent [191, 192| la contribution opto-structurale, elle n’est
jamais évoqué par la communauté des scientifiques utilisant ’effet Kerr en configura-
tion longitudinale et identifiant ce signal comme purement polaire pour des systémes

feromagnétiques rugeux ou déposés sur substrats vicinaux (p. ex.[198, 199]).
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Perspectives

Conclusion générale — Bilan

L’expérience au laboratoire de physique et de spectroscopie électronique, dans
le domaine de la croissance des siliciures ultra-minces de métaux de transition 3 d
et I'expertise acquise dans les techniques de caractérisation de surfaces de couches
minces, par des méthodes globales d’analyse (XPD, UPS, XPS, ISS, LEED et IMEED),
a permis d’envisager I'utilisation d’'un siliciure de fer (FeSiy) ou de cobalt (CoSis),
non magnétique, de structure cubique comme couche tampon pour la croissance épi-
taxique de Fe et d’alliages Fe-Co cubique centrée.

Paralléelement a 1’élaboration et la caractérisation structurale de ces systémes
ferromagnétiques, j’ai mis en place et développé au laboratoire un banc de mesure
magnéto-optique Kerr permettant de caractériser les propriétés magnétiques de ces
couches d’épaisseurs nanométriques. Au cours de ces derniére années de recherche,
j’ai réorienté progressivement mon activité expérimentale vers la caractérisation par
effet Kerr des propriétés magnétiques et magnéto-optique de couches minces. Mon
investissement dans ce domaine m’a conduit au développement d’'une méthode pré-
cise de la fonction d’énergie d’anisotropie magnétique E,(f) planaire, en fonction
de lorientation de la couche 6, par mesure d’effet Kerr magnéto-optique en confi-
guration longitudinale. La méthode «TBIIST» («Transverse Bias Initial Inverse
Susceptibility»), que j'ai développée avec G. Gewinner, mesure simultanément le
couple (o< dérivée 1" de F,(0)) et de la susceptibilité inverse initiale (o< dérivée se-
conde de F,(0)). De plus, la méthode intégre la détermination des différentes contri-
butions magnéto-optiques au signal Kerr mesuré. Notre méthode TBIIST ne néces-
site aucune hypothése préalable sur la forme analytique de FE,. La précision et la
justesse des constantes d’anisotropie effectives K,,, et des positions 6,, des axes de

facile aimantation associées, sont obtenues grace a la correction du signal Kerr de
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toutes les contributions non linéaires (quadratique en M |, polaire d’origine magnéto-
cristalline ou magnéto-structurale, ...). L’étude de ces signaux magnéto-optiques non
linéaires renseigne sur les propriétés magnétiques, sur la structure cristallographique
des couches ainsi que sur les paramétres opto-structuraux liés aux réductions de la
symétrie en surface. Des contributions représentant seulement quelques % du signal

magnéto-optique linéaire en aimantation sont détectées.

Nous avons utilisé, avec succés, les matrices de siliciure de fer / cobalt ultra
minces (~ 1nm) sur Si(001) qui jouent le role de germe de croissance et de barriére
de diffusion en limitant trés fortement la diffusion du Si dans les films de Fe. Les
couches les plus minces sont partiellement contraintes et subissent une déformation
tétragonale (10 MC déformation de ~ —3.6%), elles sont partiellement relaxées pour
des épaisseurs supérieures a 40 MC. Pour les systémes Fe/Si(001), les caractérisations
structurales d’ordre cristallographique a courte et longue distance montrent que les
films de Fe s’épitaxient dans une structure cubique centrée. Les mémes conclusions
ont été obtenues pour les couches de Fe déposées sur Si(111). Dans le cas des films de
Fe/Si(001) évaporés en incidence du flux de Fe normale, on observe un changement
de signe de la constante d’anisotropie magnéto-cristalline cubique K7, du 4° ordre en
spin-orbite, pour une épaisseur critique N¢ de ordre de 18 MC (N¢o = 17 MC et 20
MC respectivement pour Fe/Co0Sis/Si(001) et Fe/FeSiy/Si(001)). Le changement de
signe de K7, correspond a une rotation des axes de facile aimantation de la couche.
L’axe de facile aimantation coincide avec une direction cristallographique <110> du
Fe pour des épaisseurs inférieures a N¢. Pour des recouvrements supérieurs, les axes
de facile aimantation sont orientés selon les directions <100> du Fe, i.e., ce sont
les axes de facile aimantation du Fe bcc massif. Cette épaisseur critique est bien
plus importante que dans les autres systémes ferromagnétiques épitaxiées sur semi-
conducteur III-V pour lesquels No ~ 5 — 8 MC. Grace a un modéle d’interaction
de paires, basé sur celui de L. Néel, et intégrant les connaissances structurales et la
composition chimique de la couche et des interfaces respectivement de composition
FeggSigq et FeSig, la valeur importante de I’épaisseur critique a pu étre attribuée,
sans ambiguité, a la contrainte biaxiale e, dans le plan des films, a la présence de
silicium aux interfaces et, dans une moindre mesure, a la contribution directe des
interfaces de Néel. Dans ce modéle, le signe de la contrainte influence directement la
constante d’anisotropie magnéto-cristalline K. Effectivement, pour le fer la correc-
tion 0K7 a K est de méme signe que la contrainte e/, i.e., positif si les films sont en
tension et négatif pour les couches en compression comme nous ’avons déterminée

dans ces films Fe/Si(001). La différence d’épaisseurs critiques obtenue pour les deux
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matrices utilisées, est corrélée a des films plus contraints sur C'oSis que sur FeSis.

Pour les films de Fe ou d’alliages Fe-Co déposés en incidence oblique, nous avons
constaté la présence d’une contribution magnétique uniaxiale, d’axe de facile aiman-
tation perpendiculaire au plan d’incidence du flux, quelque soit la direction cristallo-
graphique du substrat de Si(001) dans le plan d’incidence. La valeur de la constante
d’anisotropie uniaxiale Ky augmente avec I'oblicité du flux. Pour un angle d’évapo-
ration fixé, elle dépend de l'orientation du substrat par rapport au plan d’incidence
du flux métallique ([100]g; ou [110]s; du substrat // plan d’incidence). De plus, les
mesures de rayons X & 'ESRF n’ont pas montré de distorsion tétragonale dans le
plan des couches, excluant de fait I’hypothése d’une origine magnéto-élastique comme
source de l'anisotropie uniaxiale. Cette anisotropie magnétique uniaxiale avait déja
été observée dans les premiéres couches magnétiques élaborées au laboratoire : sili-

ciures binaires Fej_,Si, et ternaires (Fej_,Co,)3S7 épitaxiés sur Si(111).

Afin d’isoler la contribution uniaxiale et de nous concentrer sur son origine phy-
sique nous avons épitaxié le Fe sur des substrats de Si(111) en incidence normale
du flux de Fe. Pour cette surface la contribution intrinséque magnéto-cristalline Ko
d’ordre 6 en spin-orbite est négligeable. Néanmoins,la méthode TBIIST nous a per-
mis de déterminer I’évolution de la constante d’anisotropie magnéto-cristalline K5 en
fonction de I’épaisseur de couches. Comme pour K sur la face (001) du silicium, la
variation de K5 avec ’épaisseur s’explique principalement par la contrainte biaxiale
présente dans le plan des couches. Pour les couches les plus épaisses, 'axe de facile
aimantation correspond & une direction < 121 > g.. Les modes de croissance de ces
couches ont été étudiés par microscopie en champ proches (STM). L’analyse statis-
tique du gradient local de z(x,y), en chaque point de la surface, a montré que les
films sont recouvert d’ilots exposant statistiquement les plans {101}, : la symétrie
en surface est d’ordre 3. La taille et la hauteur de ces nano-tétraédres de fer aug-
mente avec le recouvrement, mais, concernant leur distribution en surface, il n’existe

aucune corrélation.

Les films Fe/Si(111) réalisés en incidence oblique présentent une morphologie de
surface anisotrope une rugosité importante. Les fonctions d’autocorrélation de z(z, y)
et 'analyse statistique du gradient local de z(z,y) montrent respectivement que, les
ilots sont allongés dans la direction perpendiculaire au flux et, la surface ne posséde
plus qu'un plan de symétrie paralléle au plan d’incidence du flux. Les images de to-
pographie z(7) et plus particuliérement les fonctions de corrélation des composantes
du gradients paralléle et perpendiculaire au plan d’incidence, nous ont permis de cal-

culer Ky, a partir des images STM avec un code de calcul développé au laboratoire.
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Le modéle utilisé, suppose uniquement que 1’énergie d’échange dans les films est in-
finie. Notre calcul est valable méme pour des rugosité importantes, contrairement
a celui d’Arials et Mills. Les valeurs calculés de la contribution uniaxiale Ky sont
en parfait accord avec celles mesurées expérimentalement par TBBIST. Ceci indique

que Ianisotropie magnétique uniaxiale est principalement d’origine dipolaire.

Les couches minces de Fe/Si(111), évaporées en incidence oblique, ou celles dé-
posées en incidence normale avec une couche de couverture évaporée en flux oblique
présentent toutes un signal d’interface de type polaire du 1" ordre, de périodicité 27
par rapport a l'orientation du champ ¢ et I'orientation de la couche 6. Nous avons
montré qu’une partie de ce signal d’interface est généré par a une faible composante
polaire de I'aimantation, liée au profil asymétrique des ilots dans le plan d’incidence et
induit par une évaporation oblique. L’autre contribution a ce signal polaire est d’ori-
gine magnéto-structurale : une interférence entre ’aimantation et le tenseur diélec-
trique décrivant les propriétés optique de surface qui, de part la réduction de symétrie
en surface générée par 1’évaporation oblique, n’est plus de symétrie cubique. Cette
derniére contribution correspond a celle observée pour des couches ferromagnétiques
déposées sur des substrats vicinaux. L’étude et I’analyse de ce signal magnéto-optique
d’interface sur 'ensemble des systémes étudiés (Ge(L)/Fe(dpe, Ope)/Si(111), Si(ds;,
0s:)/Fe(L)/Si(111), Au(day, 0a.)/Fe(L)/Si(111), Si(L)/Fe(fp.)/Si(001)) permettent
de conclure que les deux contributions d’origine polaire magnétique et magnéto-
structurale sont toujours présentes simultanément dans le signal d’interface pour des
croissances sur substrats vicinaux ou lors de croissance en flux oblique induisant une

dissymétrie équivalente a une surface vicinale.

L’ensemble de ces résultats scientifiques a pu étre obtenu gréice a la synergie entre
les compétences de croissance, d’analyses structurales globale, de caractérisation a
I’échelle locale et le développement d’un outil d’investigation des propriétés d’énergie
d’anisotropie magnétiques et magnéto-optiques combiné aux calculs et aux simula-
tions. Ma démarche de recherche n’est pas appliquée ou technologique mais plutot
fondamentale et c’est dans cette direction que je compte poursuivre mon travail dans
les années a venir avec les chercheurs du laboratoire. Je dispose d’un outils expéri-
mentales de caractérisation magnéto-optique qui a démontré toute sa potentialité sur
les couches minces dans le cadre des corrélations entre les propriétés magnétiques —

magnéto-optiques et les propriétés structurales et morphologiques de couches minces.
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Perspectives

L’ensemble des mesures magnéto-optiques Kerr sont actuellement réalisées a tem-
pérature ambiante. Nous avons pratiquement achevé la mise en place d’une chambre
ultra vide équipée d’une téte froide, permettant d’effectuer ces mesures a basses tem-
pératures. La mise en place de ce nouveau dispositif expérimentale a été motivée par
I’étude des couches ultra minces de germaniure de fer FeGes. Ce matériau est an-
tiferromagnétique a I'état massif mais est supposé étre ferromagnétique en couches
minces. Le groupe «microscopie champ proche» (C. Pirri, G. Garreau, et J.L. Bu-
bendorff) travaille actuellement a la croissance et I’étude structurale de ce nouveau
systéme. Les mesures SQUID, a basses températures, effectuées a 'IPCMS a Stras-
bourg par Eric Beaurepaire, montrent que les premiéres couches FeGes élaborées
sont ferromagnétiques avec une température de Curie de = 50 K. Une étude des pro-
priétés magnétiques de ces films FeGes corrélées a leurs propriétés structurales et
morphologiques, est une des perspectives de recherche avec les chercheurs du groupe
«champ proche» directement en continuité avec les travaux que j’ai menés jusqu’a
présent.

Un second axe de recherche, plus personnel et me permettant de m’ouvrir & de
nouveaux domaines de la physique, est I’étude des propriété magnétiques et magnéto-
optiques de réseaux organisés de nano-structures de tailles controlées et de formes
définies.

L’étude des objets de taille nanométrique présente un intérét tant d’un point de
vue technologique que fondamental. La réduction de taille des systémes magnétiques
donne lieu & des modifications et/ou a apparition de nouvelles propriétés physiques
par rapport & celles existantes pour le matériau a 1’état massif. Les propriétés ma-
gnétiques d’'un nano-objet sont gouvernées, d’une part, par ’énergie d’échange et
I’énergie magnéto-cristalline favorisant respectivement 1’alignement des spins entre
eux et selon une direction cristallographique spécifique, et d’autre part par I’énergie
du champ démagnétisant. Dans ces nano-objets, comme dans les couches minces,
les anisotropies magnétiques sont d’origine magnéto-cristalline, de forme, de surface
et d’interface ou encore induites par les contraintes. De part leurs tailles réduites
et leurs facteurs de forme, I'anisotropie de surface et d’interface et plus particulié-
rement ’anisotropie de forme peuvent étre bien plus importantes que ’anisotropie
intrinséque magnéto-cristalline et dominer leurs propriétés magnétiques.

Pour un réseau de nanostructures, 'interaction entre les objets peut jouer un
role important. Effectivement l'interaction dipolaire (oc 1/72) dépend de la distance

entre les objets et elle est donc négligeable a grande distance (o< pm). Par contre,
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pour des nano-objets séparés d’une distance typiquement inférieure & une centaine
de nm l'interaction dipolaire n’est pas une simple fonction de la distance entre les
centres des nanostructures mais elle dépend aussi de leur taille, de leur forme, des
distances entre les surfaces latérales consécutives, du nombre de leurs voisins, ou
encore du type et du motif du réseau. Il n’y a pas que des considérations géomé-
triques qui influencent sur I'interaction dipolaire, I’état de I’aimantation (orientation
du moment magnétique, présence de domaines) conduit dans ces nanostructures a
une modification des interactions dipolaires qui sont alors assujetties au processus
d’aimantation.

Controler la forme et la taille des nanostructures sur une surface ainsi que leur
organisation spatiale en modifiant le nature du réseau et son parameétre de maille
met a disposition un vaste jeu de paramétre & corréler aux propriétés magnétiques.

Mon projet s’articule principalement autour de 3 axes :
1. la réalisation des réseaux nanostructurés,

2. la caractérisation des propriétés magnétiques de ces réseaux de nano-objets

organisés qui reste un approche globale,

3. et, le développement au LPSE d’un «nano-Kerr magnéto-optique» permettant
de sonder les propriétés locales d’un objet individuel ou d’une petite collection
d’objets .

-1-Elaboration de réseaux nanostructurés

Avec le professeur G. Leggieri (Dipartimento di Fisica — Université de Lecce (Ita-
lie)), j’ai initié une collaboration pour la réalisation des réseaux nanostructurés. Nous
avons opté pour la technique dite top-down : on réalise les nanostructures a partir
d’une couche mince par lithographie. L’élaboration des couches minces épitaxiées
ou amorphes sur silicium (Si(001) et Si(111)) sera réalisée au LPSE par épitaxie
par jets moléculaires (EJM) et au département de physique par ablation laser (AL).
Cette derniére technique est beaucoup plus versatile que EJM pour la réalisation
de films a composition complexe puisque le dépot est réalisé a partir d’une cible de
stoechiométrie bien définie, qui est transférée sur le substrat, contrairement a EJM
pour laquelle les taux d’évaporation de plusieurs cellules doivent étre controlés si-
multanément. Comme nous avons acquis une trés bonne connaissance des propriétés
magnétique et structurales des couches de Fe, ce matériau Fe a été retenu pour la
réalisation des premiéres nanostructures.

L’élaboration des réseaux de structures de tailles nanométriques ne peut étre

réalisée directement par des techniques de lithographie optique standard. Elle se fera
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donc en deux étapes : -1) obtention d’un réseau de plots sub-micrométrique (limite
= 0.5 pm) par lithographie optique UV, -2) lithographie par faisceau d’ions focalisés
(FIB) des plots sub-micrométrique en réseau d’objets de tailles caractéristiques de
l'ordre de quelques dizaines de nm : couramment une résolution de ~ 50nm est
obtenue mais l'appareillage expérimental devrait permettre d’atteindre une limite
inférieure de &~ 25 nm. Les deux méthodes de lithographie seront effectuées a l'institut
pour la micro-électronique et les micro-systémes du CNR (Consiglio Nationale delle

Ricerche — Lecce - Italie) par P. Siciliano.

-2- Propriétés magnétiques a 1’échelle macroscopiques

Avant les opérations de lithographie des couches, I’ensemble des films élaborés par
EJM ou AL seront caractérisés, par effet Kerr magnéto-optique au LPSE, a I'aide de
la méthode TBIIST (anisotropie magnétique et magnéto-optique) et par des mesures
classiques de cycles d’hystérésis M (H) en configuration longitudinale.

Suite aux processus de lithographies par UV et FIB, nous disposerons de deux col-
lections d’objets auto-organisés, la premiére de taille sub-micrométrique et la seconde
de taille nano-métrique. Les propriétés d’anisotropie magnétiques et magnéto-optique
globales, collectives et macroscopiques seront étudiées en fonction des caractéristiques
géométriques des nanostructures (forme, tailles, facteur d’aspect,...) et de la nature
des réseaux (motif, paramétre de maille).

Des informations complémentaires sur les mécanismes de retournement de 1’ai-
mantation et sur les interactions dipolaires entre les objets pourront étre obtenues par
magnétométrie Kerr (mesure des trois composante de 'aimantation en fonction de
H) et par une étude détaillée des propriétés des cycles d’hystérésis M (H) Kerr (He,
Hg, Mp) mesurés avec un champ magnétique appliqué selon les trois directions :

longitudinale,transverse et polaire.

-3- Approche a ’échelle nanométrique des propriétés magnétiques

Il n’existe que peu de méthodes de caractérisation des propriétés magnétiques
d’un nano-objet. Du fait de leur faible volume il est nécessaire de recourir & des tech-
niques d’une grande sensibilité. L’effet Kerr magnéto-optique est potentiellement une
des méthodes permettant de sonder les propriétés locales. Il est utilisé, par exemple,
en microscopie Kerr pour étudier les configurations en domaines magnétiques, la
dynamique de déplacement de parois.... En champ optique lointain, la résolution
spatiale est imposée par la limite de diffraction qui, typiquement, dans le domaine

visible (A = 600nm) est de 'ordre du pm. Il est aussi possible de mesurer des cycles
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d’hystérésis M (H) «localisés» en focalisant le faisceau incident Kerr, sur la surface
d’un film minces, & une taille a la limite de diffraction. L’utilisation de la micro-
scopie en champ proche optique, faisant passer la lumiére a travers un ouverture
sub-microscopique, permet de s’affranchir de la limite de diffraction classique. Ainsi,
les résolutions latérales sont 10 a 15 fois meilleurs qu’en champ lointain (< 100 nm).

O. Soppera, chercheur au Département de Photochimie Générale (DPG — UHA),
utilise une source lumineuse nano-focalisée pour réaliser de la photo-polymérisation
a I’échelle nanométrique. Sa source est une fibre optique avec une microlentille qu’il
réalise directement sur I'une des extrémités. Le diamétre du faisceau dans le plan
focal est typiquement de 'ordre de 30 nm.

Cette source lumineuse pourrait étre utilisée pour réaliser un nano-Kerr, fonc-
tionnant en champ proche optique, et capable de mesurer des cycles d’hystérésis sur
des objets individuels de taille nanométrique. La réalisation d'un tel dispositif offrira,
de plus, la possibilité de réaliser de I'imagerie Kerr avec une résolution proche des mi-
croscopes a force magnétique (10 nm), toute en offrant la possibilité de travailler sous
champ magnétique. J’ai pris contact avec O. Soppera, et nous envisageons de nous
associer au Laboratoire de Nanotechnologie et d’'Instrumentation Optique (LNIO -
Troyes).

Cette troisiéme partie de mon projet, est ambitieuse, mais elle s’inscrit tout natu-
rellement dans les nouvelles orientations du laboratoire qui ces derniéres années s’est
progressivement doté d’outils d’analyse (STM basse température, STM-AFM, STM
a Température variable) permettant de sonder les propriétés locales. Dans le cadre
de mon projet mais aussi de I'activité couches minces magnétiques du laboratoire le
nano-Kerr sera un outil complémentaire de choix capable d’étudier a I’échelle locale

les propriétés magnétiques de nanostructures ou de couches minces.

114



Annexe A

Anisotropie magnétique et

magnéto-optique

Sommaire

A.1 Anisotropie magnétique. . . . . ... ... 000 116
A.1.1 Introduction - définition . . . . . . . . ... ... ... 116
A.1.2 Cas d’un film de symétrie cubique . . . . ... .. ... .. 117
A.l.2.a Lasurface (001) . . ... ... ... ... ..... 118
A.1.2.b Lasurface (111) . . ... ... ... ... ... 120
A.1.2.c Généralisation de 'expressionde E, . . . . . . .. 120
A.2 Réponse magnéto-optique d’une couche . . . . . ... .. 121
A.2.1 Effet Kerr magnéto-optique . . . . . . ... ... ... ... 121
A.2.2 Montage magnéto-optique expérimental . . . . . . .. . .. 121
A.2.3 Rotation Kerr complexe . . . . . ... ... ... ...... 123
A.2.4 Cas d’un systéme ferromagnétique de symétrie cubique. . . 124
A.2.4.a Le tenseur de permittivité. . . . . .. .. ... .. 124
A.2.4b Réponse du premiére ordre en aimantation. . . . . 125
A.2.4.c Réponse du second ordre en aimantation. . . . . . 126
A.2.5 Expression générale du signal Kerr . . . . . . ... ... .. 128

A.3 Détermination expérimentale de ’anisotropie magnéto-
optique et magnétique . ... ... ... ... ... ... 129
A.3.1 La méthode du champ tournant. . . . . . . ... ... ... 129
A.3.2 Laméthode «TBIISTy . . . . . . .. .. ... .. ..... 130
A.3.2.a Les considérations théoriques . . . . . .. .. ... 130
A.3.2.b Exemple de mesure TBIIST ... ......... 133

115



A.1. Anisotropie magnétique

A.1 Anisotropie magnétique

A.1.1 Introduction - définition

Généralement, 'aimantation tend & s’orienter selon une direction privilégiée du
fait de la symétrie du cristal et/ou de la forme de I’échantillon : cette propriété est
connue sous le terme d’anisotropie magnétique. L’énergie mise en jeu pour amener
I’aimantation de I'axe de facile aimantation le long d’un axe de difficile aimantation
est de l'ordre de ~ 10° a ~ 10% erg/cm? (~ 10% 4 ~ 103 eV /atome). L’énergie associée
a I'interaction d’échange entre deux atomes voisins, de nature électromagnétique et de
courte portée, dans laquelle interviennent les moments magnétiques, est de 'ordre de
1019 erg/em? (~ 0.1 eV/atome)) pour les métaux de transition 3d ferromagnétiques.

L’énergie d’anisotropie est donc une petite correction a I’énergie magnétique totale.
Les deux principales sources d’anisotropie magnétique sont :

— L’anisotropie dipolaire (ou de forme) : elle est due & l'interaction dipolaire
magnétique. Elle est beaucoup plus faible que l'interaction d’échange entre
deux moments voisins, mais devient prépondérante a grande distance.

— L’anisotropie magnéto-cristalline : elle est due au couplage entre le spin de
I’électron et le champ magnétique créé par son propre mouvement orbital au-
tour du noyau (couplage spin-orbite, petit devant kp x T pour les métaux
de transition). Le mouvement orbital lui-méme est couplé au réseau par le po-
tentiel électrostatique des ions métalliques. Ce couplage, caractérisé par une
constante de couplage spin-orbite A, est sensible & la structure cristallogra-

phique et de fait traduit la symétrie du systéme.

Pour un systéme sous contrainte, ’anisotropie magnétique est fortement affec-
tée par l'intermédiaire du couplage spin-orbite qui donne lieu aux effets magnéto-
élastiques et a la magnétostriction. Pour les couches minces, la rupture de symétrie
due & la surface implique 'existence d’une contribution de surface non négligeable
qui s’ajoute a la contribution de volume. Toute réduction de symétrie génére de

nouvelles contributions de plus faible symétrie a ’énergie d’anisotropie.

Les différentes contributions & ’anisotropie magnétique observées peuvent étre
décrites phénoménologiquement par des constantes d’anisotropie effective K, asso-
ciées & une anisotropie magnétique de symétrie 27w/m, qui tiennent compte de la
symétrie en volume, des brisures de symétrie aux surfaces et interfaces, et éventuel-
lement de la modification de la morphologie du fait d’'une rugosité importante.

La constante effective K, est la somme d'un terme de volume K et d’une contri-
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bution d’interface K"t :

Int
LS
Nd
ot N et d sont respectivement 1’épaisseur du film exprimée en monocouche atomique

K, =K/ + (A1)

et la distance inter-plan dans la direction normale a la surface [104, 109, 111-113,

142]. L’expression générale de la densité d’anisotropie magnétique E, s’écrit alors :
E, = Ey+ Z n X fn ()] (A.2)

FEy est une contribution isotropique et les fonctions f,, décrivent la dépendance de
I’anisotropie magnétique d’ordre n par rapport a l'orientation de ’aimantation M

qui est exprimée a ’aide des cosinus directeurs («;) dans un repére donné.

A.1.2 Cas d’un film de symétrie cubique

Considérons un film de symétrie intrinséque cubique dont la densité d’énergie
libre d’anisotropie magnétique contient, en plus de la contribution magnéto-cristalline
(Em.c)et dipolaire, une contribution uniaxiale (Kp) et magnéto-élastique E,, ¢ :

Ms - i
Mg

2
By = Ep.+ K, ( ) +on (MS : ﬁ)2 VB (A.3)
Les vecteurs unitaires 4 et 7 correspondent respectivement a la direction de ’aniso-
tropie uniaxiale et & la normal & la surface du film.
L’énergie magnéto-cristalline de volume EY° d’un systéme de structure cubique
s’exprime par un développement en puissance des cosinus directeurs («;) de M. Si
les axes de référence coincident avec les arrétes du cube (z; = [100], zo = [010],

x3 = [001])) alors EY° s’écrit par convention [200] :
E:r/;ocl( ) KVOl +KYOZ S+KVOI p+KVOl s —|—KVOl S - p+KVOl (83 +p2)

+ KV 2 p+ KV (5P s p) + KY(sPp4+pY) + .
(A4)
avec s = adad + ofal +a3a3, p=af- a} o}
ot a1 = cos(f)sin(v)), «ay = sin(f)sin(y), a3 = cos(v)) si O est l'angle polaire
dans le plan (001) et ¢ I'angle que fait M avec l'axe z3,
et KY° les constantes d’anisotropie de volume.

De méme, la densité d’énergie d’anisotropie magnéto-cristalline d’interface EI™

s’écrit :
Klnt Klnt Klnt Klnt
In 2 2 2 2 3 4
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A.1. Anisotropie magnétique

A.1.2.a La surface (001)

Cristal non déformé :
Pour un film mince non déformé, et en se limitant aux premiers termes du déve-

loppement de E,, . en M (ou «;), I'énergie d’anisotropie s’écrit :

Klnt . Klnt Klnt
Emc i — K 2 2 M 2 1 2 2 3 e
e (ay) 0—|—<Nd—|—7r g>a3+ Nda1a2+ ~Ng 93
1 2 3 (A.6)

+ (KY¥l+) (0303 + adad + adad)

4

Dans cette expression, c’est le premier terme (1) qui domine : lorsque la quantité
(% + 277]\]5) est positive, la densité d’énergie est maximale pour ag = +0, i.e.,
I’aimantation est dans le plan du film. Par contre, si (% + 2ﬂM5> < 0 alors
I’aimantation rémanente peut étre dirigée hors du plan. Ce dernier cas se produit en
général pour des films ne dépassant pas quelques angstroms |74, 82, 90-103, 109, 114].

Les trois autres termes sont du quatriéme ordre en couplage spin-orbite A\ et
font intervenir les constantes d’interface K{™, Ki™ et de volume K[ °. Pour une
aimantation dans le plan des films (a3 = +0) et en tenant compte d’une anisotropie

uniaxiale induite dans le plan (001) :

Epe (i) = Ko+ Ky - afa3+ = Ko + Kj cos?(20)

(A.7)
EU = KU sin2(9)
et la densité d’énergie libre d’anisotropie magnétique s’écrit :
¢ K
Ea:KO—?l-cos(él-H)—TU-COS(2-(9—9U)) (A.8)

0 est 'angle polaire dans le plan des couches, repéré par
rapport a la direction [100] et 0y est I'angle entre 1'axe ROy
de facile aimantation uniaxiale et la direction [100].

Si la contribution uniaxiale est nulle (Ky = 0),
I’énergie d’anisotropie magnéto-cristalline présente une

symétrie d’ordre 4. Pour K7 > 0, les minima (maxima)

d’énergie correspondent aux directions < 100 > (<
110 >), ce sont les axes de facile aimantation selon FIG. A.1 - Structure Fe (001)
lesquels I'aimantation tend spontanément & s’aligner.

Par contre si K; < 0, les axes de facile (difficile) aimantation tournent de 45° et
correspondent aux directions < 110 > (< 100 >).
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Anisotropie magnétique et magnéto-optique

Energie magnéto-élastique d’un cristal sous contrainte :

Pour un film mince soumis & une contrainte son tenseur de déformation est :

el €12 €13
€12 €11 €23 (A.9)

ol
I

€31 €23 €33
L’indice 3 référe a la direction perpendiculaire au plan du film. La densité d’énergie
magnéto-élastique, pour le cristal dont I'aimantation est orientée dans une direction

a = (a1, az, ag), au deuxiéme ordre en couplage spin-orbite (ou &) s’écrit :
E,¢=B (a%ell + a%egg + a%egg) + 232(a1a2€12 + asazess + agalegl) (A.IO)

B et By sont les coefficients magnéto-élastiques usuels du second ordre.

Si le film est soumis & une contrainte biaxiale planaire (distorsion tétragonale) la

densité d’énergie totale F du film, somme des contributions magnéto-cristallines,

magnéto-élastiques et de I’énergie élastique Egjqq. est donnée par :

_ Vol 2 9 2 2 2 2
E =K/” x (aja; + ajas + aza3)

~
E'm..c

2 2 2
+ By X (afenn + azeas + azess) + 2 x Ba(ajagers + asaszess + azaiesr) +Epiast.

Em.é
(A.11)
Pour une aimantation planaire (a3 = 0), 'expression précédente se réduit a :
E =K}’ x aia3 + By x €11 + Egiast. (A12)

Dans ce cas, il est nécessaire de tenir compte d’une contribution des termes magnéto-
élastiques du quatriéme ordre en @, pour mettre en évidence l'effet des contraintes.
Un développement de I’énergie en série de Taylor par rapport aux composantes e;;
du tenseur de déformations donne [127, 200] (sous une forme similaire avec une base
différente voir [201]) :

Epm.e =By x (ofern + ajean + ajess) + 2Bs x (onagers + asageas + asaesy)
401 x (ajeir + ajeg + adess) + Co x (a2adess + adaer; + a2ades)
+2C5 x (0Baragers + adanaszess + adagares;)

(A.13)
Pour une aimantation dans le plan des films, 1’énergie totale est alors :

E = |K)/° + (Coess + 2C1e11)| x aia3 + By x e11 + Epias. (A.14)

Constante

C1, Cy et Cs sont les coefficients magnéto-élastiques du 4° ordre.
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A.1. Anisotropie magnétique

A.1.2.b La surface (111)

Si aimantation est planaire, on choisit un nou-
veau systéme de référence pour exprimer l’énergie —BCCFe (111)
d’anisotropie magnétique d’une surface (111) : x; =
[101], xo = [121] et 23 = [111]. Dans ce cas

E.(0) =Ky — % -cos (6 - 6) (A15)
—%-cos(z-(e—eU))

En I’absence de contribution uniaxiale, les directions

d’énergie minimale ( < 101 >) définissent les axes de
facile aimantation et les maximums (< 121 >) défi-
. . . . . FI1G. A.2 - Les axes de référence du
nissent quant a eux les axes de difficile aimantation pe(111)

pour Ky > 0.

A.1.2.c Généralisation de ’expression de F,

La forme la plus générale de la densité d’énergie d’anisotropie intégrant I’ensemble
des contributions pour une aimantation planaire s’écrit sous forme d’une série de
cos(m x 0) :

E,(0) = Z Ay, X cos(m x (0 —6,,)) (A.16)

m>2

Les coeflicients d’anisotropie A,,, sont des combinaisons linéaires des constantes d’ani-
sotropie K, [142]. Expérimentalement, ce sont les coefficients d’anisotropie A,, qui
sont déterminés et qui permettent d’obtenir les constantes K,,. Les angles 6,,, donnent
la position du minimum d’énergie associée a la contribution de symétrie magnétique
27 /m. Une mesure de E, () en fonction de I’angle polaire 6 dans le plan des films
permet donc de déterminer les coefficients d’anisotropie A, et 'angle 6,,, correspon-
dant respectivement a ’amplitude et & la position de I'axe facile de la contribution
d’ordre m.

J’ai développé avec G. Gewinner une méthode de mesure par effet Kerr magnéto-
optique, permettant de déterminer précisément les deux quantités A, et 0,,. Nous
I’avons dénommé TBIIST pour “Transverse Bias Initial Inverse Susceptibility and
Torque”[142|. Les points principaux de la méthode sont donnée dans la derniére
partie de 'annexe. Mais tous d’abord, je souhaiterais donner quelques considérations
générales sur 'effet Kerr et le signal magnéto-optique Kerr mesuré en configuration

longitudinale.
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Anisotropie magnétique et magnéto-optique

A.2 Reéponse magnéto-optique d’une couche

A.2.1 Effet Kerr magnéto-optique

Les effets magnéto-optiques (MO) résultent de 'interaction entre la lumiére et un
matériau soumis a un champ magnétique extérieur. Dans le cas des milieux magné-
tiques ordonnés, & aimantation spontanée M non nulle (ferro- et ferrimagnétique),
c’est aimantation qui induit, aprés réflexion ou transmission, une modification de
I'onde électromagnétique. Ce phénoméne, qui a été observé la premiére fois en ré-
flexion sur un miroir de Fe, par John Kerr [202], est Ueffet Kerr magnéto-optique
(MOKE). Les effets MO sont classés en fonction des orientations relatives du vec-
teur d’onde k de l'onde incidente Einc, du champ magnétique H (ou M ) et du
plan d’incidence [203, 204]. Le couplage magnéto-optique s’explique dans un modéle
semi-classique par la force de Lorentz due au champ magnétique effectif qui modifie
le rayon du nuage électronique, qui au 1°" ordre, provoque un rayonnement dipolaire
Efcerr < Eipe A M [203, 204].

Pour une onde incidente transverse magnétique (polarisation s) ou électrique
(p) et une aimantation dans le plan d’incidence on parle d’effet Kerr polaire et
longitudinal si M est respectivement perpendiculaire et paralléle & la surface du
film. Dans ce cas, on observe une modification de 1’état de polarisation de 1'onde
réfléchie. Ces deux effets peuvent étre regroupés sous la dénomination configuration
Kerr longitudinale. L’état de polarisation de l'onde réfléchie est caractérisé par la
rotation 1 et Dellipticité € Kerr. La troisiéme configuration Kerr dite transverse, pour
laquelle 'aimantation est planaire et perpendiculaire au plan d’incidence ,n’existe que
pour une onde incidente polarisée p et donne lieu & une modification de l'intensité
réfléchie sans modification de 'état de polarisation (Fig. A.3).

C’est depuis les années quatre-vingt, avec les travaux de Bader et al. [107, 108,
205, 206] que Veffet Kerr s’est imposé comme une technique de caractérisation ma-
gnétique, largement utilisée, pour caractériser les propriétés magnétiques des couches

minces et ultra minces ferromagnétiques.

A.2.2 Montage magnéto-optique expérimental

La mesure expérimentale de la réponse MO requiére un dispositif expérimental
particulierement sensible, spécialement si I'on s’intéresse aux contributions non li-
néaires en aimantation (quadratique). Effectivement les angles de rotation Kerr ¢
(ou Dellipticité €) sont faibles dans le cas des métaux ¥ < 0.5 degrés (page 432 [148]
et pages 203-207 |204]). Notre dispositif expérimental Kerr fonctionne avec le prin-
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A.2. Réponse magnéto-optique d’une couche

F1G. A.3 - Réponse MO Kerr (Eg) pour une configuration Kerr (1) longitudinale, (2) polaire avec une
onde incidente polarisée p et (3) transverse pour une onde p (A) et s (B). Dans ce dernier cas il n’y as pas

de réponse magnéto-optique Kerr.

Transverse
field Hy

5

My 5 Longitudinal

sweep field H,

“«

Reference
axis

>H, 8+9

b)

F1G. A.4 - a) Schéma du montage magnéto-optique fonctionnant en configuration longitudinale utilisé
au LPSE : (1-2) Systéme diode laser stabilisé, (3) polariseur, (4) Porte échantillon avec Goniométre, (5)
Echantillon, (6) Modulateur Photo élastique, (7) Analyseur, (84+9) Photo-détecteur connecté a un Lock-in.
-b) Définition de différents angles (voir TBIIST)
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Anisotropie magnétique et magnéto-optique

cipe de la technique de modulation de phase (modulateur photo élastique)[207-209]
qui, couplé a une détection synchrone, offre un trés bon rapport signal sur bruit et
une trés bonne sensibilité.

Le faisceau laser incident passe par un polariseur (en position s ou p ) (Fig. A.4).
Apres réflexion sur 1’échantillon, le modulateur photo-élastique (PEM), dont l'axe
principal est perpendiculaire au plan d’incidence, assure une variation sinusoidale
de phase entre les vibrations s et p & une fréquence fy = 50 kHz. Le faisceau
réfléchi, aprés passage par un analyseur, est détecté par une photo-diode. Cette
derniére est reliée & un amplificateur synchrone ("Lock-in") accordé sur la fréquence
de modulation fy du PEM. Le signal détecté & la fréquence fondamentale fj est
proportionnel & Uellipticité Kerr € alors que celui a la fréquence 2 fj est proportionnel
a la rotation Kerr . Un champ de 3500 Oe peut étre appliqué, dans le plan de
I’échantillon, dans une direction arbitraire a ’aide de 2 paires d’électroaimants.

L’acquisition, le controle des champs magnétiques appliqués et la rotation de
Péchantillon sont gérés par un programme informatique écrit en Visual Basic (D.
Berling - G. Gewinner - A. Mehdaoui).

A.2.3 Rotation Kerr complexe

Le calcul de la réponse MO Kerr
consiste & déterminer I'état de polarisa-
tion de l'onde (la rotation 9 et Uellipti-
cité € Kerr : cf. Fig A.5), apres réflexion
sur un matériau caractérisé par une ma-
trice de réflexion R. Les éléments de la
matrice R dépendent des propriétés op-

tiques du matériau, i.e., son tenseur de

permittivité électrique €. De nombreux
auteurs [2107217] ont donné des expres- F1G. A.5 —Schéma de la propagation des ondes et

les conventions adoptées pour les calculs de la réponse

sions de la réponse MOKE pour des /. complexe.
configurations spécifiques (angle d’inci-

dence, configuration Kerr, ...). Ces calculs utilisent le formalise matricielle (4 x 4)
[218] permettant de déterminer les éléments de la matrice de réflexion R de fagon
«relativement simpley. Avec Stéphan Zabrocky (en thése), nous avons utilisé ce
formalise et ’avons appliqué dans le cas le plus général, valable pour une incidence

1 quelconque de 'onde et quelque soit la géométrie Kerr (longitudinale, polaire ou
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A.2. Réponse magnéto-optique d’une couche

transverse), avec une unique restriction sur les composantes diagonales du tenseur de

permittivité diélectrique qui sont égales. Ceci se justifie par le fait que les matériaux

étudiés, en I'absence d’aimantation, sont de symétrie cubique, i.e., isotrope [193].
La matrice de réflexion et le tenseur diélectrique du matériau sont respectivement

notés :

5 Tss Ts
R= y

Ef Exy Exz
] E=| eyx €7 &€y (A.17)

Tps T
ps  Tpp
€z Ezy Ef

Le calcul formel, pour une polarisation incidente s (p), de la réponse MO ou rotation
Kerr complexe @4 (®,) donne en utilisant les conventions pour les orientations des

angles 9 et € données sur la figure A.5 :

. Tps(s
Do) =Duip) + i) = —(+) L2
ss(pp)
Erx(x2)-Cyz(zy) (A18)
:As(p) (1/}) +(_)T — Eya(zy) | T Bs(p) (1/}) (sz(mz))

Vy(p) = Sm[—(+)Py(p] représente la rotation et ey, = Rel[—(+)Py(,)] ellipticite
Kerr pour une onde incidente s (p).

A, p et By, sont des fonctions des indices optiques complexes n; de la multicouche
(Iair, couche de couverture, couche ferromagnétique, substrat, ...) et de de 'angle
d’incidence ) de 'onde. Mentionnons que By ), varie quasi-linéairement avec ¢ (com-
portement longitudinal) alors que A, est une fonction constante de 1) (comporte-

ment polaire).
A.2.4 Cas d’un systéme ferromagnétique de symétrie cubique.

A.2.4.a Le tenseur de permittivité.

Pour un cristal de symétrie cubique en ’absence d’aimantation son tenseur de

permittivité électique £©) est isotrope et s’écrit

Ef 0 0
EO= 1|0 & o0 (A.19)
0 0 Ef

Lorsqu’'une aimantation M = (My, My, M,,)! est présente dans le matériau cela

conduit & une modification des composantes du tenseur tenseur £?). I aimantation

!Dans le plan de la couche les composantes paralléles et perpendiculaires au plan d’incidence
sont notées respectivement M; (transverse = z) et M; (longitudinale = y). La composante de M
perpendiculaire a la surface de réflexion est M, (polaire = z). Ces axes sont ceux du référentiel du

laboratoire donnée sur la Fig. A.5
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Anisotropie magnétique et magnéto-optique

n’impose que de faibles perturbations. Les composantes du tenseur du milieu ferro-

(M) g¢crivent alors sous forme d’un développement en puissance des

magnétique &
composantes de I'aimantation M = (M, M, M,), en supposant que I’aimantation

dans le cristal est uniforme :

M 0 M

sgj ) = sgj) + z—:l(j ) (A.20)
avec
M
EZ(]- ) = ZKijkMk+ZGijkleMl+ ...... (A.21)
k k,l

e} £

ol 52(-]1-) et 62]2-) sont les corrections, respectivement du 1" et du 2° ordre, de la com-

(0)

0 . . .
posante g; j du cristal non aimanté.
(M)
ij

pecter le principe d’Onsager-Casimir [219-221] qui impose €;; (M) = gij(—=M). En

Le tenseur ¢ doit rester invariant par rapport aux symétries d’espace et res-
tenant compte des propriétés de symétrie (espace-temps) d’un cristal magnétique
cubique [200], on réduit ainsi le nombre de composantes indépendantes des tenseurs
52(.]1.) (M) et 52]2-) (M). S. Visnovsky [222] a donné les expressions de ces tenseurs au 1

et 2¢ ordre en aimantation M.

A.2.4.b Réponse du premiére ordre en aimantation.

Le tenseur de permittivité au premier ordre en M , écrit dans le référentiel du
laboratoire confondu avec celui du cristal de symétrie cubique et défini par les axes

principaux de la maille cubique (t=z1 =z, =29 =y, p =23 = 2) est :

0 Kaz1 - M, —Koa31-M,
1 —
EEJ)(M) = —K231.Mp 0 K231 ' Mt (A22)
Koz - M;  —Koz1 - My 0

Il ne dépend plus que d’'un coefficient K371, noté K par la suite, qui est proportionnel
au coefficient de Voigt Qv que 'on trouve habituellement dans la littérature : K =
—1..Qv

Ce tenseur est invariant par une rotation des axes du cristal a M fixée, ce qui
implique que la réponse MO (¢, £) pour une couche mince exposant une face (001)
ou (111) ne dépend que de la direction de M, plus précisément de(s) composante(s)

de I'aimantation mesurée(s).
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A.2. Réponse magnéto-optique d’une couche

A partir de lexpression du tenseur au 1°¥ ordre en M et de lexpression générale

(A.18), la réponse MO Kerr linéaire en aimantation est donnée par :

D) = Dsp) + i85(p) = Asp) (V). K - My —(4) By) (V) K - M,
N— ——

Polaire longitudinal

(A.23)

On note que pour un matériau de symétrie cubique : -1) 'orientation du cristal est
sans influence, -2) Il n’y a pas de signal MO Kerr transverse (M), -3) Le signal
«polaire» est proportionnel a A, (1)), i.e, il est indépendant de I’angle d’incidence
1, et -4) Le signal «longitudinal» dépend de Bj (1)), i.e, il varie quasi linéairement

avec 1, en particulier il est nul en incidence normale (¢ = 0).

A.2.4.c Réponse du second ordre en aimantation.

De méme en utilisant les relations données dans [222] on obtient le tenseur de

permittivité au second ordre ou quadratique en M pour un systéme de symétrie

cubique :
5%1 2Go323 - MyM;  2Ga323 - MM,
2 —
Ez(j)(M) = | 2Gasa3 - MM, €2, 2Ga393 - MM, (A.24)
2Ga323 - MM, 2Gases - MM, 2,
ou

et =Gi111 - M? + Grioe - MP + Giyaz - Mi
£59 =G1122 - M} + Gruuy - M} + Grigo - M) (A.25)

€33 =Ghigg - M{ + Guiza - M + Giinn - M)
S)(M ) linéaire en (M) et invariant par rotation du cris-

(M) quadratique en aimantation (ou «non linéaire» ) et n’est

Contrairement au tenseur &
2)
ij
pas isotrope sous l'effet d’une rotation de I’échantillon. Les composantes du tenseur
51(?)(]\_4' ) dépendent de la face du cristal exposée a I'onde incidente et de son orien-

tation par rapport au référentiel (t,1,p). Ce sont les réponses MO quadratique ou

tal, le tenseur e

'effet Cotton Mouton pour une couche mince de symétrie cubique dont 1'axe [001]

et [111] est perpendiculaire & sa surface qui nous intéressent plus particuliérement.

'L’expression «non linéaire» utilisée peut préter a confusion par rapport aux expériences
d’optique non linéaire (de génération de seconde harmonique : MOSHG) et dans ce cas on parle de

signal MO non linéaire relatif au champ E
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Réponse MO d’une surface (001) :
Pour une rotation autour de 'axe [001], d’un angle € repéré par rapport a la
direction [100] du cristal, on aboutit & ’expression suivante de la contribution du 2°

ordre en M au signal signal MO :

3 = +(=) As(p)(¢)(_ ) sin(40) | (M7 — M?)

(AG ;
+ Agp) (1) 5 ) cos(40) | M, M,
I - (A.26)
(2
[(AG))  K?]
+ As(p) (7[)) ( 9 1) + F MtMl + 2Bs(p) (’(/J) [G2323] MtMp
L I

(3)
avec : AG = G111 — Gri22 — 2Ga323 et AGT = —Gri11 + Grize — 2Ga3as

Quelques auteurs [153, 223-225| ont présenté des expressions similaires pour une
surface de type (001) mais pour des configurations d’aimantations particuliéres (ai-
mantation polaire), et en incidence normale ou quasi normale (¢ <<). Equat Sur
la surface de type (001) la contribution du 2¢ ordre (Equat. (A.26)) au signal MO
présente une symétrie d’ordre 4 reflétant la symétrie du cristal. La dépendance en
0 se retrouve dans les termes (1) et (2) qui sont en quadrature de phase. Le signal
correspondant aux contributions angulaires est de type polaire, i.e, invariant par

rapport a ’angle d’incidence.
Réponse MO d’une surface (111) :

L’angle 6 pour la surface (111) est repéré par rapport a la direction [101] du cristal.

La contribution quadratique en aimantation a la réponse MO s’écrit alors :

(—3AG)

Sin(30)} (Ml2 - Mf) + By(p) (%) cos(30) | MM,

1 2)

AG K?
e ! (4)
3)

(A.27)
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A.2. Réponse magnéto-optique d’une couche

Le quatriéme terme (4) de I’équation A.27 peut étre négligé dans le cas d'une
aimantation planaire (M, = 0) ou d’une aimantation a faible composante polaire,
comme c’est le cas dans nos couches. La contribution du 2° ordre au signal MO
respecte la symétrie de la surface de type (111), symétrie d’ordre 3. Comme pour la
face (001) le signal quadratique en M est anisotrope. La dépendance en 6 se retrouve
dans les termes (1) et (2) de I'équation A.27 qui sont comme sur la face (001) en
quadrature de phase. Le signal correspondant a ces contributions quadratiques est de
type longitudinal, i.e, décroissant avec I'angle d’incidence et s’annulant pour @ = 0,
alors que pour la surface (001) il est de type polaire, i.e, constant en fonction de
Iangle d’incidence. L’effet Cotton-Mouton est donc plus aisément détecté sur la

surface (001) et plus particuliérement pour les faibles angles d’incidence 1.

A.2.5 Expression générale du signal Kerr

Des expressions précédentes (Equat. A.23, A.26, et A.27), pour une orientation
0 donnée dans le plan de réflexion, les amplitudes des contributions linéaire et qua-
dratique en M au signal Kerr sont caractérisées par des fonctions périodiques de
Porientation ¢ du champ H appliqué dans le plan de la couche.

La forme la plus générale du signal MO Kerr Ixe, (60, ¢) doit étre une fonction

de période 27 en @ et (0) :

IKGTT(97 SO) = 10(9) + Zl [aq(e) X COS(q : 90)]
= (A.28)

+ 27 [bg(0) x sin(q - ¢)]
q>1

Les quantités a,(0) et by(0) sont, elles aussi des fonctions de période 27 en 6 :

aq(0) = Zo al x cos[p- (60— 68)]
p=
be(0) = > bg X COS [p- = 95)] (A.29)

p=>0

ainsi que Iy(#) qui contient les termes de réflexion anisotrope optique d’une surface :

Io(0) = 3 I x cos[p- (¢ - 05)] (A.30)
P2

De ce qui précede, concernant les différentes contributions au signal MO et de
Pexpression la plus générale de Ixer(6, @) (A.28), il est évident que la signal MO est

anisotrope. La détermination des différentes contributions a,(0) et b,(0) (amplitudes
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ap, ap et phases 6%, 95) et leur analyse en rapport, d’une part, avec la structure

cristallographique du systéme étudié et d’autre part avec des considérations phy-
siques sur 'orientation de I’aimantation sont un outil de choix dans le cadre d’étude
des propriétés magnétiques de couches minces en corrélation avec leurs propriétés

structurales et morphologiques.

A.3 Détermination expérimentale de I’anisotropie magnéto-

optique et magnétique

A.3.1 La méthode du champ tournant

La détermination des différentes contributions au signal magnéto-optique Kerr

pour une couche se fait en deux étapes :

1. pour une orientation € de la couche mince, on mesure les signaux MO Kerr
I'cerr(0, ;) pour un champ magnétique d’amplitude fixé H(y;) appliqué dans
le plan de la couche selon m directions (¢; = (i—1)2Z). Une analyse de Fourier

permet alors de déterminer les quantités a,(6) et by (6).

2. On réitére lopération pour une série de n orientations du cristal, et une dé-
composition de Fourier des n mesures a,(6) et by(f) donne les amplitudes a}
et by ainsi que les phases 0} et 05 par rapport a 'axe de référence des mesures

Kerr (axe du champ longitudinal).

Cette méthode est la généralisation de la mé-

T;;;S(Vgﬁjf A Mken(619) thode utilisée pour déterminer les contributions
B.

o e ernce quadratiques en aimantation : les quantités a4 ()
et by(0) sur une surface (001) par R. Mattheis et
G. Quednau [152] et Postova et al; [153].

A Ho) 7

Longitudinal
axis (Hy)

Notre approche par la double analyse de Fou-

v rier en 6 et p permet de déterminer I’ensemble des

contributions & 'anisotropie du signal MO. Une
F1G. A.6 - Méthode du champ tour-

nant H() vérification de la validité physique de ces quan-

tités est possible par la confrontation des ampli-

tudes ay, et b, et des phases 0 et 0.
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A.3.2 La méthode «TBIIST»
A.3.2.a Les considérations théoriques

Considérons une couche mince soumise a deux champs magnétiques orthogo-
naux : I'un variable Hy, et 'autre Statique Hp (voir Fig. A.4-b page 122) et vérifiant
le modele de rotation cohérente de Stoner-Wolhlfart [226], i.e., toute variation d’ai-
mantation se traduit par une rotation & 'unisson des moments magnétiques. Cette
hypotheése est en général vérifiée si Hp est assez grand. La densité d’énergie libre to-
tale est la somme de ’énergie d’anisotropie magnétique E,(«), & priori non connue,
et de I'énergie Zeeman (M - (Hy 4+ Hp)). En utilisant les angles «, 6 définis par
rapport & un axe de référence arbitraire et 3 = § —6 —a (voir figure A.4-b), I'énergie
totale s’écrit :

E =E.(a) — MsHp sin(f8) — MsHp cos(B) (A.31)

ot Mg est 'aimantation a saturation. Pour un champ H = IfL + ng, on peut

déterminer la position du vecteur aimantation M qui correspond & un minimum

d’énergie :
O0Fa(0) _ o _  0Ea() g OsB) ) 0cos(B) oy 39)
oJel foJel foJel foJe

qui permet d’écrire I'équation paramétrique de My (Hp) pour un champ transverse

Hp donné :

OFEq. (% —0—0)
Hp, = 375 L 3 X » + Hptan(p)

(A.33)
My = Mgsin 8

Dans la suite, nous allons nous intéresser plus particuliérement aux solutions autour
de B =0 . Clest la partie du cycle My (Hp) autour de M = 0 qui est, dans notre
cas, la composante de 'aimantation sur ’axe de balayage (Hp) mesurée par MOKE
en configuration Kerr longitudinale, en 1¢ approximation (rotation Kerr ¥ o< Mp).
Pour un champ transverse Hp assez intense dans la direction 7/2 — 6, il existe une
solution particuliére S = 0 qui minimise ’énergie totale. La valeur du champ Hjp,

associée a cette solution particuliére est notée AH = Hp (Mg =0) :

L aEa(% B 9)

AH = Hy(My, = 0) = 3=

(A.34)

Le champ AH correspond au couple, normalisé par I'aimantation & saturation Mg,
exercé par ’échantillon sur le vecteur M aligné avec Hp. Lorsque Hj est balayé

autour de AH 'aimantation reste pratiquement alignée avec Hp, (3 est trés petit, ce
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qui permet d’effectuer un développement de Taylor et donne la position d’équilibre
pour une combinaison d’un champ Hj variable et Hp imposé :

Hymy ~0) = [Hp + 7 25550y, + 5 22430 (A.35)
avec my, 'aimantation longitudinale normalisée par Mg.
Le critére de stabilité du minimum d’énergie autour de 3 =0 :
82E> B 82Ea(% —0)

W 062 + MgHp >0 (A.36)

B=0
est vérifiée si le champ statique Hp est supérieur au champ d’anisotropie H,,;s =

2
Max MLSQ ggg(e) ‘ L’équation A.35 de Hj est une fonction linéaire de mj autour

1

de my = 0. La pente x ™" et Uintersection AH de la courbe Hp(mp) avec 'axe du

champ de balayage correspondent respectivement a la susceptibilité inverse initiale

et au couple, toutes deux en unité de champ (Oe)
— 2 s
X' (0) = Hp + 5 G5 (5 — 0)
AH (6) = 125 (3 — )

(A.37)

Pour un angle 6 la mesure de my, en fonction de Hy, en présence d’un champ per-

I respectivement proportionnels

pendiculaire Hp permet de déterminer AH et x~
a la dérivée premiére et seconde de I’énergie d’anisotropie magnétique dans le plan
d'une couche. Pour une série de mesures de AH et x ! effectuée a différents angles
polaires § une analyse de Fourier de des quantités AH (0) et x~*(0), permet de déter-
miner 'amplitude A,, (coefficient d’anisotropie) et la phase 6,, (position de 'axe de
facile aimantation) correspondant aux contributions de symétrie d’ordre m (27/m)
(cf .A.1.2.c page 120).

Cette méthode de détermination de la fonction d’énergie d’anisotropie ne néces-
site aucune hypothése préalable sur les contributions éventuelles & E,(). Un avan-
tage supplémentaire est le fait d’amplifier m fois les contributions de symétrie 27w /m
plus élevée par la mesure de la dérivée seconde (x 1) qui sont généralement plus
faibles que les contributions de symeétrie plus basse, et donc plus difficilement mesu-
rable. De plus en appliquant la méthode du champ tournant décrite précédemment
(A.3.1page 129) le signal magnéto-optique Kerr est corrigé de toutes les contributions
non linéaires en aimantation, ce qui est important pour obtenir une bonne précision
des mesures [142|. L’ensemble de cette méthode que j’ai développé au laboratoire avec
I’aide de G. Gewinner porte le nom de «TBIIST» pour « Transverse Bias Initial
Inverse Susceptibility». Une expérience « TBIIST» faite typiquement avec 36 angles
de mesure (12 orientations du champ pour chaque angle), dure 3 heures et donne,

outre la fonction F,(f), 'ensemble des contributions au signal magnéto-optique.
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Echantillon positionné a l'angle g,

Angle
2z
=@(i-1N=
0,=0 )12
suivant
rotation de I'échantillon
Angle :
27
6,=k-D7
suivant

Analyse de Fourrier
Détermination des coefficients :

a, (79} bq G, 1,(6,)

m|_est déterminé
par auto iteration

Configuration TBIIST
Mesure de L, (H)

Balayage de H

oA
H =X g,m +NH,

AH(6)
Analyse de Fourrier de | x-'(g)

Détermination des coefficients : 4,,, 6,

E©=4+) 4,0cxm©-4))]

Verification de la correlation des mesures
entre les deux méthodes

F1Gg. A.7 - Synoptique de la méthode de mesure TBIIST
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A.3.2.b Exemple de mesure TBIIST

La contribution dominante au signal Kerr est la contribution linéaire en aiman-
tation : aj les autres contributions au signal MO dans nos couches de Fe sont ty-
piquement inférieures a 15%, pour un angle d’incidence du faisceau laser de ~ 40°,
dans le cas de la mesure de la rotation Kerr ¢. Les mesures en ellipticité kerr e sont
en général plus sensibles aux conributions non linéaires en aimantation, qui peuvent
meéme représenter plus de 50% du signal MO. Pour les mesures TBIIST, I’ acquisition
du signal se fera en rotation Kerr de facon & minimiser les signaux indésirables.

Sur la figure A.8 on constate l'effet de la correction sur la mesure de x ' et AH

indispensable & une détermination précise des amplitudes A,, et des phases 6,,.

[N}
PO Y

o
.l P Y

Longitudinal Sweep field H, (in Oe)
i ¢ ‘

F1G. A.8 — Agrandissement de la variation linéaire de H, (mr) autour de mr = 0 en effectuant toute
les corrections nécessaires (droite H) et sans aucune correction des signaux quadratiques et de type polaires
(symboles ). Les courbes ont été obtenues sur un film épitaxié de 90 MC Fe/Si(111). Un champ transverse
de 30 Oe a été appliqué perpendiculaire au champ de balayage qui coincide avec la direction [121]. Dans
le coin supérieur gauche est représenté le cycle d’hystérésis complet pour Hg = 0 Oe (symboles o) et pour
Hp = 30 Oe (symboles H)

Un exemple de mesure TBIIST (AH(6) et x~1(#)) pour une couches minces de
1.7nm de Fe épitaxié sur Si(001) est donnée sur la figure A.9. Cette exemple illustre
la potentialité de la méthode TBIIST ou les contributions d’anisotropie magnétique
d’ordre 12 sont résolues. La figure A.10 donne les simulations des différentes contri-
butions a I’énergie d’anisotropie magnétique (magnéto-cristalline, uniaxiale) a partir

des constantes d’anisotropie déterminées expérimentalement.
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35
150
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In plane polar angle 6

1 en fonction

(a) Mesure expérimentale de x~
de 6 : symboles . 8 = 0°correspond a la direc-
tion < 100 >pe. On distingue les 4 pics prin-
cipaux en 6 = 30°, = 60°, = 120° et = 150°
et deux maxima secondaires situés a 6 = 90°
et = 180° et indiqués par des fléches. L’histo-
gramme représente les amplitudes des contribu-

2

tions m* X Ap, de symétrie 27 /m déterminées

A partir de 'analyse de Fourier de x~'(6)

AH (172-0) in Oe

10 12
330

240 270 300 360

In plane polar angle 8

(b) Mesure expérimentale de AH en fonction
de 6 (symboles ) correspondant a la dérivée pre-
miére de F,(0). Les oscillations d’ordre supé-
rieures sont moins accentuées que sur la dérivée

! ci-contre. L’histogramme repré-

seconde x~
sente les amplitudes des contributions m x A,

de symétrie 27 /m.

Fic. A.9 - Exemple de données TBIIST mesurées sur une couche mince de
20 MC de Fe (1.7nm) épitaxiée sur Si(001) (). Les courbes en rouge cor-
respondent & la simulation a partir des amplitudes A,, obtenues par décom-
position de Fourier de x '(6) et AH(#) mesurés. & et o correspondent res-
pectivement aux spectres de Fourier pour m < 8 et m < 12. Pour cet échan-
tillon : Ky /Mg = 25.47 Oe (Ky = 0.44 x 10° erg/cm?), K;/Mg = 33.55 Oe
(Ky = 0.57x10°% erg/cm?), K3/Mg = —43.29 Oe (K3 = —0.74 x 10° erg/cm?)
et K7/Mg = 40.22 Oe (K7 = 0.69 x 10° erg/cm?). Pour les valeurs de K,, posi-
tives (négatives), 'axe de facile aimantation associé correspond a une direction

[100] ([110]).
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Fic. A.10 - Simulations des différentes contributions a la densité d’énergie
d’anisotropie magnétique F,(0)/Mg (M) d’un film mince de 20 MC (1.7 nm) de
Fe sur Si(001) réalisées a partir des constantes d’anisotropie K, et des phases
0,, déterminées par TBIIST. Les courbes expérimentales sont celles données
sur la figure A.9. L’angle polaire # = 0 correspond a la direction [100]g,.
« La contribution uniaxiale Ey; /Mg est représentée par 4 sur le graphe du bas.
* La densité d’énergie magnéto-cristalline totale (e graphe du bas) qui est
la somme des contributions magnéto-cristalline (K,,) de symétrie 27 /m dont
chacune est tracée séparément sur le graphe du haut :
- m=4r—n=1:(K;) symbole @
— m=8+—n=23:(Kj) symbole e
-~ m=12+— n =7 :(K;) symbole o.
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D. Berling, D. Bolmont, A. Mehdaoui and B. Loegel.
Physica C, Vol. 235 (1994) 2737-2738

Low field ac susceptibility in Hg-1223 polycristals.

D. Berling, E. V. Antipov, J. J. Caponi, M. F. Gorius, B. Loegel, A. Mehdaoui, J. L.
Tholence.

Physica C, Vol.225 (1994) 212-217.

B.2 Communications

B.2.1 Communications Orales Invitées

[CL.1] Croissance de couches minces de fer épitaziées sur silicium (001) - Propriétés magnétiques.

D. Berling — 45 minutes
15°™¢ Journées Surfaces - Interfaces (JSI 2001) — Théme Magnétisme, 25-26 Janvier 2001,
Rennes (France)

B.2.2 Communications Orales — Ecoles

[CE.1] Magneto-optical Kerr effect of thin epitaxial magnetic Fe layers grown on Si(111) : Fine

analysis of the different contributions to the signal.

D. Berling — 1 heure

International School of Solid State Physics, 33" course : EPltaxy and OPTics and Semiconduc-
tors (EPIOPTICS 8), 20-26 Juillet 2004, Erice - Sicile (Italie)

B.2.3 Communications Orales

[CO.1] Is the Surface Roughness the Main Origin of the Uniaxial Magnetic Anisotropy Induced in

Ferromagnetic Thin Films Deposited at Oblique Incidence ¢

J.L. Bubendorff, S. Zabrocki, D. Berling, G. Garreau, S. Hajjar, R. Jaafar, A. Mehdaoui,
C. Pirri, G. Gewinner.

International Conference on Nanoscience and Technology : NANO9 meets STM06 (ICN&T2006),
30 Juillet-4 Aodt 2006, Bale (Suisse).

[CO.2] Growth and magnetic properties of Co-2MnSi Heusler alloy thin films on Si(001).

R. Stephan, A. Mehdaoui, D. Berling, S. Zabrocki, P. Wetzel, G. Gewinner, G. Garreau, J.L.
Bubendorff, C. Pirri.
24" European Conference on Surface Science (ECOSS 24), 4-8 Septembre 2006, Paris.

[CO.3] Modifying the magnetic properties by manipulating the surface morphology in the Fe/Si(111)

and Fe/Si(001) systems.

R. Stephan, A. Mehdaoui, D. Berling, S. Zabrocki, P. Wetzel, G. Gewinner, G. Garreau, J.L.
Bubendorff, C. Pirri.

24" European Conference on Surface Science (ECOSS 24), 4-8 Septembre 2006, Paris.

141



B.2. Communications

[CO.4]

[CO.5]

[CO.6]

[CO.7]

[CO.8]

Corrélation entre propriétés magnétiques et morphologies de surfaces.
D. Berling
Journée Nanostructure , 26 Mai 2005, Mulhouse (France).

Effect of oblique evapooration onto morphology and magnetic anisotropy in iron films deposited
on ultrathin iron silicides.

J.L. Bubendorff, G. Garreau, S. Zabroki, S. Hajjar, D. Berling, A. Mehdaoui, G. Gewinner, C.
Pirri.

European Materials Research Society - E-MRS 2005 Spring meeting, Symposium B : Spintronics,
31 Mai- 3 Juin 2005, Strasbourg (France).

Growth and spin reorientation transition in thin iron films.

G. Garreau, J.L. Bubendorff, S. Hajjar, D. Berling, A. Mehdaoui, S. Zabrocki, G. Gewinner and
P. Pirri

8'" Internationnal Conference on the Structure of Surface, 18-22 Juillet 2005, Munich (Alle-
magne).

Epitaxial magnetic Fe layers grown on Si(001) by means of a template method.

P. Bertoncini, D. Berling, P. Wetzel, A. Mehdaoui, B. Loegel, G. Gewinner, C. Ulhag-Bouillet,
V. Pierron-Bohnés.

European Materials Research Society - E-MRS 2000 Spring meeting

Symposium F : Epitaxial nanometer, Juin 2000, Strasbourg (France).

Epitaxie d'aliages Fei—, Co, BCC sur Si(001).

P. Wetzel, P. Bertoncini, D. Berling, G. Gewinner, C. Ulhag-Bouillet, V. Pierron-Bohnés.
7éme Journée de la Matiére Condensée (JMC7 2000), 29 Aoiit - 1 Septembre 2000, Poitiers
(France)

Minicolloque 2 : Physique de la croissance et ordre dans les couches minces.

B.2.4 Communications «Poster»

B.2.4.a Congrés—Colloques internationaux

[CL1]

[CL2]

[CL3]

FeyNiiwpo—z nanometric films deposited by laser ablation on SiOs/Si substrates.

G. Leggieri, D. Berling, A. P. Caricato, E. Denys, M. Fernandez, S. Luby, A. Luches M.
Martino, P. Mengucci

5" International Conference on Photo-Excited Processes and Applications (5-ICPEPA), 3-7 Sep-
tembre 2006, Charlottesville (Virginia - USA).

Origin of the uniazial magnetic anisotropy induced in ferromagnetic thin films deposited at
oblique incidence.

J.L. Bubendorff, S. Zabrocki, D. Berling, G. Garreau, S. Hajjar, A. Mehdaoui, R. Jaafar,
C. Pirri, G. Gewinner.

24" European Conference on Surface Science (ECOSS 24), 4-8 Septembre 2006, Paris.

Accurate measurement of the in-plane magnetic anisotropy energy function in ultra thin films
by magneto-optics.

R. Stephan, D. Berling, A. Mehdaoui, S. Zabrocki, P. Wetzel, G. Gewinner.

24" European Conference on Surface Science (ECOSS 24), 4-8 Septembre 2006, Paris.
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[CL4]

[CL5]

[CL6]

[CL7]

[CLS]

[CL]

[CL10]

[CL11]

[CL12]

[CL13]

Strain state in bee Fe films grown on Si(111).

R. Stephan, A. Mehdaoui, D. Berling, P. Wetzel, G. Gewinner, S. Zabrocki, G. Garreau,
J.L. Bubendorff, C. Pirri, N Boudet, J.F. Berer.

24" European Conference on Surface Science (ECOSS 24), 4-8 Septembre 2006, Paris.

Effect of oblique evapooration onto morphology and magnetic anisotropy in iron films depo-
sited on ultrathin iron silicides.

J.L. Bubendorff, G. Garreau, S. Zabroki, S. Hajjar, D. Berling, A. Mehdaoui, G. Gewinner,
C. Pirri.

European Materials Research Society - E-MRS 2005 Spring meeting, Symposium B : Spintronics,
31 Mai- 3 Juin 2005, Strasbourg (France).

Control of the magnetic anisotropy in thin Fe films by geometry deposition.

J.L. Bubendorff, G. Garreau, S. Hajjar, D. Berling,A. Mehdaoui, S. Zabrocki, G. Gewinner,
C. Pirri.

23" European Conference on Surface Science (ECOSS 23), 4-9 Septembre 2004, Berlin (Alle-
magne).

Magnetic anisotropy versus morphology in Fe films deposited on ultrathin iron silicide.

G. Garreau, J.L.. Bubbendorff, S. Hajjar, and C. Pirri

D. Berling, S. Zabrocki, A. Mehdaoui, R. Stephan, P. Wetzel and G. Gewinner.

Second Seeheim Conference on Magnetisme, 27 Juin — 1 Juillet 2004, Seeheim (Allemagne).

Anisotropie magnétocristalline et uniazial de couches minces de Fe épitaxiés sur Si(111) et
Si(001).

R. Stephan, A. Mehdaoui, D. Berling, D. Bolmont, G. Gewinner and P. Wetzel.

Trends in Materials and Nanosciences, 1-3 Octobre 2003, Strasbourg. (France)

Magnetic Anisotropies versus Morphology in Fe films deposited on ultra thin Iron Silicides.
G.Garreau, S. Hajjar, J.L. Bubendorff, D. Berling, A. Mehdaoui, D. Bolmont, G. Gewinner
and C. Pirri.

Trends in Materials and Nanosciences, 1-3 Octobre 2003, Strasbourg (France).

Diffraction Anomalous Fine Structure.

V. Pierron-Bohnes, O. Ersen, C. Ulhag-Bouillet, M. Gailhanou, H. Renevier, A. Marty, D.
Haley, C. Pirri, M. H. Tuilier, D. Berling

Trends in Materials and Nanosciences, 1-3 Octobre 2003, Strasbourg (France).

Sizth-order contribution to the cubic anisotropy in epitazial Fe(111) thin film grown on
Si(111).

M. Kak, R. Stephan, A. Mehdaoui, D. Berling, D. Bolmont, G. Gewinner and P. Wetzel.
22" European Conference on Surface Science (ECOSS 22), 7-13 Septembre 2003, Prague (Ré-
publique Tcheque).

DAFS experiments in CoFeSi and CoPt alloy layers.

O. Ersen, c. Ulhag-Bouillet, M.C. Cadeville, V. Pierron-Bohnes, C. Pirri, M. H. Tuillier, D.
Berling, M. Gailhamou, R. Renivier, A. Marty, B. Gilles, D. Halley.

European Materials Research Society - E-MRS 2002 Spring meeting, Symposium M : Stress and
strain in heteroepitaxy, 18-21 Juin 2002, Strasbourg (France).

Crystallographic structure of ternary silicide nanocrystallites in thin films epitazy on Si(111) :
A DAFS and HRTEM Study.
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[CL14]

[CL15]

[CL16]

[CL.17]

[CL18]

[CL.19]

[CI.20]

[CL.21]

[C1.22]

O. Ersen, V. Pierron-Bohneés, C. Ulhag-Bouillet, C. Pirri, M. H. Tuillier, D. Berling, M.
Gailhamou, D. Thiaudiére.

Conference on Nanometer-Scale Science and Technology and 21°" European Conference on Sur-
face Science (NANO-7/ECOSS-21) : Diffusion and Growth, 24-28 Juin 2002, Malmé (Sweden).

Role of strain in the magnetic anisotroy of Fe films epitazialy grown on Si(001).

P. Bertoncini, P. Wetzel, A. Mehdaoui, B. Loegel, D. Berling, G. Gewinner, V. Pierron-
Bohnés, H. Renevier and J. F. Bérar.

European Materials Research Society - E-MRS 2001 Spring meeting, 5-8 Juin 2001, Strasbourg
(France).

Epitazy stabilized CaF2-type ternery CoyFei—.Sip Silicides on Si(111) - DAFS and HRTEM
Measurements.

O. Ersen, V. Pierron-Bohnés, C. Ulhag-Bouillet, C. Pirri, M. H. Tuillier and D. Berling.
European Materials Research Society - E-MRS 2001 Spring meeting, Symposium M : Stress and
strain in heteroepitaxy, 5-8 Juin 2001, Strasbourg (France).

DAFS Study of ternary Cobalt and Iron silicides epitaxied on Si(111).
O. Ersen, V. Pierron-Bohnés, C. Pirri, M. H. Tuillier,D. Berling, M. Gailhanou.
European Materials Research Society - E-MRS 2001 Spring meeting, Symposium D : Second in-

ternational conference on silicon epitaxy and heterostructure, 5-8 Juin 2001, Strasbourg (France).

DAFS Study of ternary Cobalt and Iron silicides epitaxied on Si(111).

O. Ersen, C. Ulhag-Bouillet, C. Pirri, M. H. Tuillier, D. Berling, P. Bertoncini M. Gailha-
nou, D. Thiaudére and V. Pierron-Bohnés.

Conférence sur la diffusion réactive DIFTRANS 2001, Juin 2001 (Ukraine)

Rotation of in plane magnetic anisotropie of epitazial bec Fe on Si(001).

P. Bertoncini, P. Wetzel, D. Berling, A. Mehdaoui, B. Loegel, D. Bolmont, G. Gewinner.
Condensed Matter Division de la Société Européenne de Physique (EPS - CMD18), 13-17 Mars
2000, Montreux (Suisse).

Epitazial magnetic Fe layers grown on Si(001) by means of a template method.

P. Bertoncini, D. Berling , P. Wetzel , C. Pirri, A. Mehdaoui, B. Loegel, G. Gewinner, C.
Ulhag-Bouillet, V. Pierron-Bohnés.

European Conference on Surface Science (ECOSS-18) : Diffusion and Growth, 21-24 Septembre
1999, Vienne (Autriche).

Magnetic properties of epitaxial Fei45Sii—g films grown on Si(111).

D. Berling, P. Wetzel, C. Pirri, S. Hong, M.C. Hanf, A. Mehdaoui, B. Loegel, M. H. Tuilier
and G. Gewinner.

17" General Conference of the Condensed Matter Division de la société Européenne de Physique
(CDM 17 - EPS), 24-28 Aot 1998, Grenoble (France).

Epitazy of thin ternary Fey, Co1—5Siz silicide films on Si(111).

L. Khouchaf, D. Berling, V. Pierron-Bohnés, C. Pirri, S. Hong , P. Wetzel, G. Gewinner,
M. H. Tuilier, and R. Cortes.

Materials Research Society Spring Metting (MRS 98), 13-17 Avril 1998, San Fransisco-Ca (USA).

Electrical and magnetic study of the Isolating - Superconducting transition of PbScTaO —
YBaCuO composites.
S. Regnier, C. Caranoni and J. Marfaing, D. Berling, B. Loegel, A. Mehdaoui, B. Czyzak,
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[CL.23]

[CL.24]

[CL.25]

[CL26]

[C1.27]

[CL28]

[CL.29]

B. Andrejewski, J. Stankowski and B. Hilczer

X1¢™ Seminaire : " Structural and Ferroelectric Phase Transitions ", 13-18 Mai 1998, Liblice
(Rép. Tcheque).

Correlation between laser ablated superconducting films and ac susceptibility.

D. Berling, A. Del Vecchio, A. Mehdaoui, G. Leggieri, M. Luisa de Giorgi, A. Luches, L.
Tapfer, B. Loegel.

European Materials Research Society, E-MRS 1996 Spring meeting - Symposium F : High Tempe-
rature Superconducting Thin Films : Growth Mecanisms - Interfaces -Multilayers, 4-7 Juin 1996,
Strasbourg (France).

Magnetic properties of high quality superconducting laser ablated thin films.

D. Berling, S. Acquaviva, A. Del Vecchio, G. Leggieri, B. Loegel, A. Luches, A. Mehdaoui,
L. Tapfer.

5" World Congres on Superconductivity. 7-11 Juillet 1996, Budapest (Hongrie).

The influence of texturing through zone melting or hot pressing under magnetic fields on the
magnetic susceptibility of high temperature superconding ceramics.

A. Mehdaoui, J. Beille, D. Berling, D. Bourgault, B. Loegel, J. G. Noudem, L. Porcar, R.
Tournier.

5" World Congres on Superconductivity. 7-11 Juillet 1996, Budapest (Hongrie)

Reactive laser deposition of YBaCuO and ErBaCuO films : a complete XRD structural study
and magnetic characterization.

D. Berling, A. Mehdaoui, D. Bolmont, B. Loegel, G. Leggieri, M. Luisa de Giorgi, S. Ac-
quaviva, A. Luches, A. Del Vecchio.

European Materials Research Society, E-MRS 1995 Spring meeting Symposium F : Third Inter-
national Conference on Laser Ablation - COLA'95 : 22-26 Mai 1995, Strasbourg (France).

Laser reactive ablation deposition of YBaCuO and ErBaCuO films.

G. Leggieri, A. Luches, S. Acquaviva, D. Berling, D. Bolmont, B. Loegel, A. Mehdaoui, A.
Del Vecchio, F. De Riccardis.

Societa Italiana di Fisica - Congresso Nazionale, 28 Octobre-2 Novembre 1995, Naple (ltalie).

A comparative study of intergranular pinning strengths in high temperature superconductors.
D. Berling, D. Bolmont, A. Mehdaoui and B. Loegel.

International Conference on Magnetism and Mechanisms of Superconductivity in High Tempera-
ture Superconductors (M2SHTSC V), 5-9 Juillet 1994, Grenoble (France).

Influence of Processing on the irreversibility line and the anisotropy of high temperature
superconductors in the low field limit.

D. Berling, D. Bolmont, D. Bourgault, P. Danesi, B. Loegel, A. Mehdaoui, R. Tournier.
International Conference on Modern Aspects of Superconductivity (ICMAS 93), 13-15 Décembre
1993, Paris - Marne La Vallée (France).

B.2.4.b Congrés—Colloques nationaux

[CN.1] Corrélation entre morphologie, structure et propriétés magnétiques du systéeme Si/Fe/Si(111).

R. Stephan, A. Mehdaoui, D. Berling, D. Bolmont, G. Gewinner, P. Wetzel, S. Zabrocki,
S. Hajjar, G. Garreau, J.L. Bubendorff, C. Pirri.
10°™¢ Colloque Louis Neel, 21-23 Septembre 2005, Dourdan.
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[CN.2]

[CN.3]

[CN.4]

[CN.5]

[CN.6]

[CN.7]

[CN.g]

[CN.9]

[CN.10]

[CN.11]

Corrélation entre morphologie, structure et propriétés magnétiques du systéme Fe/Si(111).
R. Stephan, A. Mehdaoui, D. Berling, D. Bolmont, G. Gewinner, P. Wetzel, S. Zabrocki,
S. Hajjar, G. Garreau, J.L. Bubendorff.

Conférence générale de la Société francaise de Physique (SFP) 29 Aout - 2 Septembre 2005,
Lille.

Anisotropie uniaziale induite par la couche de couverture : Etude du systéme Fe/Si(111).
R. Stephan, A. Mehdaoui, D. Berling, D. Bolmont, G. Gewinner and P. Wetzel.
Journée de la Matiére Condensée (JMC9) 30 Aoiit — 3 Septembre 2004, Nancy.

Détermination précise de la fonction d’énergie d’anisotropie de couches minces par mesures
magnéto — optiques : Méthode (TBIIST).

S. Zabrocki, R. Stephan, A. Mehdaoui, P. Wetzel, D. Bolmont, G. Gewinner and D. Ber-
ling.

9°™e Colloque Louis Neel, 17-19 Mars 2004, Autrans.

Corrélation entre ’anisotropie magnétique et la morphologie de couches minces de fer épi-
taxiées sur silicium (111).

S. Zabrocki, S. Hajjar, G. Garreau, J.L.. Bubendorff, D. Bolmont, C. Pirri, G. Gewinner and
D. Berling.

9°™e Colloque Louis Neel, 17-19 Mars 2004, Autrans.

Influence de la couche de couverture sur les propriétés d’anisotropie magnétique de couches
minces de Fe sur Si(111).

R. Stephan, D. Berling, A. Mehdaoui, P. Wetzel, D. Bolmont, and G. Gewinner.

9°™e Colloque Louis Neel, 17-19 mars 2004, Autrans.

Manipulation de I’anisotropie magnétique de films minces de Fe épitaxiés sur Si(111) par
dépot de Silicium.

R. Stephan, P. Wetzel, D. Berling, A. Mehdaoui D. Bolmont et, G. Gewinner.

18°™¢ Journée Surfaces — Interfaces (JSI 2004), 28-30 Janvier 2004, Mulhouse.

Mesure précise de l’anisotropie magnétique dans des films minces de Fe épitaziés sur Si(111).
R. Stephan, A. Mehdaoui, P. Wetzel, D. Bolmont, G. Gewinner et D. Berling.
18°™¢ Journée Surfaces — Interfaces (JSI 2004), 28-30 Janvier 2004, Mulhouse.

Croissance et anisotropie magnétique de couches minces de Fe épitaxiées sur une couches
tampon de siliciure de Fe.

D. Berling, G. Garreau, J.L.. Bubbendorff, S. Hajjar, A. Mehdaoui, S. Zabrocki, G. Ge-
winner, S. Boukari, E. Beaurepaire et C. Pirri.

18°™¢ Journée Surfaces — Interfaces (JSI 2004), 28-30 Janvier 2004, Mulhouse.

Anisotropies magnétocristallines et uniaziales dans des films minces de Fe épitaxiés sur
substrat de Si(111).

M. Kak, R. Stephan, A. Mehdaoui, D. Berling, D. Bolmont, G. Gewinner and P. Wetzel.
Conférence générale de la Société francaise de Physique (SFP) Juillet 2003, Lyon.

Contraintes dans des couches minces de fer épitaxiées sur Si(001).

M. Kak, P. Bertoncini, D. Berling, A. Mehdaoui, B. Loegel, P. Wetzel, G. Gewinner and
V. Pierron-Bohnés.

Conférence générale de la Société francaise de Physique (SFP) et 8°™¢ Journées de la Matiére
Condensée juillet 2002, Marseille.
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[CN.12|

[CN.13]

[CN.14]

[CN.15]

[CN.16]

[ON.17]

[CN.18]

[ON.19]

[CN.20]

[CN.21]

Etude de couches minces d’alliages par DAFS.
O. Ersen, V. Pierron-Bohnés, D. Berling, C. Pirri, M. H. Tuillier, R. Renivier, M. Gailha-
mou.

Conférence générale de la Société francaise de Physique (SFP), 9-13 Juillet 2001, Strasbourg

Structure et magnétisme de couches ultra minces d’alliages Fei—5 Coy épitaxiées sur Si(001).
P. Bertoncini, P. Wetzel, D. Berling, A. Mehdaoui, B. Loegel, G. Gewinner, C. Ulhaqg-
Bouillet, V. Pierron-Bohnés.

7™ Colloque Louis Neel : Couches minces et nanostructures magnétiques, 6-9 Mars 2001,
Dourdan.

Influence des contraintes sur les propriétés d’anisotropie magnetique de couches de fer en
epitaxies sur Si(001).

P. Bertoncini, P. Wetzel, D. Berling, A. Mehdaoui, B. Loegel, G. Gewinner, V. Pierron-
Bohnés.

7¢™¢ Journée de la Matiére Condensée (JMC7 2000), 29 Aoiit-1 Septembre 2000, Poitiers.

Influence de la géométrie d’évaporation sur les caractéristiques magnétique de couches de
fer épitaxiées sur silicium (100).

D. Berling , A. Mehdaoui,P. Bertoncini, P. Wetzel , B. Loegel and G. Gewinner.

6°™¢ Colloque Louis Neel : Couches minces et nanostrusctures magnétiques, 3-5 Juin 1999,

Dieppe.

Magnetic properties of epitazial FeiyoSii—» films grown on Si(111).

D. Berling, P. Wetzel, C. Pirri, S. Hong, M.C. Hanf, A. Mehdaoui, B. Loegel, M. H. Tuilier
and G. Gewinner.

6°™¢ Journée de la Matiére Condensée de la Société Francaise de Physique(JMC6 - SFP), 24-28
Aolit 1998, Grenoble.

Observation de couches minces d’alliages ternaires (Co,Fe)Siy epitaxiées sur sillicium (111).
P. Bertoncini, C. Ulhag-Bouillet, V. Pierron-Bohnés, D. Berling, C. Pirri, S. Hong, P.
Wetzel, G. Gewinner.

Trinoculaire 98 des microscopies, 29 Juin — 3 Juillet 1998, lllkirch Graffenstaden.

Propriétés magnétiques de couches Fe(Sil-v Fex) épitaziées sur Si(111).

D. Berling, G. Gewinner, S. Hong, M.C. Hanf, B. Loegel, A. Mehdaoui, C. Pirri, M. H.
Tuilier, P. Wetzel.

Journée Surfaces Interfaces 1999 (JSI 99), 28-29 Janvier 1999, Paris Sud - Orsay.

Etude structurale de siliciures ternaires Feg Coi—4Sia epitaxiées sur Si(111).
D. Berling, L. Khouchaf, M. H. Tuilier, S. Hong, P. Wetzel, G. Gewinner et C. Pirri.
Congres Général de la Société Francaise de Physique (SFP), 7-10 Juillet 1997, Paris.

Couplage inter-granulaire dans les céramiques supraconductrices haute température critique
en relation avec leur technique de fabrication.

D. Berling B. Loegel, A. Mehdaoui.

Joints inter-granulaires et inter-phases dans les matériaux, 8-10 Octobre 1997, Les Issambres.

Caractérisation de composites supraconducteurs par susceptibilité compleze.

D. Berling, A. Mehdaoui et B. Loegel, L. Richard et J. Rabier.

1°" colloque sur les composites Actifs, Supraconducteur, 11-12 Septembre 1996 , Toulon-La
Garde.
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[CN.22|

[CN.23]

B.3

[GDR1]

[GDR2]

[GDR3]|

[GDRA]|

[GDR5]

[GDR6]

[GDR7|

La susceptibilité alternative : Effet de la fréquence et énergie d’activation dans les SHTC.
D. Berling, D. Bolmont, A. Mehdaoui and B. Loegel.
3°™¢ Journée de la Matiére Condensée (SFP), 29 Aoiit—3 Septembre 1994, Rennes.

Shift of irreversibility lines and anisotropy in textured high temperature superconductors.
D. Berling B. Loegel, A. Mehdaoui, P. Danesi, D. Bolmont.
Congrés Physique en Herbe (PeH 93), 28 Juin—2 Juillet 1993, Paris.

Participation & GDR et des Journées d’étude

La rugosité de surface est-elle a lorigine de l’anisotropie magnétique dans des couches
minces ferromagnétique déposées a incidence oblique ?

J.L. Bubendorff, S. Zabrocki,G. Garreau, S. Hajjar, R. Jaafar, D. Berling, A. Mehdaoui,
C. Pirri and G. Gewinner.

GDR Nano Mulhouse, 31 Mars 2006, Mulhouse (France).

Influence de la morphologie de linterface Au/Fe sur les propriétés magnétiques du systeme
Au/Fe/Si(111)

R. Stephan, A. Mehdaoui, D. Berling, P. Wetzel,G. Gewinner, S. Zabrocki, G. Garreau,
J.L. Bubendorff, C. Pirri.

GDR Nano Mulhouse, 31 Mars 2006, Mulhouse (France).

Correlation between morphology, structure and magnetic properties in the Fe/Si(111) sys-
tem.

R. Stephan, A. Mehdaoui, D. Berling, D. Bolmont, G. Gewinner, P. Wetzel, S. Zabrocki,
S. Hajjar, G. Garreau, J.L. Bubendorff, C. Pirri.

GDR-SESAME, 6-7 Décembre 2005, Grenoble (France).

Morphologie, structure et propriétés d’anisotropie magnétique des systémes Si/Fe/Si(111)
et Au/Fe/Si(111).

R. Stephan, A. Mehdaoui, D. Berling, D. Bolmont, G. Gewinner, P. Wetzel, S. Zabrocki,
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