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Introduction générale

En 2007, le prix Nobel de physique a été décerné a Albert Fert et Peter Griinberg pour leurs travaux sur
la magnétorésistance géante dans les multicouches magnétiques [Baibich et al., 1988, Binasch et al., 1989].
Cette technologie a permis de faire progresser les domaines de 'informatique et des télécommunications
ainsi que l'industrie des capteurs magnétiques. Les recherches dans ce domaine ne cessent de se multi-
plier. Elles visent la miniaturisation des composants tout en maintenant une forte sensibilité magnétique
et un faible niveau de bruit. Au début des années 90, un intérét a été porté sur la magnétorésistance
dans les oxydes de manganése & structure pérovskite. Ces matériaux ont des propriétés structurales et
magnétiques riches. De nombreuses études ont mis en évidence de fortes valeurs de magnétorésistance a
basse température ou a fort champ magnétique. Les effets magnétoreésistifs a faible champ magnétique
ont également été étudiés sur des structures & joints de grain (matériaux polycristallins, bicristaux, step
edge, etc.), des hétérostructures (jonctions tunnel) et des nanoconstrictions qui induisent la présence de
parois de domaine.

Notre étude porte sur I'oxyde de manganése Lag 7Srg sMnO3z (LSMO) en couches minces. Ce matériau
est ferromagnétique & température ambiante, ce qui présente un intérét pour la réalisation de capteurs
magnétiques non refroidis. Des résultats précédents réalisés par notre équipe ont montré qu’il est possible
de modifier et de controler ’anisotropie magnétique en utilisant un substrat vicinal. L’objectif de ce travail
est d’étudier & température ambiante les propriétés électriques et magnétiques de couches LSMO gravées
et déposées sur un substrat SrTiOg vicinal, afin de comprendre l'effet de la vicinalité et de la taille des
motifs gravés sur le retournement des domaines magnétiques, sur ’allure de la magnétorésistance a faible
champ et sur la sensibilité magnétique (exprimée en %/T ou mV/V/T).

Ce manuscrit est organisé en trois chapitres:

— Le premier chapitre présente une étude bibliographique qui comprend d’abord des généralités sur
les domaines magnétiques, le retournement de l'aimantation et le trainage magnétique. Il traite
ensuite les différents effets magnétorésistifs qui existent et présente quelques ordres de grandeurs
issus de la littérature. Enfin, il décrit les propriétés physiques, magnétiques et magnétorésistives
des oxydes de manganése et plus particuliérement la magnétorésistance a faible champ magnétique
dans le LSMO.

— Le deuxiéme chapitre décrit les caractéristiques des échantillons ainsi que les différents dispositifs
expérimentaux utilisés. Nous faisons un rappel sur le principe de la microscopie magnéto-optique
par effet Kerr (MOKE), et présentons les caractéristiques du systéme de mesure MOKE et celles
du systéme de mesure de magnétorésistance a température ambiante.

— Le troisiéme chapitre est dédié aux résultats de microscopie MOKE et de magnétorésistance de trois
couches minces LSMO déposées sur substrats SrTiO3 (STO) vicinaux et non vicinaux. Il présente
une étude de la magnétorésistance dans la gamme +97 mT ainsi que les valeurs de sensibilité en
fonction de I’épaisseur, de la taille des motifs et de la direction du champ par rapport aux marches et
au courant. Nous étudions ensuite la gamme de champ +6 mT ou trois processus de retournement
de Yaimantation ont été observés par microscopie MOKE. Pour chaque type de retournement, trois
mesures sont présentées: la mesure MOKE (images des domaines et cycles d’hystérésis), la mesure
de 'aimantation en fonction du temps et la mesure de la magnétorésistance. Nous avons également
étudié leffet de la largeur du motif, de 1’épaisseur de la couche et de la direction du champ par
rapport aux marches du substrat vicinal, au courant électrique et a la longueur du motif sur les
domaines magnétiques, le cycle d’hystérésis, le trainage magnétique et la magnétorésistance. Nous
avons enfin effectué les calculs de sensibilité magnétique et de bruit basse fréquence permettant de
conclure sur les performances de cette structure en tant qu’éventuel capteur magnétorésistif.






Chapitre 1
Synthése bibliographique

1.1. Préambule aux domaines magnétiques

Au niveau atomique, le magnétisme résulte du mouvement des électrons. La rotation autour du noyau
définit le moment orbital. La rotation des électrons sur eux mémes définit le moment magnétique de
I’électron appelé spin. Le moment magnétique total est la somme des moments orbitaux et de spin
[Morrish, 1983, Barbara et al., 1988, Noziéres, 1998].

A Déchelle atomique, des interactions électrostatiques entre électrons d’atomes voisins conduisent
a un couplage des spins des électrons. Ces interactions a trés courte distance, qualifiées d’interactions
d’échange, conduisent a un terme d’énergie d’échange qui, suivant les matériaux, peut soit favoriser un
ordre magnétique dans lequel les moments s’alignent parallélement entre eux (ordre ferromagnétique) soit
un ordre dans lequel les plus proches voisins s’alignent antiparalléle, pour former deux sous réseaux de
signes opposés (ordre ferromagnétique ou ferrimagnétique, figure 1.1.1).

Dans le cadre de cette thése, seul le cas ferromagnétique sera détaillé. Les matériaux ferromagnétiques
acquiérent une aimantation élevée sous 'effet d’un champ magnétique extérieur (H) et conservent une
aimantation importante méme & champ nul. Cette aimantation dépend de la température (figure 1.1.2).

A température suffisamment élevée, 1’énergie thermique kg7 devient supérieur a I’énergie d’échange.
L’ordre magnétique a 1’échelle atomique disparait et le matériau entre alors dans un état paramagnétique
(figure 1.1.1). La transition s’opére a une température T'c, température de Curie.

Au dela d’une distance inter-atomique, l'interaction d’échange devient complétement négligeable. Un
autre type d’interaction est & prendre en compte. Il s’agit de l'interaction magnétique ’classique’ entre
dipoles. Cette interaction est une interaction a ’grande distance’. En effet, ’énergie magnétostatique
associée décroit comme le cube de la distance d de séparation entre dipoles alors que l'interaction d’échange
décroit comme d'°. On démontre que cette interaction magnétique dipolaire est la source d'un champ
démagnétisant (Hy) qui s’oppose localement a ’aimantation, et qui conduit & désaimanter le matériau.
Dans le cas d’un ellipsoide de révolution, ’aimantation volumique (M) et Hy sont uniformes. H,; s’exprime
par la relation :

— N - ]\7
Hy=—
Ho
avec N le facteur démagnétisant (N vaut 1/3 pour une sphére, tend vers 1 pour un échantillon
ellipsoidal aplati avec un champ appliqué perpendiculaire, et tend vers O pour un cylindre long avec le
champ appliqué suivant I’axe de révolution).

La minimisation de 1’énergie d’un systéme ferromagnétique requiert donc d’un coté l'alignement des
moments magnétiques (augmentation de M) pour minimiser les interactions d’échange et d’un autre coté
le désalignement des moments magnétiques (diminution de M), favorisé par les interactions dipolaires.
La contadiction est levée par la création des domaines magnétiques dont la distribution dépend de termes
d’énergie complémentaires qui seront détaillés au paragraphe 1.2.2.

(1.1.1)
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(T1<Tc<T2<T3). (b)- Variation thermique de ’aimantation.
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1.2. Domaines magnétiques

1.2.1. Qu’est qu’un domaine magnétique

On appelle domaine magnétique ou "domaine de Weiss" chaque région dans laquelle tous les moments
magnétiques sont paralléles les uns par rapport aux autres. Les domaines magnétiques ont des formes treés
variables. Toutes les propriétés magnétiques des matériaux (la perméabilité, I’hystérésis, etc) dépendent de
la structure des domaines magnétiques (la forme, la dimension et l’orientation des moments magnétiques)
sous l'effet d’'un champ magnétique extérieur.

1.2.2. Origine des domaines magnétiques

Energies

L’origine des domaines magnétiques repose sur la compétition entre différents termes d’énergie magné-
tique définis ci-dessous : énergie magnétostatique FEis, énergie magnéto-élastique E,, énergie d’échange
Ep, énergie Zeeman Ez et énergie magnétocristalline Ey. On peut montrer qu’a température 7', volume V
et une excitation magnétique H donnée, I’état magnétique le plus favorable correspond & la minimisation
de ’énergie libre définie par [De Lacheisserie, 1999a] :

Eiot = Eint + B + Ecn + Ems + Ez (1.2.1)

ou Fin: est 'énergie interne non magnétique.

Energie d’échange L’énergie d’échange résulte de l'interaction entre les domaines. L’énergie est mini-
male lorsque les moments sont alignés :

%) (1.2.2)

ou la constante Jg, est appelée intégrale d’échange ou constante de couplage, S; ; les moments de
spin. Dans le cas des ferromagnétiques, Jo, est positif, ce qui impose I'alignement dans le méme sens
des spins 5; ;. Cela permet de minimiser ’énergie d’échange, afin de tendre vers la structure la plus
stable (& l'intérieur d’'un domaine, tous les moments sont orientés dans le méme sens). Dans le cas
ferrimagnérique ou antiferromagnétique, Jg, est négatif et les moments les plus proches voisins s’alignent
de facon antiparalléle [Alves et Barrué, 2004].

Energie magnétostatique L’énergie magnétostatique Eyg est liée aux champs démagnétisants internes
H, (équation 1.1.1) qui tendent & minimiser le parcours des lignes de champ par la création de nouveaux
domaines. Dans le cas d’un ruban magnétique, 1’énergie magnétostatique s’exprime comme suit :

— M?
By =pio- H - Mo — g N - =t (1.2.3)

ou H est le champ extérieur appliqué, M, est 'aimantation a saturation et N est le facteur déma-
gnétisant dans la direction paralléle au ruban. Le premier terme de 1’expression montre une interaction
avec le champ. Le deuxiéme terme montre que ’énergie dépend de la forme [Alves et Barrué, 2004].

Energie magnéto-élastique L’énergie magnéto-élastique F, résulte de Porientation préférentielle de
I’aimantation lorsque le cristal est sous contrainte mécanique. L’application d’une contrainte o provoque
une déformation du réseau atomique qui va induire une énergie d’anisotropie. Dans le cas d’une contrainte
élastique et pour un matériau considéré isotrope, cette énergie s’exprime comme suit :

3
E, = —3 ‘X -0 -cos® (1.2.4)

ol )\, coefficient de magnétostriction & saturation, est ’allongement relatif maximal du matériau
lorsqu’il est sous ’effet d’une aimantation & saturation, « est 'angle entre M et la contrainte appliquée
[Alves et Barrué, 2004].
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Energie Zeeman Lorsquun champ magnétique extérieur H est appliqué, celui-ci tend & orienter I’ai-
mantation dans sa direction. La densité volumique de ’énergie mise en jeu s’écrit comme suit [Dourlat, 2008] :

Ey=—po-M-H (1.2.5)

Energie magnétocristalline L’énergie magnétocristalline Fy est liée & D'existence des axes facile ai-
mantation dans le réseau cristallin. La rotation des moments magnétiques demande une mise en jeu
importante de I’énergie :

E, =K - (0303 + a3a? + ada3) + Ko - afazas + ... (1.2.6)

ou K; sont les constantes d’anisotropie, dépendant de la température et oy, ag, oz désignent les
cosinus des angles que fait 'aimantation avec les axes x, y et z par rapport aux axes quaternaires. Dans
le cas d’une symétrie cristalline uniaxiale, alors I’équation 1.2.6 s’exprime comme suit :

Ej =K, -sin® 0 (1.2.7)

ou K est la constante d’anisotropie, 6 est I’angle entre 'aimantation et ’axe de facile aimantation
[De Lacheisserie, 1999a, Alves et Barrué, 2004].

Anisotropies magnétiques

L’anisotropie magnétique traduit la dépendance de l'aimantation & la direction du champ magné-
tique appliqué. L’aimantation a tendance & rester le long des axes magnétiques. L’anisotropie peut étre
intrinséque (anisotropie magnétocristalline) ou extrinséque (anisotropie de forme, magnéto-élastique).

Anisotropie magnétocristalline L’anisotropie magnétocristalline résulte de la structure cristalline du
matériau. Elle provient de l'interaction électrostatique entre la distribution de charges de ’environnement
et les orbitales des électrons magnétiques de ’atome ainsi que de 'interaction dipolaire entre les moments
magnétiques des spins. Le champ lié¢ a I'anisotropie magnétocristalline est le champ d’anisotropie H 4.
C’est le champ nécessaire pour orienter ’aimantation de chaque domaine de I’axe facile vers ’axe difficile
[De Lacheisserie, 1999a, Geoffroy, 2006]. C’est également celui qui permet de maintenir I’aimantation
parallélement & ’axe facile et s’exprime en fonction de la constante d’anisotropie K; et de 'aimantation
& saturation M, par la relation suivante :
2K,

Ha.— 1.2.8
4 /“‘LOMS ( )

Anisotropie de forme ou magnétostatique L’anisotropie de forme est die a I’énergie de champ
démagnétisant (équation 1.2.3) qui dépend de la forme du matériau magnétique. Dans une couche mince,
on définit le rapport d’aspect r comme le rapport entre 1’épaisseur et la largeur (ou longueur) de la couche.
Ce rapport est de plusieurs ordres de grandeur inférieur & 1. Dans le cas d’une couche mince assimilée a
une ellipsoide de révolution extrémement aplatie, le champ démagnétisant tend a maintenir l’aimantation
dans le plan de la couche. Dans ce cas, le facteur démagnétisant perpendiculairement au plan est égal a 1,
alors que le champ démagnétisant est pratiquement nul [De Lacheisserie, 1999a, De Lacheisserie, 1999b,
Favre-Nicolin, 2003].
Dans un systéme uniformément démagnétisé, une constante de forme est définie comme suit :

Kforme = %Ms . (NL - NH) (129)

ou N et N sont respectivement les facteurs démagnétisants dans les directions paralléle et per-
pendiculaire & Dellipsoide aplatie. Sa géométrie détermine la valeur maximale de Kiopme 5 celle-ci di-
minue en présence des domaines magnétiques afin de minimiser I’énergie magnétostatique du systéme
[Pallecchi et al., 2007].

Anisotropie magnéto-élastique La croissance épitaxiale d’une couche mince sur un substrat de maille

cristallographique différente ou la croissance d’une multicouche comportant une alternance de maille

différente, engendre d’énormes contraintes et donnent naissance & des termes d’anisotropie. Pour cela, un

paramétre représentatif du désaccord de maille entre la couche et le substrat est défini :
§ = Asybstrat — Afilm

(1.2.10)

Asybstrat
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ol a est le paramétre de maille.
On distingue habituellement deux situations :

- Si le désaccord de maille entre les deux matériaux en contact n’est pas trés grand. Il apparait alors
une déformation de la maille dans les deux matériaux. L’un se retrouve en compression et l'autre en
dilatation. Les deux matériaux adoptent une maille cristallographique commune intermédiaire entre
les deux matériaux.

- Si les couches sont épaisses, une déformation élastique de tout le volume cotite en énergie élastique.
Chaque matériau préfére relaxer vers sa structure massive en créant un réseau le long de l'interface
qui permet d’accommoder le désaccord de maille [De Lacheisserie, 1999b].

1.3. Retournement de Yaimantation et cycles d’hystérésis

Le retournement de 'aimantation est le phénoméne par lequel un matériau ferromagnétique peut voir
le sens de son aimantation changer sous 'action d’une excitation extérieure. Deux principaux processus
guident ce phénomeéne : la propagation de paroi de domaine (retournement non collectif) et la rotation
cohérente (retournement collectif et uniforme). Il existe également un mode de retournement appelé
collectif et non uniforme (curling) que nous n’allons pas traiter .

1.3.1. Retournement par nucléation et propagation de paroi (non collectif)

Qu’est ce qu’une paroi de domaine

Les parois sont des interfaces obligées entre domaines. Si deux domaines voisins se trouvent en contact
direct 'un avec ’autre et les moments magnétiques des atomes situés a la frontiére font deux a deux un
angle de 180° (cas de la figure 1.3.1.b), alors une forte augmentation de I’énergie d’échange en résulte. Pour
diminuer cette énergie d’échange, la transition angulaire des aimantations entre domaines voisins doit étre
répartie sur un trés grand nombre d’atomes et I’angle entre deux moments adjacents devient petit (cas
de la figure 1.3.1.a). Dans la paroi, pratiquement tous les moments participant & la transition se trouvent
écartés de la direction facile aimantation et cela présente un cotit en terme d’énergie magnétocristalline.
Cela implique que la largeur de paroi est controlée par la contribution de deux énergies : I’énergie d’échange

et ’énergie magnétocristalline.
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FI1GURE 1.3.1. Parois de domaines a 180°. (a) Une paroi large avec I'aimantation dans la paroi qui tourne gra-
duellement. (b) Une paroi étroite ot 'aimantation tourne brusquement [Moskowitz, 1991].

(a)

Différents types de paroi

Dans un matériau ferromagnétique, principalement deux types de parois se distinguent : la paroi de
Bloch et la paroi de Néel [De Lacheisserie, 1999a, Warin, 1999].

Paroi de Bloch La paroi de Bloch est une paroi séparant deux domaines dont le retournement pro-
gressif et continu de I’aimantation est perpendiculaire au plan de la couche (voir figure 1.3.2.a). A titre
d’indication, dans les structures cubiques, quand la constante d’anisotropie est positive (par exemple fer),
la direction de facile aimantation imposent des parois & 180°et & 90°. Alors que lorsqu’elle est négative
(par exemple nickel), les parois peuvent étre a 180°, 70.5°et 109.5°. Dans les structures uniaxiales (par
exemple cobalt), les parois sont & 180°. En général, par abus de langage, toutes les parois décalées d’un
angle différent de 180° sont appelées parois a 90°.
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La largeur de la paroi §, est une grandeur qui caractérise la paroi de Bloch. Dans le cas d’un matériau

massif, elle s’exprime comme suit :
Ao 1
5, =1/ m_/447M 1.3.1
— 00

ou # est ’angle que fait la projection de I’aimantation sur le plan de la paroi avec la direction facile, Ey,
est définie dans 'équation 1.2.6 et Ay est la constante d’échange en J/m (A, Jch , avec S : moment
de spin et a : distance interatomique [Jiles, 1991]).

Dans le cas d’une anisotropie uniaxiale, elle s’exprime sous la forme suivante :

Ach
K

by =m- (1.3.2)

Paroi de Néel Le retournement de la paroi de Néel se produit parallélement au plan, comme le montre
la figure 1.3.2.b.

Dans les couches minces & anisotropie planaire, il est possible de passer de la paroi type Bloch & la paroi
Néel. En calculant le facteur démagnétisant N associé & la paroi de Bloch Npjocn et & la paroi de Néel
Nneel, il est possible de distinguer les deux types de parois comme suit [Zhao et al., 2001] :

1)
Npioch = —2 1.3.3
Bloct n T 5;; ( )
t
NNeel = —— 1.34
Néel t—|—(5p ( )

ol §, est la taille de la paroi 180° et ¢ est ’épaisseur de la couche. Si Npioch > Nneel, alors la paroi sera
de type Néel. Sinon, elle sera de type Bloch.
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F1cUurE 1.3.2. (a) Paroi de Bloch. La ligne en pointillées (x’x) est perpendiculaire & la paroi. Les moments (fléches)
tournent progressivement en dehors du plan de la couche. (b) Paroi de Néel. La ligne (x'x) est perpendiculaire a
laxe planaire de rotation et les moments tournent dans le plan de la couche [De Lacheisserie, 1999a].

D’autres types de parois existent dans les couches minces & anisotropie planaire. Citons par exemple :
la paroi de Néel symétrique, dont ’aimantation tourne rapidement au centre de la paroi et progressivement
a lextérieur. Les parois de Bloch et de Néel asymétriques, quant & elles, apparaissent dans les couches
épaisses, en surface, elles ressemblent & la paroi de Néel classique mais en épaisseur, elles consistent en
des vortex.

Citons également, la paroi "cross-tie" qui est une paroi a 90° entre la paroi de Néel et celle de Bloch
[Néel, 1968]. Ce type de paroi a été observé par Hubert et al. dans les couches minces de permalloy
[Hubert, 1998].

Dans les matériaux & forte anisotropie uniaxiale, les parois de domaines sont de type Bloch symétriques.
Dans les couches minces & anisotropie perpendiculaire, on trouve des parois avec des domaines de ferme-
ture. Ces derniers sont des domaines orientés 4 90° I'un de lautre et I’énergie magnétostatique du systéme
est réduite & zéro [De Lacheisserie, 1999a].
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Retournement par nucléation et propagation de paroi

Le mode de retournement par nucléation et propagation de parois est trés fréquent dans les matériaux
présentant une forte anisotropie dans la direction de mesure. Au sein des matériaux ou il y a un retourne-
ment par nucléation des domaines et propagation de parois, la variation de I’aimantation mesurée le long
du cycle d’hystérésis correspond non pas a une projection de ’aimantation (cas de la rotation cohérente),
mais & l'existence de différentes parois.

Par exemple, dans un grain, le processus de retournement non collectif met en jeu quatre mécanismes
[De Lacheisserie, 1999b] :

— La nucléation : création d’un domaine magnétique inverse et formation de la paroi qui lui sert de

frontiére.

— Le passage de paroi : de la zone de défaut a la phase principale ou les énergies d’échange et
d’anisotropie ont leur valeur normale. La barriére & franchir correspond & I’énergie de paroi.

— L’expansion de paroi : une augmentation de la surface de paroi.

— Le piégeage de paroi : accrochage éventuel de la paroi sur les hétérogénéités magnétiques situées au
sein du massif. Le décrochage nécessite le franchissement d’une barriére qui est liée, comme dans
le mécanisme de passage, a la différence d’énergie de paroi entre piége et massif. Le décrochage de
paroi relance sa propagation.

— Le déplacement de paroi (ou propagation de paroi) : c’est la variation d’aimantation le long du
cycle d’hystérésis. Il peut étre interprété comme la somme algébrique des aimantations des différents
domaines magnétiques qui se sont formés. Le passage au champ coercitif correspond au moment ot
le volume occupé par les différentes orientations du moment de domaine se compensent exactement.
Ce mouvement de paroi peut également étre caractérisé par une résistance de paroi.

Dans ce mode de retournement par déplacement de paroi avec ou sans piégeage, Kondorsky et al.
[Kondorsky, 1940] puis Chikazumi et al. [Chikazumi et Charap, 1964] ont proposé un modéle du champ
de retournement directement proportionnel & |C0159| ; angle entre la direction du champ magnétique et
celle de la couche [Prieto et al., 2008]. Par exemple, dans le cas d’une anisotropie uniaxiale o Hj est
la plus petite valeur lorsque le champ est orienté parallelement & I’axe facile appelée Hy), le champ Hy
normalisé avec Hy fait un angle 6y avec I'axe facile suivant la loi coslt% comme le montre la figure 1.3.3.
Le champ de retournement est donc plus grand pour des valeurs élevées de 6.
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F1GURE 1.3.3. Evolution du champ de retournement Hy normalisé avec Hy) en fonction de I'angle 0y entre H et
laxe facile dans le cas d’un retournement par nucléation et propagation de paroi [Chikazumi et Charap, 1964].

Cycle d’hystérésis

Dans le cas d’un retournement par nucléation et propagation de parois, lorsqu’un champ magnétique
H est appliqué & un matériau ferromagnétique massif, celui-ci s’aimante par déplacement de parois de
domaines. Si le champ est suffisamment faible, ces déplacements de parois sont réversibles et donc les
variations de l’aimantation le sont aussi. Le matériau est dans le régime réversible de Rayleigh (cycle
IV, figure 1.3.4). Si le champ appliqué H dépasse une certaine valeur de champ de retournement, des
parois sont créées puis déplacées comme le montre la figure 1.3.4. Si le champ H est suffisamment élevé,
I’aimantation augmente dans la zone de retournement de l'aimantation et tend vers une aimantation
maximale qui est 'aimantation & saturation M, (le point A, figure 1.3.4 ). A cette valeur, tous les
moments sont orientés parallélement & H et I’échantillon est monodomaine. Si le champ décroit contini-

ment, 'aimantation décroit lentement (courbe I, figure 1.3.4) & cause de la croissance et au déplacement



14 Chapitre 1. Synthése bibliographique

de domaines orientés antiparallélement au champ. Cette croissance est liée aux déplacements des parois
de domaines. Si le champ atteint la valeur zéro, ’aimantation est dite rémanente (le point B, figure 1.3.4).
Cette aimantation notée M,., ne peut étre réduite & une aimantation nulle que si le champ appliqué est
le champ coercitif H. (le point C, figure 1.3.4). Si le champ H varie cycliquement tel que ’aimantation
n’atteint pas la saturation (courbe III, figure 1.3.4), en réduisant cycliquement I’amplitude du champ &
zéro, I’échantillon devient complétement démagnétisé (retour au point 0 et au cycle IV, figure 1.3.4 ).
Le cycle d’hystérésis est donc le cycle qui donne I'aimantation d’un matériau en fonction du champ
appliqué. 11 s’obtient en imposant & ’échantillon une variation continue de champ magnétique

[0 = (+H) —» (—H) — (+H)] et en mesurant en continu I’aimantation correspondante. Ce cycle peut
étre plus ou moins rectangulaire, car le retournement de I’aimantation se fait de maniére plus ou moins
abrupte selon la nature du matériau. M,. et H. sont des grandeurs permettant de caractériser un matériau
magnétique en vue de son utilisation pour certaines applications. Pour les aimants permanents (ferro-
magnétique durs), il faut avoir des matériaux ayant une forte M, et un fort H.. Les ferromagnétiques
doux possédent un faible H., de faible pertes et une grande susceptibilité. Ils sont utilisés pour les
transformateurs, les inductances et les tétes de lecture de disques durs. Pour les mémoires magnétiques
d’enregistrement, les matériaux utilisés possédent un cycle d’hystérésis carré et un H, pas trés élevé afin
de faciliter I'inscription et la réinscription magnétique [Mendome, 2007].
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Ficure 1.3.4. Cycle d’hystérésis d’'un matériau ferromagnétique. Le cycle est obtenu en appliquant un champ
magnétique externe H et en mesurant I’aimantation correspondante M. H. est le champ coercitif, M, est lai-
mantation rémanente et M est 'aimantation a saturation. Le cycle sans limite de saturation est représenté en
pointillés. Le schéma présenté est un exemple de la structure en domaines dans un échantillon ferromagnétique.

1.3.2. Retournement cohérent (ou collectif et uniforme) et cycles d’hystérésis

Le retournement cohérent est associé & la rotation collective de ’ensemble des moments magnétiques
initialement orientés suivant la direction de ’aimantation rémanente ou le champ magnétique appliqué
est nul et ils rejoignent la direction du champ externe H lorsque sa valeur est suffisamment élevée (figure
1.3.5).

Hy

(@) état saturé (B) rotation (c) état saturé

Fiaure 1.3.5. Rotation cohérente de type Stoner-Wolfarth [Noziéres, 1998].
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Dans le modéle monodomaine de Stoner et Wolfarth (1948) [Stoner et Wohlfarth, 1948], le matériau
est assimilé & un moment magnétique. Ce moment est considéré comme libre de rotation. Le champ
magnétique appliqué, le champ démagnétisant et ’aimantation sont tous uniformes. Certaines hypo-
théses sont considérées : la température est supposée nulle, la particule monodomaine (structure de trés
faible taille) est un ellipsoide de révolution, la longueur de ellipsoide coincide avec une direction facile
aimantation, I’aimantation et son retournement sont homogénes et 1’anisotropie est de nature volumique.
Dans ce cas, ’énergie d’échange est constante et ne joue aucun role dans la minimisation de 1’énergie
totale du systéme : E(¢) = Ky -sin® 0 — pug - H - My - cos(0 — ¢) + 2o [N} - M2 - +(NL — N})) - M2 - sin” ]
(voir figure 1.3.6).

Ef8)

FIGURE 1.3.6. Evolution de I’énergie totale d’une particule selon le modéle de Stoner-Wolfarth en fonction de
I’angle € que forme 'aimantation M avec ’axe de facile aimantation pour différents champs et ¢ ’angle entre le
champ appliqué et I'axe facile est fixé a une valeur donnée. (1) H =0, (2) H < Hyet, (3) H > Hyet

La position d’équilibre de cette particule est donnée par les valeurs de 6 qui minimisent son énergie (voir
figure 1.3.6). Plus le champ appliqué est élevé, plus ’asymétrie des courbes d’énergie augmente et plus
les minima se déplacent vers les valeurs positives de 8 (figure 1.3.6, courbes 2 et 3). La barriére d’énergie
diminue et s’annule pour une valeur particuliére de champ, appelée champ minimal de retournement H.q
(courbe 3, figure 1.3.6). En ce point, ’aimantation se retourne de maniére irréversible.

Comme le montre la relation 1.3.5, le champ H,.¢ varie en fonction de l'orientation du champ appliqué
par rapport a ’axe d’anisotropie ¢ suivant un astroide présenté a la figure 1.3.7

Hy

Hret (d)) = (Sin2/3 (;S + cos2/3 ¢)3/2

(1.3.5)

Cette astéroide est une représentation polaire du champ de retournement. Dans le cas de I’absence
d’anisotropie dans le plan, le champ de retournement est en module le méme quel que soit ¢ et ’astéroide
est un cercle. Sinon, selon la direction du champ appliqué par rapport & 'axe de facile aimantation,
plusieurs formes de cycles d’hystérésis sont possibles (figure 1.3.7). Au fur et & mesure que la température
et la taille des échantillons augmentent, l’astroide de Stoner-Wolfarth se déforme (astroide en pointillés
figure 1.3.7) .
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FIGURE 1.3.7. Astroide de Stoner-Wolfarth qui représente la variation du champ de retournement H,. en fonction
de I'angle ¢ entre H et I’axe facile. Ci-dessous, les différentes formes de cycles d’hystérésis en fonction de ’angle
¢. Extrait de [Cullity et Graham, 2009, Belmeguenai, 2004].

1.4. Domaines magnétiques dans les échantillons vicinaux

Qu’est ce qu’une surface vicinale Une surface vicinale est une coupe avec un angle 6,;. dans une
direction légérement différente de celle du plan dense atomique (voir figure 1.4.1). La largeur [ de la
terrasse dépend de 'angle 6y;c et a est la hauteur atomique de la marche reliée a 'angle de vicinalité par
tan fyic = 7.

F1aure 1.4.1. Schéma d’une surface vicinale. 6yic est ’angle de vicinalité, [ est la largeur de la terrasse et a est
la hauteur de la marche [Gillet, 2000].

Conséquences de la vicinalité D’apreés certains travaux sur les substrats vicinaux [Chen et Erskine, 1992,
Krams et al., 1994, Weber et al., 1996, Kawakami et al., 1996, Hyman et al., 1998, Montaigne et al., 2000],
les marches brisent la symétrie et 1’anisotropie d’une couche magnétique, créent une anisotropie uniaxiale
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et influencent le retournement de 'aimantation. La figure 1.4.2, extraite des travaux de Hyman et al.
[Hyman et al., 1998], montre que I’anisotropie dans les marches est différente de celle présente sur les
terrasses. L’étude du retournement de 'aimantation dans le plan d’une couche vicinale a montré que,
différents modes de retournement sont possibles, tout dépend de la force d’anisotropie et de ’angle de
vicinalité, et que les marches piégent les parois domaines. Kawakami et al. [Kawakami et al., 1996] ont
montré que ’anisotropie dans les marches favorise 'alignement des domaines magnétiques parallélement
a celles-ci.
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FIGURE 1.4.2. Schéma représentant la géométrie et les anisotropies d’une monocouche magnétique déposée sur un
substrat vicinal non magnétique. Les marches du substrat sont séparées par une terrasse L. Les fléches indiquent
le nombre d’axes d’anisotropie en surface et dans les marches [Hyman et al., 1998].

La figure 1.4.3 présente une simulation de Monte Carlo [Zhao et al., 2002] des cycles d’hystérésis d’une
couche mince ferromagnétique sur substrat vicinal. Elle montre que les cycles d’aimantation changent en
fonction de ’angle entre le champ magnétique H et la direction des marches. Lorsque H est appliqué
parallélement aux marches, le cycle est carré indiquant un axe de facile aimantation. Lorsque le champ est
perpendiculaire aux marches, le cycle est étendu, indiquant un axe difficile. Les valeurs de champ coercitif,
champ de saturation et aimantation rémanente changent entre 0° et 90°. La simulation dans la configu-
ration ¢ = 90° montre un retournement cohérent de I’aimantation d’apres le modeéle de Stoner-Wolfarth.
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Ficure 1.4.3. Simulation de Monte Carlo des cycles d’hystérésis d’une couche mince ferromagnétique sur un
substrat vicinal en fonction de différents angles ¢ entre le champ appliqué H et la direction des marches : ¢ = 0°
(H||marches), ¢ = 18°, 36°, 54°, 72° et 90° (H Lmarches) [Zhao et al., 2002].

1.5. Trainage magnétique

1.5.1. Définition

D’aprés la définition du physicien Néel [Néel, 1950, Néel, 1951, Néel, 1952], le trainage magnétique est
tout ce qui a trait a 'influence du temps sur les phénoménes d’aimantation des corps ferromagnétiques,
a Dexclusion des effets dis aux courants induits, aux champs alternatifs & trés hautes fréquences et
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a toute modification irréversible de nature physico-chimique de la substance qui constitue le support
du ferromagnétisme. Deux types de trainage sont distingués : le trainage de diffusion (réversible) et le
trainage de fluctuations (irréversible) [Brissonneau, 1958].

1.5.2. Origine du trainage magnétique

Ce phénoméne existe depuis longtemps et sa découverte remonte & 1885 par Ewing sur le fil de fer

doux [Brissonneau, 1958]. L’origine du trainage magnétique est I’activation thermique.

— Dans le cas du trainage de diffusion, ’effet thermique consiste en 'apport d’une densité d’énergie

distribuée uniformément dans tout le volume de I’échantillon. Il évoque ’abaissement uniforme
des barriéres d’énergies et la modification généralement réversible des propriétés magnétiques in-
trinséques de la substance (constante d’anisotropie, aimantation, constante d’échange, etc.). Si la
température est trés basse, les temps de diffusion sont trés longs. Si la température est trop élevée,
la diffusion est quasi-immédiate et aucun effet de retard n’est observé.
Le trainage de diffusion peut avoir une origine autre que l'activation thermique, c’est la diffusion
des impuretés. Le temps de stabilisation des parois est determiné par le temps nécessaire a la
migration des atomes d’impuretés alors que le temps nécessaire pour déplacer une paroi augmente ;
il en résulte un trainage magnétique. En conséquence, le champ coercitif d’'un cycle d’hystérésis
augmente lorsque la vitesse de balayage du champ diminue [Bruno, 1989].

— Dans le cas du trainage de fluctuations, la température n’est pas uniforme. En accumulant de
I’énergie au hasard avec une agitation désordonnée, il permet d’activer des processus irréversibles
qui peuvent modifier radicalement 1’état d’un systéme. Plus le volume concerné est petit, plus les
effets d’activation thermique sont importants. Ils ne donnent naissance au trainage magnétique de
fluctuations que lorsque le systéme considéré est proche de ses conditions d’irréversibilité, c’est &
dire lorsque le champ appliqué est proche d’une valeur critique. A cette valeur, les barriéres sont
peu élevées et I'activation thermique permet de les franchir dans les délais qu’autorise ’expérience’
[De Lacheisserie, 1999a].

1.5.3. Evolution temporelle de ’aimantation

D’apreés la littérature [Durand, 1968, Cullity et Graham, 2009, Bayreuther et al., 1989], une méthode
utilisée pour identifier le trainage magnétique consiste & modifier brusquement la valeur du champ ma-
gnétique appliqué et & observer la variation de I’aimantation en fonction du temps. La durée du trainage
dépend du matériau magnétique et de la température. Bayreuther et al. [Bayreuther et al., 1989] ont
mesuré le trainage magnétique d’une couche mince de cobalt de 0,54 nm a 294 K en appliquant un champ
perpendiculaire au plan de la couche comme le montre la figure 1.5.1. En fonction du champ magnétique
appliqué, I'aimantation passe brusquement d’une valeur saturée & un état métastable M; puis varie de
M; & un état d’équilibre thermodynamique My suivant une loi exponentielle :

M(t) = (M; — My) - eXp(—%) M (1.5.1)

ou 7 est le temps de relaxation dépendant de la température suivant la loi d’Arrhenius suivante :

Ea

) (1.5.2)

T =19 - exp(

ol F 4, kp et T sont respectivement 1’énergie d’activation, la constante de Boltzman et la température.
La nucléation et la propagation de paroi sont influencées par ’activation thermique. La largeur AFE 4 de la
distribution de I’énergie d’activation influence ’allure du trainage magnétique. Si AE 4 > kgT, ’évolution
est quasi-logarithmique, alors que si AF4 < kT, ’évolution est quasi-exponentielle. Dans tous les cas,
le début de la relaxation magnétique suit une loi linéaire, avec un temps de relaxation correspondant &
une énergie d’activation moyenne [Néel, 1952].

Dans le cas ot la paroi est piégée, la relaxation magnétique est accompagnée par des sauts discontinus
de laimantation comme Pont montré Cowburn et al. [Cowburn et al., 1998] dans la figure 1.5.2. Elle
montre que dans la couche mince de Fe(10 ML)/GaAs(001) les défauts structuraux brise I’évolution
continue de ’aimantation (figure 1.5.1) par des sauts discontinus a diverses valeurs de champ appliquées
(peu inférieur & Hc).
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F1GgURE 1.5.1. Evolution temporelle de ’aimantation dans une couche mince de Cobalt d’épaisseur 0,54 nm, aprés
une saturation en champ positif, pour diverses valeurs de champ négatif appliquées perpendiculairement au plan
[Bayreuther et al., 1989].
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F1GURE 1.5.2. Evolution temporelle de ’aimantation représentée par le signal Kerr d’une couche ultra-mince de
fer initialement saturée en appliquant un champ négatif, ensuite différents champs positifs. Les piéges sont des
défauts extrinséques d’une taille 10 pm de long. Extrait de [Cowburn et al., 1998|.
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1.6. Généralités sur la magnétorésistance

1.6.1. Définition de la magnétorésistance

La magnétorésistance (MR) est la variation de la résistance d’un matériau a une température fixe
en fonction du champ magnétique extérieur appliqué H. Cet effet a été découvert par William Thomson
(Lord Kelvin) en 1857, la magnétorésistance & I’époque ne dépassait pas 1 % a fort champ.

La magnétorésistance est généralement définie comme suit :

R(H) — R(H = 0)

MR =@ =0

(1.6.1)

R(H) représente la résistance & un champ H donné et R(H = 0) est la résistance a un champ nul. On
remarque qu’avec I’équation 1.6.1, MR ne dépasse pas 100 %. Dans la littérature, on trouve également

une autre expression de MR : MR = w qui excéde souvent 100 %. La magnétorésistance peut
étre positive ou négative suivant la croissance ou la décroissance de la résistance en fonction du champ
magnétique.

Dans les métaux, la magnétorésistance varie de quelques pourcents & de fortes valeurs en fonction du
matériau, de l'intensité et de I'orientation du champ magnétique appliqué [Pippard, 1989]. En effet, dans
les métaux non magnétiques (par exemple Au), la MR est trés petite, alors que la magnétorésistance
est plus élevée dans les métaux magnétiques tels que le fer et le cobalt. Dans le demi-métal bismuth Bi
par exemple, MR ~ 18 % 4 0,6 T puis 40 % a 24 T lorsque le champ est transversal. A cette méme forte
valeur de champ, le cuivre donne MR ~ 2 % & température ambiante [Pippard, 1989, Siwach et al., 2008].
Dans les oxydes de manganése & structure pérovskite, une magnétorésistance colossale MR ~ 60 %
est obtenue & fort champ (6 T) dans la couche mince épitaxiale de Lay 3Ba;/;sMnO, & température
ambiante[von Helmolt et al., 1993]. D’autres études ont permis d’obtenir un effet colossal a tempéra-
ture ambiante et & faible champ magnétique, soit en modifiant la structure de la couche en joints de
grain [Sanchez et al., 1995, Hwang et al., 1996] ou le substrat [Siwach et al., 2003], soit en rajoutant des
contraintes [Prasad et al., 2007]. Nous les détaillerons par la suite.

] Matériaux | MR woH Température | Références \
Bi 18 % 0,6 T - [Pippard, 1989]
40 % 24 T -
Cu 2% 24 T RT [Pippard, 1989]
Lay/3Ba; ;3MnO3 60 % 6T RT [von Helmolt et al., 1993]

TABLE 1.2. Tableau récapitulatif des valeurs de MR de quelques métaux. RT (Room Temperature) : température
ambiante. puoH : le champ appliqué exprimé en SI.

1.6.2. Origine de la magnétorésistance

L’origine de la magnétorésistance est liée a la force de Lorentz F' définie dans I’équation 1.6.2 suivante :

F=¢qvAD (1.6.2)

ou ¢ est la charge de ’électron et v sa vitesse. Dans un matériau magnétique soumis & un champ
magnétique d’induction B, les porteurs de courants (électrons ou trous) suivent la force de Lorentz.
Les électrons sont déviés par la force de Lorentz et commencent a précesser autour du champ a la
fréquence de cyclotron. Cet effet allonge leur trajectoire totale par rapport a celle parcourue parallé-
lement au champ électrique. De plus, les électrons vont subir plus de collisions avec les impuretés et
la magnétorésistance augmente. La déformation des trajectoires des électrons lors de ’application du
champ magnétique entraine une trajectoire plus longue du courant et donc une variation de la résistance
[Pippard, 1989, Prejbeanu, 2001].

1.6.3. Différents types de magnétorésistance

Une classification possible du phénoméne de magnétorésistance donné par Coey et al. [Coey, 1999] est
basée sur la distinction magnétique entre les propriétés intrinséques comme les anisotropies, qui dépendent
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de la composition et la structure cristalline, et des propriétés extrinséques telles que la coercitivité, qui
dépend de la structure sur une échelle microscopique. Les effets extrinséques de MR ont été dévelop-
pés avec 'avancement de la recherche sur les propriétés de dépot des matériaux. Ceci a contribué a la
découverte de la magnétorésistance géante (A. Fert et P. Griinberg 1988) et de la magnétorésistance
tunnel (M. Julliere1975). Les effets intrinséques ont donné naissance & la magnétorésistance classique, la
magnétorésistance anisotrope, qui est la plus ancienne dans 'histoire de la MR, et la magnétorésistance
colossale dans les manganites perovskites.

Magnétorésistance anisotrope

La découverte de la magnétorésistance anisotrope (AMR : Anisotropic Magnetoresistance) dans les
métaux ferromagnétiques est l'oeuvre de William Thomson en 1857 [Thomson, 1857]. D’une maniére
générale, une variation de résistance peut étre die soit au changement de 'aimantation a température fixe,
soit au changement de ’aimantation causé par la variation de la température. En revanche, dans le cas de
I’AMR, la variation de la résistance dépend de I’angle 6 entre la direction de I’aimantation M par rapport a
celle du courant électrique I traversant le matériau, ainsi que de la température [Mcguire et Potter, 1975].
On note la résistivité quand la direction de I’aimantation est paralléle ou perpendiculaire & celle du courant
respectivement p) et p, . La résistivité électrique en fonction de ¢ s’exprime comme suit :

p(0) = p1 + (p — pu) - cos*0 (1.6.3)

Dans les métaux ferromagnétiques, la résistance maximale est obtenue quand la direction du courant
est paralléle a celle de "'aimantation, comme illustré dans la figure 1.6.1. En partant d’une couche multido-
maine de résistivité pg, I’application d’un champ magnétique suffit & aligner la direction de I’aimantation
avec celle du champ soit paralléelement ou perpendiculairement au courant donnant respectivement les
résistivités p) ou pJ.

Resistivité o
B

Effet maximal

!
&
!

Heat Champ appliqué

Ficure 1.6.1. Effet magnétorésistif anisotrope. La courbe en pointillés est obtenue a partir d’'un état monodo-
maine paralléle au courant, puis en appliquant un champ perpendiculairement au courant, on aboutit & un état
monodomaine perpendiculaire au courant [Dieny et Fedeli, 2000].

La magnétorésistance anisotrope est souvent définie comme suit [Smit, 1951] :

P — PL
Pav

Dans un échantillon massif désaimanté, si on suppose une distribution isotrope des domaines magné-
tiques, la résistivité en champ nul est donnée par une moyenne statique de la résistivité locale calculée
sur toutes les orientations de ’aimantation par rapport au courant p,, = ép” + %p 1 . En revanche, dans
un échantillon en couche mince désaimanté, ’aimantation locale reste en général dans le plan du fait de
I’anisotropie de forme. La moyenne sur toutes les directions d’aimantation dans le plan conduit alors &
la résistivité en champ nul suivante p,, = ’)”Jr% [De Lacheisserie, 1999b]. p,, est une extrapolation &
champ nul [Ziese et Sena, 1998]. Ce rapport d’AMR dépend de I’épaisseur de la couche, de la taille des
grains et des conditions de surface de la couche, et surtout de la température [Mcguire et Potter, 1975].

AMR = (1.6.4)

L’origine intrinséque de ’AMR est le couplage spin-orbite et la séparation d’échange "splitting" dans
la bande 3d d’un ferromagnétique [Dieny et Fedeli, 2000]. La modification de la forme du nuage d’électrons
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(les orbitales atomiques) crée une anisotropie locale dans chaque domaine magnétique [Mcguire et Potter, 1975].
En plus du couplage spin-orbite, ’AMR dépend des propriétés telles que I’anisotropie magnétocristalline

[Yau et al., 2007]. La force de Lorentz (équation 1.6.2) influence également I’allure de ’AMR comme le
montre Granberg et al. [Granberg et al., 1999]. Ils ont mesuré & 10 K PAMR dans deux couches minces

de Fe épitaxiale d’épaisseur 5 nm et 50 nm déposée sur MgO. La figure 1.6.2 montre que le signe de
I’AMR change en fonction de I’épaisseur de la couche car I'origine change. Ce résultat a été expliqué par

le fait que Dorigine de ’AMR est attribuée a la force de Lorentz dans la couche d’épaisseur 5 nm quand
I"AMR est négative (p < p1), et par un couplage spin-orbite dans la couche 50 nm quand 'AMR est
positive (p) > p1).
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FIGURE 1.6.2. Mesure de p(H)/p(0) a 10 K de la couche monocristalline de Fe d’épaisseur 50 nm (a) et 5 nm
(b) déposée sur MgO. Le champ magnétique a été appliqué soit parallélement ou perpendiculairement au courant
(1 kA /m=47 - 10~* T) [Granberg et al., 1999].

Magnétorésistance Géante

La magnétorésistance géante (GMR, : Giant Magnetoresistance) se traduit par une diminution im-
portante de la résistivité lors de ’application d’'un champ magnétique. Elle a été découverte en 1988
par Fert et Griinberg et leurs équipes et a fait I’'objet du prix nobel de Physique en 2007. Ils ont étudié
la variation de la résistance en fonction du champ dans des multicouches constituées d’un empilement
alterné de couches ferromagnétiques (F) de fer d’épaisseur 3 nm séparées par une couche conductrice
(M) de Chrome d’épaisseur 0,9 nm (voir figure 1.6.3) [Baibich et al., 1988, Binasch et al., 1989]. Dans
ces multicouches (F/M/F), il existe un couplage anti-ferromagnétique entre les couches de Fe a travers
celles du Cr. Il en résulte un alignement antiparalléle des aimantations des couches de Fe & champ nul.
Lorsqu’un champ magnétique est appliqué & la structure, les aimantations tournent vers la direction
du champ appliqué et s’alignent toutes parallélement & celui-ci lorsqu’il devient supérieur au champ de
saturation. Ce changement d’orientation relative des aimantations dans les couches magnétiques succes-
sives s’accompagne d’une diminution trés importante de la résistance électrique & travers la multicouche,
comme illustré sur la figure 1.6.3 (la résistance est plus faible lorsque les orientations sont paralléles que
lorsqu’elles sont antiparalléles). Cet effet de magnétorésistance dépend de l'orientation entre I’aimantation
et le spin de I’électron. La GMR dépend de 1’épaisseur de la couche, de la composition du matériau, des
conditions de recuit et de la température [Xiao et al., 1992]. La premiére GMR (Fe/Cr/Fe) peut atteindre
jusqu’a 80 % a 4,2 K, cette valeur dépend du nombre de couches empilés. En revanche, la GMR est faible a
température ambiante [Baibich et al., 1988]. En calculant la pente de la partie linéaire AAR;{IR de la couche
(Fe/Cr/Fe)gp & 4,2 K entre 1 et 2 T, on trouve 25 %/T. Le tableau 1.3 présente des valeurs de MR
dans des multicouches telles que (Co/Au/Co) ot MR ~ 1,4% a 300 K [Dupas et al., 1990]. Dans une
multicouche polycristalline de (Co/Cu), la MR vaut65% a 1 T et & 295 K |Parkin et al., 1991].
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F1cUrE 1.6.3. Magnétorésistance des multicouches (Fe/Cr), a 4,2 K. Le courant et le champ magnétique sont
appliqués colinéairement dans le plan des couches. Extraite de [Baibich et al., 1988].

| Matériaux | MR poH  Température | Réf. ‘
(Fe/Cr/Fe)go | 156% 1T 42K [Baibich et al., 1988]
Co/Au/Co |14% 01T 300 K [Dupas et al., 1990]
(Co/Cu/Fe)gy | 65% 1T 295 K [Parkin et al., 1991]

TABLE 1.3. Tableau récapitulatif des valeurs de MR dans des structures GMR pour un champ magnétique H
appliqué & une température donnée. poH : valeur de champ en Tesla.

Magnétorésistance tunnel

La magnétorésistance tunnel (TMR : Tunnel Magnetoresistance) est un phénomeéne physique observé
dans les jonctions (F/I/F) ayant pour électrodes deux métaux ferromagnétiques (F) séparés par une
barriére tunnel isolante (I) (jonction tunnel magnétique) de quelques nanométres d’épaisseur. Si une
différence de potentiel est appliquée entre les électrodes F, un courant circule & travers la couche isolante
pae effet tunnel. Les électrons injectés dans I’électrode ne se polarisent que dans la couche magnétique
(électrons polarisés en spin). L’augmentation de la TMR est directement liée & P'effet tunnel des électrons
polarisés car la résistance de jonction dépend de I'orientation relative des aimantations des deux électrodes
magnétiques lors du passage des électrons [Parkin et al., 2004]. Pour plus de détails sur Ueffet tunnel, on
pourra se reporter & [Montaigne, 1999, Nassar, 1999, Tiusan, 2000, Lacour, 2002, Manchon, 2007].

La premiére TMR a été rapportée par Julliére en 1975 dans une jonction ayant pour électrodes

deux métaux ferromagnétiques de coercitivités différentes Fe et Co séparées par une barriére tunnel
semiconducteur Ge. La résistance de jonction, mesurée & faible tension et & 4,2 K est plus élevée dans
la configuration antiparalléle que dans la configuration paralléle. Cette MR disparait pour des tensions
appliquées supérieures & 6 mV ou & températures plus élevées [Julliere, 1975].
La TMR est liée a la différence relative de résistance entre les configurations paralléle et antiparalléle.
Elle est définie par : TMR= LR” ou R,, et R, sont respectivement les résistances en configuration
antiparalléle et paralléle. Cet effet peut également se quantifier par la magnétorésistance de jonction
IMR—Hep—te

Apres la découverte de la GMR, les travaux sur la TMR se sont relancés. L’optimisation de la bar-
riére tunnel a permis une amélioration de la MR [Moodera et al., 1995]. La premiére observation de
TMR élevée (11,8 %) & température ambiante a été mesurée dans la jonction CoFe/Al;03/Co, ayant
une sensibilité magnétique de 130042000 %/T [Moodera et al., 1995]. Dans la jonction CoFeB/Al;03(1,5
nm)/CoFeB, la TMR vaut 70,4 % & température ambiante [Wang et al., 2004]. Elle peut atteindre jus-
qu’a 200 % a température ambiante dans la jonction CoFe/MgO/CoFe [Parkin et al., 2004] et 170 %
dans la jonction Fe(25 nm)/MgO(3 nm)/Fe(10 nm) & 300 K [Wang et al., 2008]. Ces valeurs sont ré-
sumées dans le tableau 1.4. Tondra et al. [Tondra et al., 1998] ont évalué la sensibilité (définie dans
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I’équation 1.6.5) & environ 3 - 10* %/T autour du champ nul & température ambiante dans la jonction
NiFe/Al503/CoFe/Ru/CoFe/FeMn.

] Matériaux | TMR  poH  Température | Réf. |
CoFe/Al;,03/Co 11,8 % 60 mT RT [Moodera et al., 1995]
CoFeB/Al;O3/CoFeB | 70,4 % - RT [Wang et al., 2004]
CoFe/MgO/CoFe 200 % - RT [Parkin et al., 2004]
CoFeB/MgO/CoFeB | 230% - RT [Djayaprawira et al., 2005]
CoFeB/MgO/CoFeB | 400% - RT [Yuasa et Djayaprawira, 2007]
Fe /MgO / Fe 170 % - RT [Wang et al., 2008|

TABLE 1.4. Tableau récapitulatif des valeurs de TMR pour un champ magnétique H appliqué & température
ambiante RT. poH est la valeur de champ en Tesla.

Magnétorésistance de paroi de domaine

La magnétorésistance de paroi a suscité 'intérét des chercheurs pendant plusieurs décennies. Au début,

sa valeur dans les métaux ferromagnétiques (Fe, Ni, Co) était négligeable [Berger, 1978]. Ensuite, Viret
et al. [Viret et al., 96 I] ont mesuré une variation de quelques pourcents dans la couche mince soit de Co
soit de Ni, expliquée par la diffusion dépendante de spin lors de la traversée des parois. Ils ont mesuré la
largeur de paroi (15 nm dans Co et 100 nm dans Ni) et ont montré que plus la paroi est fine, plus la MR
est grande.
Le premier modéle théorique essayant d’expliquer l'effet magnétorésistif des parois est celui de Cabrera
et Falicov [Cabrera et Falicov, 1974]. Un résumé des différents modéles de transport dans la paroi a été
présenté dans [Warin, 1999, Prejbeanu, 2001] (modéles de Cabrera et Falicov, Breger, Viret, Levy et
Zhang, Bauer...).

Dans les couches minces, l'effet de paroi a été expliqué de différentes fagons [Suzuki et al., 2000] :
leffet de champ interne et la trajectoire des électrons dans la surface de diffusion, le mécanisme de ’effet
Hall, le modeéle de deux canaux de courants dans les ferromagnétiques et la diffusion dépendente de
spin [Cabrera et Falicov, 1974, Berger, 1978, Viret et al., 96 I, Gregg et al., 1996, Kent et al., 1999]. La
contribution de ces effets sur la MR peut étre positive [Gregg et al., 1996, Viret et al., 96 I, Kent et al., 1999]
ou négative [Tatara et Fukuyama, 1997, Hong et Giordano, 1998].

Il a été souvent difficile dans une courbe de MR de dissocier la contribution de paroi de celle de ’AMR.
Une idée proposée par Viret et al. [Viret et al., 96 I] a été d’additionner les MR longitudinales (H || I)
et transverses (H L I) de sorte qu’il ne reste que la MR de paroi.

Bruno et al. [Bruno, 1999] ont étudié les propriétés de la paroi en constriction et ont montré qu’elles
sont différentes de celles de Bloch ou de Neéel. A savoir, la largeur d’une paroi en constriction dépend de
la longueur de la constriction, elle peut étre plus petite que la largeur de paroi de Bloch ou de Néel. Il en
résulte une plus forte magnétorésistance.

Adeyeye et al. [Adeyeye et al., 2000] ont mesuré la magnétorésistance a température ambiante d’une
ligne de NiggFesg comportant une constriction. La figure 1.6.4.a présente ’allure de la MR quand le champ
est appliqué parallélement & la longueur de la ligne (axe facile). Les différents sauts de MR ont été attribués
au retournement de l'aimantation a l'intérieur et & l’extérieur de la constriction. Dans la constriction de
largeur 100 nm, le point C (figure 1.6.4.b) correspond & la zone de retournement de Iaimantation et
disparait dans la constriction de largeur 500 nm. Quand le champ a été appliqué parallélement & ’axe
difficile (figure 1.6.4.c), la magnétorésistance a faible champ est attribuée aux parois de domaines et a
leffet AMR .



1.6. Généralités sur la magnétorésistance 25

dR/R%

0.2 . !
=200 =100 0 100 200 4 -3 -2 -1 0 1 2 a 4

(b) Field (Oe) (©) Field (kOe)

FIGURE 1.6.4. (a)-Schéma représentatif d’une constriction dans la ligne de NiggFezo (couleur noire). La partie large
a une longueur de 13 pm et une largeur de 5 pm et la partie étroite est de largeur w. Aux extrémités de la ligne
sont représentés les contacts d’or (couleur grise) (b)- Magnétorésistance a température ambiante, définie comme
suit : LR(?“*) X 100 avec Hsat le champ & saturation dans la ligne de NiggFeao en constriction d’épaisseur
25 nm en fonction de la largeur w dans la partie étroite de la ligne. Le champ est appliqué paralléelement a
la longueur de la ligne. Plusieurs sauts de MR sont présentés pour w =100 pm : "A" est la zone ou la ligne
est saturée, "B" uniquement ’aimantation dans la partie large de la ligne est retournée, "C" le retournement de
Paimantation dans la partie étroite, et "D" toute 'aimantation est retournée et la ligne est saturée. (c¢) H appliqué
perpendiculairement & la ligne et w vaut 100 nm sur la courbe (a), 200 nm sur la courbe (b) et 500 nm sur la
courbe (c) [Adeyeye et al., 2000].

1.6.4. Quelques exemples d’applications

Les matériaux magnétorésistifs interviennent dans la réalisation de capteurs magnétiques, car ils
permettent de convertir une variation de champ magnétique en variation de résistance électrique. La
principale application concerne les tétes de lecture magnétorésistives pour ’enregistrement magnétique
a haute densité. On les rencontre aussi dans les capteurs de positionnement linéaire ou angulaire pour
lindustrie automobile (la vitesse des roues des voitures et les arbres moteurs, les boussoles, capteurs de
courant...). Le principe utilisé est soit I’effet AMR par changement de résistivité d’'un matériau magnétique
en fonction de I’angle entre son aimantation et le courant le traversant, soit I’effet GMR par changement
de résistance en fonction de 'angle relatif des aimantations de couches magnétiques voisines. Pour les
capteurs & base I’AMR, les matériaux les plus utilisés sont les alliages Permalloy. Pour les tétes de lecture
magnétorésistives dans lesquelles les champs & mesurer sont de 'ordre du mT, les matériaux utilisés sont
les GMR. Les TMR trouvent leurs applications dans les mémoires MRAM (Magnetoresistive Random
Access Memory), dans les tétes de lectures et dans les capteurs magnétiques. Dans le secteur de 'industrie
automobile, la gamme de fonctionnement peut étre de 'ordre de 10 mT et les matériaux en multicouches
NiFe/Ag présentent de bonnes caractéristiques pour ces applications [De Lacheisserie, 1999b].

Un capteur magnétique doit avoir une parfaite linéarité, un faible niveau de bruit, une forte sensibilité
et un fort rapport signal sur bruit. On définit la sensibilité magnétique d’un capteur magnétorésistif de
résistance R par ’équation suivante :

1 dR  dMR
" R dpoH  dpoH

(en %/T) (1.6.5)

La valeur de la sensibilité différe d’un capteur & un autre, le tableau 1.5 indique & une gamme de champ
donnée quelques ordres de grandeurs de sensibilité et de densité de bruit de capteurs magnétorésistifs
proposés par différents constructeurs.
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Magnetics-MS531

Type Modéle Gamme de Sensibilité Bruit Réf.
champ (%/T) (nT/vHz)
(mT) a 10 Hz
GMR LETI-LIN +4 400 a 600* 0,3 [Dieny et Fedeli, 2000]
NVE-AA002-02 [0; 1,05] 42-10% 7 -
Siemens-S4 [6,25; 18,7] 210 % -
AMR Philips-KMZ10A +0,63 1.10% 2 2.10° 0,5 [Dieny et Fedeli, 2000]
Honeywell-HMC1001 +5 2,5-10%* 0,15 [Stutzke et al., 2005]
Zetex-ZMY20 +1 1-10%* - [Fedeli, 1999]
HL Planar-KMY20S +5 400* -
San Diego - 3-10% 0,2

TABLE 1.5. Valeurs typiques de sensibilité et de densité de bruit des capteurs magnétoreésistifs de différents
constructeurs & température ambiante. Le symbole * signifie que la valeur a été calculé & partir de la sensibilité
en mV/V/Oe.
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1.7. Propriétés physiques et magnétiques des manganites

A partir des années cinquante, et d’aprés les travaux de Jonker et Van Santen [Jonker et Santen, 1950,
Van Santen et Jonker, 1950], une étude sur les matériaux magnétoreésistifs d’oxydes de manganése (man-
ganites) a commencé. L’intérét pour ces matériaux ne s’est accru que dans les années 90. Les oxydes
de manganése A valence mixte de composition chimique Re;_AE,MnQOs, ot Re est une terre rare
de cation trivalente (La, Pr, Nd, Sm, etc) et AE une terre rare de cation divalent (Sr, Ca, Pb, Ba,
etc), présentent un effet de magnétorésistance colossale & température ambiante [Chahara et al., 1993,
von Helmolt et al., 1993]. Leurs propriétés dépendent des éléments utilisés et de la valeur du taux de
substitution x. Selon la composition et la température de leur environnement, les manganites pré-
sentent un comportement magnétique différent (métallique-ferromagnétique, isolant-ferromagnétique,
paramagnétique ou antiferromagnétique, etc) [Zener, 1951, Wollan et Koehler, 1955, Goodenough, 1955,
Anderson et Hasegawa, 1955]. Par ailleurs, dans 1’état ferromagnétique, la structure cristalline et 1’appa-
rition des domaines magnétiques influencent la magnétorésistance & faible champ.

Parmi les manganites, le composé ferromagnétique avec lequel nous avons travaillé est le composé
Laj_;Sr;MnO3 (LSMO) avec x = 0,3 présentant la température de Curie la plus élevée (Tc ~ 370 K)
et donc un intéret pour la réalisation des dispositifs magnétorésistifs fonctionnant & température ambiante.
Plusieurs travaux ont résumeé les propriétés des manganites [Tokura et al., 1996, Haghiri-Gosnet et Renard, 2003,
Siwach et al., 2008, Bibes, 2001, Saurel, 2005, Yang, 2005, Perna, 2008].

1.7.1. Propriétés physiques des manganites et La;_,Sr,MnO; (LSMO)

Structure cristallographique

L’oxyde de manganése de type Laj_,Sr,MnQOj3 est une structure perovskite de formule générale
ABOg3, comme présenté a la figure 1.7.1. Celle-ci comprend au sommet du cube A un cation trivalent
Lanthane (La) ou divalent Strontium (Sr), le centre du cube B est occupé par un métal de transition
le manganése (Mn), et au centre de chaque face se trouve un anion d’oxygéne (O). Pour assurer la
neutralité du cristal, le manganése peut prendre deux états, Mn3t ou Mn** avec la formule générale
La}™ Sr?+(Mnj™ Mn%t)O3~. Les proportions d’ions Mn dans les états Mn®+ et Mn** sont respective-

ment 1 — x et . La plupart des propriétés physiques de ces composés, ainsi que leur nom générique,
proviennent de ce dopage [Haghiri-Gosnet et Renard, 2003].
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Ficure 1.7.1. Schéma simplifié de la structure pérovskite cubique ABOs, avec A = La ou Sr et B=Mn
[Haghiri-Gosnet et Renard, 2003].

Peu de composés possédent la structure idéale perovskite cubique car les conditions requises sont assez
restrictives. Le rayon ionique du site A r,4 doit étre identique a celui de ’oxygéne r, et le rayon ionique
du site B rp doit étre égal a (v/2 — 1)r,. La structure cubique est souvent déformée & cause de la taille
des cations et de leffet Jahn Teller (voir paragrahe suivant). Pour donner un lien entre la stabilité de la
structure perovskite et les rayons des cations des sites A et B, Goldschmidt [Goldshmidt, 1958] a défini
le facteur de tolérance t* = %

Si t* = 1, la structure perovskite est idéale et cubique. Dés que t*est peu différent de 1, une distorsion
rhomboédrique peut apparaitre. Pour le LSMO massif, avec = = 0,3, la structure est rhomboédrique.

Structure électronique et effet Jahn Teller (JT)

Pour expliquer l'effet Jahn Teller, il est nécessaire de décrire la structure électronique des manganites
a valence mixte.
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Les électrons des cations de manganése dans les manganites sont tous sur le niveau d’énergie 3d. Pour

les manganéses de valence Mn®*t et Mn*™, la configuration électronique est respectivement 3d* et 3d. Les
5 orbitales 3d se séparent en deux groupes d’énergie : 3 orbitales ¢y, et 2 orbitales e,. Les contributions
des électrons sur ces deux niveaux d’énergie to, et e, pour les ions Mn®T et Mn**sont présentées a la
figure 1.7.2.
Comme indiqué, les trois électrons de Mn**sont tous sur les orbitales 124, alors que trois électrons de I'ion
Mn3* sont situés sur les orbitales de faible énergie ¢, et un seul électron occupe l'une des deux orbites
ey doublement dégénérées. Cela permet de baisser 1’énergie de Mn3* et de faciliter les échanges d’élec-
trons entre les ions de manganése et d’oxygéne. Les ions d’oxygéne qui entourent ceux de Mn3*peuvent
légérement réajuster leurs emplacements en créant une asymeétrie. Jahn et Teller [Jahn et Teller, 1937]
ont montré qu'un abaissement de la symétrie sous forme d’un allongement dans la cellule MnOg léve
la dégénérescence de l'orbitale e, en deux niveaux. Cette levée de dégénérescence diie a l'interaction
orbite-réseau provoque la distortion (ou effet) Jahn Teller [Siwach et al., 2008|. L’ion Mn**qui provient
de la substitution de la terre rare trivalente par I’élément alcalin divalent, ne posséde que trois électrons
d, qui vont préférentiellement peupler les niveaux o, laissant inoccupés le niveau eg. Par conséquent, ces
ions Mn** ne subissent pas l'effet Jahn-Teller.

g, "f
gl'{ -——t— 327 - I'2
e
i

~ - x
z
M+ M+ Y

F1GURE 1.7.2. Occupation des niveaux d’énergie par les électron des ions Mn®" et Mn**de configuration élec-

tronique 3d* et 3d® respectivement. Les 5 orbitales 3d se séparent en deux groupes d’énergie : 3 orbitales tog et

2 orbitales ¢,. Les trois électrons de Mn**sont tous sur les orbitales to4, alors que trois électrons de I'ion Mn®*

sont situés sur les orbitales de faible énergie ¢z, et un seul électron occupe I'une des deux orbites e, doublement
dégénérées.

Propriétés magnétiques et interactions d’échange

Les propriétés magnétiques des manganites sont dominées par les interactions d’échange entre les spins

de manganése. Ces interactions entre les spins de Mn séparées par ’atome d’oxygéne sont controlées
par le recouvrement entre les orbitales e, de Mn et les orbitales p de I'oxygéne. Puisqu’il y a recou-
vrement, il est possible d’avoir un transfert d’électrons entre un manganése et un oxygéne. Dans les
composés & valence mixte Lal+ Sr2t (Mn3+ Mn4+)O§_, le mécanisme ferromagnétique mis en place est
nommé double échange (DE). Ce dernier dépend de la configuration orbitale et des régles de Goodenough
[Goodenough, 1955]. Généralement, dans le cas Mn** — O — Mn** Dlinteraction est antiferromagnétique,
alors que dans le cas Mn3T — O — Mn**, l'interaction peut étre ferromagnétique ou antiferromagnétique
[Goodenough, 1955].
Dans le cas particulier (cas du LSMO) Mn?** — O — Mn**, les ions Mn peuvent échanger leurs valences
en un transfert de deux électrons : d’abord, un saut d’électron de Mn®* (orbitale e,) vers O~ (orbitale
p) ; puis un deuxiéme saut de O~ vers Mn** (orbitale e,). Ce mécanisme de double échange initialement
proposé par Zener [Zener, 1951] assure une forte interaction ferromagnétique. Il faut que les spins d’élec-
trons de transfert soient paralléles pour que les électrons puissent sauter d’un site & ’autre. Anderson et
Hasegawa ont complété le modéle général de DE en incluant un angle 6 entre les moments d’électrons de
Mn3* et Mn** (voir figure 1.7.3). La probabilité de transfert d’électron entre les deux ions est o - cos($)
[Haghiri-Gosnet et Renard, 2003].
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t=1, cos (6/2)

. A
e %

Ficure 1.7.3. Mécanisme général de double échange proposé par Anderson et Hasegawa
[Anderson et Hasegawa, 1955].

Conductivité électrique

Comme le montre la figure 1.7.4, les spins de I’électron (up et down) dans un métal ferromagnétique
(exemple nickel) sont occupés dans une large bande de conduction (4,5 eV) divisée en bandes de porteurs
minoritaires et majoritaires, compensée par une faible énergie d’échange et une faible polarisation en spin
(11 %) [Tedrow et Meservey, 1973]. Dans le cas du LSMO, la bande de conduction de porteurs majoritaire
(1,5 V) est séparée de 1 eV de celle des porteurs minoritaires (bande supérieure) vide, ceci implique une
forte polarisation des électrons (100 %) [Hwang et al., 1996].
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F1GURE 1.7.4. Structure de bande d’énergie de SrTiOs (4 gauche), La; _Sr,MnOg3 (au milieu) et Ni (a droite) pour

la comparaison. Les bandes remplies sont représentées en grisés. Er est I’énergie de Fermi. Les fléches indiquent les

spins de I’électron. STO a une bande interdite (band gap) isolante. LSMO est un demi-métal ferromagnétique ol

un spin (ici up) montre un comportement métallique et 'autre (down) isolant. Ni est un métal avec simultanément
des spin up et down occupés. Extrait de [Sierra, 2010].

Diagramme de phase et transition métal isolant

Selon la composition et la température de leur environnement, les manganites présentent un com-
portement magnétique, électrique et structural différent. Le diagramme de phase de Laj_,Sr,MnQOg3 est
présenté & la figure 1.7.5.a. A basse température et au-dessous de x =0,15, le composé est isolant et
T, diminue (150 K). Pour z ~ 0,3, le composé est un métal ferromagnétique au-dessous de T, (cette
derniére est la plus élevée (T, ~ 370K)) et le modele de double échange est appliqué. La transition de
I’état paramagnétique a ’état ferromagnétique s’accompagne d’une forte variation de la résistivité et une
transition métal-isolant ot un effet CMR apparait [Urushibara et al., 5 II].

La figure 1.7.5.b montre simultanément les évolutions de 'aimantation et de la résistance en fonction de la
température de la couche mince de LSMO avec z = 0,3 déposée sur un substrat STO (110) [Perna, 2008].
A basse température (T < Tc), I’alignement spontané des spins de Mn permet de déplacer les électrons de
lobital e, et la résistivité p diminue dans la phase FM comme suit : p(T") = po + aT'®, ol « est comprise
entre 2 et 3 lorsque T' < T'c et pg est la résistivité résiduelle. A haute température, la résistivité suit la
loi d’activation thermique suivante : p(T') = poo + exp(Eo/kpT’) [Mercone et al., 2005].

D’un autre coté, O’Donnell et al. [O’Donnell et al., 1996] ont exprimé la résistivité en fonction de lai-
mantation dans les manganites LCMO comme suit : p(M) = p(M = 0) - exp(—C - (%)2), ol Miat
est I'aimantation a saturation quand tous les spins sont alignés, M est ’aimantation locale et C' est une
constante indépendante de ’aimantation et de la température alors, la résistivité & faible champ peut
étre soit proportionnelle au carré du champ p o< H? quand T > Tc (& faible aimantation), soit linéaire &
celui-ci p o« H quand T < T'c (& aimantation intermédiaire).
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FIiGURE 1.7.5. (a)- Diagramme de phase de Lai_,SrMnQOgsavec I’évolution de la température de transition en
fonction de la concentration du dopage x. T : température de Néel, Tc : température de Curie. Les notations
correspondent & CI : Charge-Ordred Insulating, F1: Ferromagnetic Insulating, P1 : Paramagnetic Insulating, FM :
Ferromagnetic Metallic et PM : Paramagnetic Metallic [Tokura et al., 1996].
(b)- Evolution de I’aimantation et de la résistivité en fonction de la température dans une couche mince de LSMO
(z =0,3) sur STO [Perna, 2008].

1.7.2. Propriétés magnétiques de LSMO
Anisotropie magnétique

Anisotropie magnétocristalline

Dans les manganites, la distorsion JT réduit la symétrie cubique des perovskites. Dans le cas du
LSMO, Tl'anisotropie magnétique est biaxiale, elle peut étre caractérisée par la constante d’anisotropie
cubique K; dont I’énergie d’anisotropie magnétocristalline est exprimée a ’équation 1.2.7 [Ziese, 2005].

La constante d’anisotropie K; du LSMO dépend de plusieurs paramétres : la température [Ziese, 2005],
la qualité cristalline, les déformations, les défauts [Suzuki et al., 1997] et s’exprime [De Lacheisserie, 1999a] :

:NO'MS'HA

K; 5

(1.7.1)

avec M, Iaimantation & saturation et H4 le champ d’anisotropie (équation 1.2.8).
Le tableau 1.6 présente des valeurs de constante d’anisotropie dans le LSMO relevées a partir de la
littérature.

Matériau t T | K1 Références
(nm) (K) (kJ /m?)
LSMO (100) massif RT 1,8 [Suzuki et al., 1998]
LSMO(100) 26 a 100 3,94a5,7 [Steenbeck et Hiergeist, 1999]
140
LSMO/STO(001) 180 300 0,35° [Ziese, 2005]
LSMO/STO(001) =200 5al4 [Pallecchi ef al., 2007]
LSMO/STO(001) 10 10 9 [Arnal et al., 2007]
LSMO/STO(001) vicinal | 15 300 0,135 [Perna et al., 2010]
70 0,329

TABLE 1.6. Des valeurs de constante d’anisotropie dans un LSMO/STO vicinal et non vicinal. Le symbole x
signifie que la valeur a été déduite d’'une mesure présentée dans la référence.
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Anisotropie magnéto-élastique

L’anisotropie magnéto-élastique ou ’anisotropie induite par les contraintes est diie au couplage entre
I’aimantation et les déformations du réseau. L’origine de ce couplage spin-réseau est le couplage spin-orbite.
Ces interactions d’échange sous 'influence des contraintes structurales peuvent changer ’énergie magné-
tique et font apparaitre un terme d’énergie magnéto-¢lastique (équation 1.2.4).

La couche de LSMO subit des contraintes sous forme de dilatation ou de compression en fonction
du type de substrat par exemple. Dans le LSMO/STO le paramétre de maille du LSMO est plus petit
que celui du STO et la dilatation dans LSMO est biaxiale dans le plan, alors que dans le LSMO/LAO
le paramétre de maille du LSMO est plus grand que celui de LAO, la contrainte est une compression
biaxiale dans le plan [Haghiri-Gosnet et Renard, 2003].

Dans la littérature, plusieurs groupes ont étudié ’anisotropie magnétique dans le plan de la couche
LSMO/STO [Lecoeur et al., 1997, Suzuki et al., 1997, Steenbeck et Hiergeist, 1999, Berndt et al., 2000,
Wang et al., 2003, Ziese, 2005]. Dans la couche LSMO / STO(001), 'anisotropie magnétique est biaxiale

de direction [110] comme axe facile et [100] comme axe difficile & 300 K [Ziese, 2005] et & 80 K [Wang et al., 2003].
L’origine de ’anisotropie magnétique dans les couches minces de LSMO (001) et (110) a été étudiée par
Berndt et al. [Berndt et al., 2000]. Ils ont montré que la contrainte dans la couche LSMO (110) donne lieu

a un terme d’anisotropie élastique, et la couche LSMO (001) placée sous contrainte de dilatation biaxiale

avec le STO donne un terme biaxial isotrope dans le plan. Ils ont conclu que l'origine de I’anisotropie

dans la couche LSMO/STO(110) est magnéto-élastique alors que dans la couche LSMO/STO(001) est
magnétocristalline.

Anisotropie dans le cas de LSMO déposé sur un substrat vicinal

L’origine de I’anisotropie uniaxiale dans les couches déposées sur un substrat vicinal peut résulter de
Panisotropie soit magnétocristalline, soit magnéto-élastique, soit magnétostatique [Mathews et al., 2005] :
— L’anisotropie magnétocristalline peut étre influencée par la rupture des liens et le manque d’atome en
présence des marche, peut donc créer une anisotropie uniaxiale avec un axe facile [Wang et al., 2003].
— L’anisotropie magnéto-élastique peut étre influencée par les contraintes de relaxation de la couche
au niveau des marches dans la direction perpendiculaire a celles-ci. Si la relaxation est dans la
direction des marches, il en résulte une décroissance du paramétre de maille dans le plan du LSMO
perpendiculairement & la marche et donc la création d’anisotropie uniaxiale.
— L’anisotropie magnétostatique a pour origine une rugosité de la surface dans une direction particu-
liere qui correspond a celle des marches du substrat [Kubota et al., 2007].

Anisotropie uniaxiale

Comme Zhao et al. [Zhao et al., 2002] (figure 1.4.3, section 1.4), Wang et al. [Wang et al., 2003] ont
mesuré a 80 K les cycles d’aimantations d’une couche mince vicinale (6yic = 10°) de LSMO (12,6 nm)
/STO (100) non gravé. Ils ont trouvé (figure 1.7.6) une anisotropie uniaxiale dans le plan avec un axe facile
et un axe difficile respectivement paralléle et perpendiculaire aux marches. L’aimantation rémanente M,
varie en fonction de ’angle ¢ entre la direction de H et celle des marches suivant la relation suivante
M, = Mjs - cos .

L’anisotropie uniaxiale a été observée également dans des couches minces de LSMO de faible vicinalité
(0,13° et 0,24°) a température ambiante [Mathews et al., 2005, Mathews, 2007, Taniuchi et al., 2006].
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FiGure 1.7.6. Cycles d’hystérésis d'une couche mince de LSMO sur un substrat vicinal & 80 K en fonction
de différents angles ¢ entre le champ appliqué H et la direction des marches [100] : ¢ = 0° (H || marches),
© = 60°, 80°, 84°, 88° et 90° (H_Lmarches) [Wang et al., 2003].

Anisotropie de forme

Kubota et al. [Kubota et al., 2007] ont étudié effet de I’anisotropie de forme dans le LSMO (a2 = 0,4)
vicinal gravé sous forme de rectangle de longueur L. La figure 1.7.7 montre la direction des domaines
magnétiques lorsque le champ est paralléle (figure 1.7.7.b et 1.7.7.c) ou perpendiculaire (figure 1.7.7.e
et 1.7.7.f) aux marches. Les images montrent que les domaines suivent la direction des marches. Quand
Porientation du champ par rapport aux marches est identique, les domaines magnétiques dans un motif
de dimension 5 x 10pm? (figure 1.7.7.b, 1.7.7.¢ et figure 1.7.7.c, 1.7.7.f) sont différents car la structure
magnétique n’est pas déterminée & partir de I’anisotropie uniaxiale mais plutot par I’anisotropie de forme.

— Quand H est appliqué parallélement aux marches, la couche est monodomaine (si H || L, fi-

gure 1.7.7.b) ou multidomaine (si H L L, 1.7.7.c).

— Quand H est appliqué perpendiculairement aux marches, la couche est multidomaine (si H || L et

H 1 L) et le nombre de parois est différe suivant 'orientation de H (figure 1.7.7.e, 1.7.7.f).

Dans le cas d’un motif carré ot ’anisotropie de forme est négligeable, ils ont observé une structure
multidomaine dans les deux configurations de champ par rapport aux marches. L’anisotropie de forme
est donc importante pour obtenir une structure monodomaine.

Afin d’augmenter ’anisotropie de forme, ils ont réalisé un motif avec un rapport d’aspect r = % plus
important que précédemment ot r = % (figure 1.7.7). IIs ont trouvé que la couche est multidomaine au
lieu d’étre monodomaine (figure 1.7.7.b). L’anisotropie uniaxiale joue donc un role plus important que
I’anisotropie de forme dans ce motif.

En résumé, dans une couche vicinale gravée, 'anisotropie uniaxiale est en concurrence avec ’aniso-
tropie de forme. Les domaines magnétiques sont orientés parallélement aux marches. La structure des
domaines est monodomaine si la contribution des deux anisotropies est équivalente et multidomaine s’ils
sont en compétition.
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FicurE 1.7.7. (a) Image par microscopie électronique a balayage de la couche mince gravée dans un rectangle

5 x 10 pm?. (b,c,e,f) Images par microscopie & émission de photoélectrons avec des rayons X (XPEEM "Xray

PhotoElectron Emission Microscopy") de la couche LSMO gravée. (b,c) Le champ magnétique H est paralléle aux

marches. (b,f) H est paralléle a la longueur du rectangle. (c,e) H est perpendiculaire a sa longueur. (e,f) H est
perpendiculaire aux marches. D’aprés [Kubota et al., 2007].

Propriétés magnéto-optiques du LSMO

Les effets magnéto-optiques MO dépendent de la longueur d’onde et fournissent des informations
sur la structure électronique, & savoir les transitions de transfert de charge [Yamaguchi et al., 1998,
Koubaa et al., 2004, Mistrik et al., 2006].

Les propriétés MO de la couche mince de LSMO (z = 0,33) ont été étudiées par Koubaa et al. [Koubaa et al., 2004]
en fonction de I’épaisseur. La figure 1.7.8 montre que la rotation Kerr 0y, est plus petite lorsque ’épaisseur
de la couche diminue. Dans une gamme d’énergie dans I'intervalle [1,2 €V ; 4,5 €V], le spectre est caractérisé
par deux transitions optiques centrées autour de : (1) une valeur & 2 eV ou le signal Kerr est faible et ne
dépend pas de I’épaisseur dont lorigine ne peut pas étre le transfert de charge; (2) une autre valeur a
3,4 eV, ou le signal dépend de I’épaisseur et présente une plus forte valeur & 60 nm. Dans cette transition
(2), la position du pic se déplace vers les basses énergies en augmentant ’épaisseur jusqu’a 60 nm. La
plus forte rotation Kerr a été obtenue pour 1’épaisseur 40 nm. L’origine de ces deux transitions semble
différente. La transition (1) est attribuée a la transition inter-bandes to, — e, de spins majoritaires
puisque le spectre ne dépend pas de 1’épaisseur, alors que la transition (2) est liée au transfert de charge
O(2p) — ta4 entre les bandes de spins minoritaires. [Yamaguchi et al., 1998, Koubaa et al., 2004].
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Ficure 1.7.8. Spectres magnéto-optiques en fonction de ’épaisseur de la couche LSMO a 285 K sous 100 mT

en configuration longitudinale. (1) et (2) représentent la position du pic de transition. D’aprés Koubaa et al.
[Koubaa, 2005].
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Domaines magnétiques dans les LSMO

Peu d’études ont été effectuées sur les domaines magnétiques dans les manganites. Gupta et al.
[Gupta et al., 1996] ont imagé les domaines magnétiques dans un LSMO (z = 0,33) polycristallin d’épais-
seur 100 nm & température ambiante. Les domaines sont définis par les grains et orientés suivant la
direction du champ magnétique appliqué. Dans certains grains, des parois se propagent ou reste entra-
vées par les défauts surfaciques. Soh et al. [Soh et al., 2003] ont étudié les domaines magnétiques dans
un LSMO (z = 0,23) déposé sur un substrat STO(001) bicristallin. Ils ont montré que les parois de
domaines nucléent dans le joint de grain ainsi qu’en dehors du joint dans la direction [100] et que la taille
des domaines est de 'ordre de 10 pm.

Konoto et al. [Konoto et al., 2004] ont montré que les domaines magnétiques dans un LSMO (x = 0,3)
monocristallin massif sont orientés dans la direction [110], [111] et qu’il existe des parois de domaines
sans domaines de fermeture. L’anisotropie magnétique donne un axe facile dans la direction [111] et une
aimantation en dehors du plan. Pour réduire la densité de charge en surface, ’aimantation se réoriente
dans la direction [110].

Ziese et al. [Ziese, 2006] ont visualisé les domaines magnétiques par simulation micromagnétique sur
une couche de LSMO (x = 0,3) d’épaisseurs (1,5 nm, 15 nm et 150 nm) et de taille 10 x 10 pm?. Ils ont
montré que la taille des domaines est influencée par ’épaisseur de la couche, leur taille est estimée entre
400 nm et quelques pm. Les domaines sont plus petits quand 1’épaisseur diminue.

Les domaines magnétiques dans la couche LSMO (z = 0,4 et 0,2) sur STO (001) vicinal 0,2° sont
alignés avec la direction des marches [100]. La forme des domaines magnétiques est sinueuse a cause d’une
concurrence entre l’anisotropie magnétocristalline biaxiale (axes faciles||[110]) et I’anisotropie uniaxiale
des marches (axe facile|marches [100]) [Taniuchi et al., 2006].

Retournement de I’aimantation dans LSMO

Retournement dans une couche de LSMO déposée sur substrat non vicinal

Le processus de retournement de 'aimantation dans une couche épitaxiale LSMO sur STO(001) est
régi par la nucléation et propagation de domaines magnétiques [Gupta et al., 1996, Saib et al., 2008].
Dans des couches épitaxiales d’épaisseur 50 nm non gravées, Lecoeur et al. [Lecoeur et al., 1997] ont
montré existence des parois de domaines a I’état rémanent (H =0 T) lorsque le champ est appliqué
parallélement a la direction [100]. Quand le champ est appliqué dans le plan et parallélement & la direction
[110], les domaines magnétiques sont inclinés de 45° par rapport a ’axe [110]. Dans le cas d’un matériau
polycristallin, ’aimantation tourne uniformément dans les petits grains et la paroi se propage dans les
grands grains. Dans une surface fissurée suivant la direction [110] (axe facile aimantation), le retournement
de laimantation se produit par nucléation et propagation de parois dans une surface rectangulaire limitée
par les fissures [Lecoeur et al., 1997].
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Effet de I’épaisseur sur le cycle d’hysterésis La géométrie influe le cycle d’aimantation dans une
couche mince de LSMO(001)/STO(001) gravée. Le cycle d’aimantation d’un motif rectangulaire est plus
large pour les plus grands rapports longueur sur largeur par exemple [Saib et al., 2008].

La figure 1.7.9 montre I’évolution du champ coercitif Hc en fonction de ’épaisseur dans la couche LSMO
(z = 0,4) sur un substrat STO(001) et MgO(001). Plus la couche est épaisse, plus la valeur du champ
coercitif est petite. Une explication possible est 'augmentation de piégeage des domaines liée & I’augmen-
tation des défauts de la couche dans les faibles épaisseurs. La variation de Hc¢ semble linéaire en fonction
de inverse de ’épaisseur t, et s’exprime par [Steren et al., 2002] :

A
Hc(t) = Hemagsit + n (1.7.2)

avec H cpassie la valeur du champ coercitif du LSMO massif par extrapolation et A une constante qui
dépend du substrat et des conditions de dépot.
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F1GURE 1.7.9. Valeurs de champ coercitifs en fonction de I’épaisseur ¢ de la couche Lag 6Sro,7zMnQO3/STO comparée
avec Lag 6Sro,7MnO3/MgO a 50 K. La droite représente 1'équation 1.7.2 [Steren et al., 2002].

Retournement dans une couche de LSMO déposée sur substrat vicinal

Le retournement de l’aimantation dans la couche mince de LSMO/STO vicinale est régie par deux
mécanismes. Le premier est la rotation cohérente de 'aimantation de ’axe facile vers I'axe difficile avec le
modéle SW donnant un cycle d’hystérésis réversible (Hyet, figure 1.3.7). Le deuxiéme mécanisme suit la loi
de Kondorsky [Kondorsky, 1940] Cols 5 présenté dans la section 1.3.1. Il indique un retournement par nucléa-
tion et propagation de domaine & 180° le long de I’axe facile [Wang et al., 2003]. Il est possible que ces deux
mécanismes apparaissent simultanément si I’anisotropie de forme domine [Mathews et Boschker, 2010].

Une étude précédente dans le laboratoire GREYC sur le retournement de 'aimantation par microsco-
pie MOKE & température ambiante dans deux couches de LSMO(15 nm)/STO (001) et LSMO(70 nm)/STO
(001) vicinales (6yic = 10°) gravées dans le pont de largeur 50 pm a montré une nucléation et propagation
de paroi domaine lorsque H est paralléle aux marches (figure 1.7.10.a) et un retournement cohérent de
laimantation lorsque H est perpendiculaire aux marches (figure 1.7.10.b) [Saib, 2007].
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(b)

Ficure 1.7.10. Images du processus de retournement de I’aimantation dans deux couches vicinale 10° gravée

dans le pont de largeur 50 pm : LSMO(16 nm)/STO(001) & gauche LSMO(70 nm)/STO(001) a droite. La zone

noire présente une rotation de 180° d’un domaine magnétique. (a) H est appliqué parallélement aux marches, les

fleches indiquent les zones de piégeage de paroi. (b) H est perpendiculaire aux marches. Les différents niveaux de

gris indiquent un retournement progressif des domaines. Pour chaque image, la valeur du champ magnétique est
indiquée a coté de chaque image et exprimée en 1074 T [Perna et al., 2010].
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1.8. Magnétorésistance dans les manganites

1.8.1. Magnétorésistance a fort champ magnétique

Définition de la magnétorésistance colossale La magnétorésistance décrite dans les années 90
comme une forte variation de la résistance dans les oxides de manganéses en appliquant un champ magné-
tique est nommeée magnétorésistance colossale (CMR, : Colossal magnetoresistance) [Kusters et al., 1989,
von Helmolt et al., 1993, Tokura et al., 1996]. Cette dénomination a été dédiée aux oxydes de manganése
pour étre différentiée de la GMR observée dans les multicouches [Tokura et Tomiokab, 1999]. L’effet
CMR apparait indépendamment de l'orientation du champ magnétique, sa conductivité croit linéaire-
ment sans hystérésis en fonction du champ et la saturation arrive & fort champ magnétique (de lordre
du Tesla) [Steinbeif et al., 2000, Golosovsky et al., 2007]. La magnétorésistance colossale apparait au
niveau des transitions (métal-isolant, Ferromagnétique-Paramagnétique), qui peuvent pour certains com-
posés atteindre la température ambiante. L’origine de la magnétorésistance dans les manganites pé-
rovskites est le couplage spin-orbite décrit par ’effet Jahn-Teller associé & 'interaction double échange
[Ramirez, 1997, Chou et al., 2006].

Effet CMR La figure qui met en évidence l'effet CMR est celle représentant la résistance en fonction
de la température & champ nul et sous champ magnétique comme le montre la figure 1.8.1.

Ju et al. (1994) [Ju et al., 1994] ont mesuré p(T") d’une couche mince de Laj_,Sr,MnO3 d’épaisseur
400 nm déposée sur STO (100). La température de dépdt par ablation laser était faible : 600°C sous
pression d’oxygéne égale 0,4 mbar. Aprés un recuit de 10 h sous 950 °C dans une atmosphére Ng, pour
z = 0,3, la température de Curie augmente a environ 310 K. Le maximum de MR vaut 35 % & 330 K moins
que ce qui est a été obtenu par Jin et al. (1994) avec le LCMO sur LaAlO3 4 6 T MR ~ 99,7 % a 110 K
[Jin et al., 1995]. L’effet CMR et le maximum de résistivité sont obtenus pour des valeurs de température
différentes (respectivement 330 K et 370 K). SteinbeiSS et al. [Steinbeif et al., 2000] ont obtenu une
magnétorésistance colossale au voisinage de T'c. Cette derniére varie en fonction de la composition de
manganite. Dans la composition z = 0,3, la température de curie est plus faible dans les LCMO (270 K)
que dans les LSMO (environ 370 K). Ils ont trouvé que les compositions avec une faible T'¢, présentent
une meilleure CMR & fort champ magnétique .

Dans un matériau LCMO massif de structure cubique, l'effet CMR est faible par rapport & celui de la
structure tétragonale de couche mince, ce qui a été expliqué par le phénomeéne de DE [Koo et al., 1997].
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Ficure 1.8.1. Magnétorésistance et résistivité en fonction de la température & champ nul et sous champ magné-
tique (5T) pour le composé Lag,7Sro,3sMnO3 d’épaisseur 400 nm aprés recuit de 10 h & 950 °C sous N». L’échelle
de gauche représente la résistivité p et celle de droite la magnétorésistance MR = % [Ju et al., 1994].

Mesures de la magnétorésistance a fort champ magnétique Les recherches sur les oxydes ferro-
magnétiques se sont multipliées depuis I'observation d’une forte magnétorésistance (MR ~ 99 % a 11 T)
dans le monocristal Ndg 5Pbo sMnO3 [Kusters et al., 1989]. Helmolt et al. [von Helmolt et al., 1993] ont
mesuré la couche mince de Lay/3Ba; /3sMnO3 a température ambiante (MR ~ 60 % a 7 T). Les résultats de
la CMR deviennent alors compétitifs par rapport a celles de la GMR dans les multicouches & température
ambiante. La magnétorésistance colossale dépend de la température ; Chahara et al. [Chahara et al., 1993]
ont étudié l'origine de la dépendance en température de la magnétorésistance. Ils ont mesuré dans le plan
MR ~ 53% de la couche mince Lag72Cag25MnO3 & 220 K et & 1 T (figure 1.8.2). Favre-Nicolin et
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al. [Favre-Nicolin et Ranno, 2004] ont mesuré les pentes de MR a fort champ dans une couche mince de
LSMO/STO en fonction de la température, et ont trouvé qu’entre 4 K et 300 K, la pente varie de 0,2 % /T
a6 %/T.
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Ficure 1.8.2. Magnétorésistance a fort champ a 4,2 K et & 200 K dans la couche de LCMO d’épaisseur 300
nm. Les symboles blancs et noirs représentent respectivement le champ paralléle et perpendiculaire a la surface
[Chahara et al., 1993].

Dans un matériau polycristallin, un désordre structual dans les joints de grains implique une augmen-
tation de la magnétorésistance & fort champ. Cette effet a été observé par Bibes et al. [Bibes et al., 2001]
dans une couche mince de LSMO (z = 0,3) d’épaisseur 20 nm déposée sur un substrat STO gravé de
fissures (cracks). La figure 1.8.3 montre que la MR dans le cas sans fissures a une faible valeur de MR
a fort champ (~ 12% a 7 T) comparant a celles avec fissures (~ 35% a ~ 50 %). Aprés évaluation des
pentes AAN}{R, on trouve que la sensibilité entre 3 T et 7 T de la couche avec 5 fissures (6,8 %/T) est plus
grande que dans la couche avec une fissure (3 %/T) ou sans fissure (1,8 %/T). Cette augmentation de

MR & fort champ est attribuée & un désordre magnétique & Uintérieur de la fissure.
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FIGURE 1.8.3. Magnétorésistance a fort champ (jusqu’a £7 T) de la couche de LSMO(20 nm)/STO avec 1 ou 5
fissures de 40 pm de largeur & 70 K. Le champ a été appliqué dans le plan de la couche [Bibes et al., 2001].
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Le tableau 1.8 récapitule des valeurs de MR a fort

champ issues de la littérature.
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[von Helmolt et al., 1993]

[Favre-Nicolin et Ranno, 2004]

Matériaux t Propriétés T MR ApoH S Ref.
(nm)  structurales (K) planaire (T) (%/T)
Ndo,5Pbg,5MnO3 monocristal —99 % a [Kusters et al., 1989]
11T
Lay/3Ba; ;sMnO3/ 150 couche 300 —60 % a
STO épitaxiale 7T
Lag,72Cag,25 MnO3 150 220 —52 % a [Chahara et al., 1993]
1T
Lag, 7510 sMnO3 400 330 —35 % [Ju et al., 1994]
Lag/3Sr; /3MnO3 massif monocristal 280 —3 % a 4T [135] 0,75 [Hwang et al., 1996]
polycristal —6 % a 4T 1,5
4 1700°C
polycristal -10 % a 2
4 1300°C 4T
Lag,7Sr0,3MnO3 / 110 couche 291 —50% a [Bobo et al., 2000]
STO épitaxiale 22T
Lag,7Sro,3MnO3 / 60 couche 300 6
STO épitaxiale
Lag,7Sr0,3MnO3 / 20 couche 70 —-12 % a [357] 1,8* [Bibes et al., 2001]
STO épitaxiale T
1 fissure —-35% a 3*
7T
4 fissures —50 % a 6,8*
T

TABLE 1.8. Récapitulatif des ordres de grandeurs de MR et des sensibilités S dans une gamme d’excitation
magnétique ApoH a une température donnée 7. Le symbole * signifie que la valeur a été extraite & partir d'un

graphe.

1.8.2. Magnétorésistance a faible champ magnétique

Magnétorésistance dans des structures particuliéres

Dans les manganites, la magnétorésistance a faible champ magnétique (LFMR : Low field magnetore-
sistance), inférieur & 1 T, est principalement observée dans les joints de grains des matériaux polycristallins
en couche minces ou en matériaux massifs [Hwang et al., 1996], dans les bicristaux [Isaac et al., 1998,
Alejandro et al., 2010], les jonctions tunnel [Viret et al., 1997, Bowen et al., 2003] ainsi que dans les
couches présentant des fissures et les nanoconstrictions [Ruotolo et al., 2006, Arnal et al., 2007]. L’inter-

action entre les effets CMR et AMR contribuent & la magnétorésistance a faible champ (LFMR)[O’Donnell et al., 1997b,

Suzuki et Hwang, 1999, Siwach et al., 2008].
Dans la littérature, aucune mesure de MR dans le LSMO vicinal n’a été effectuée, d’ou l'intérét de ce

travail de thése.

Matériaux polycristallins Dans un matériau massif, Hwang et al. (1996) ont proposé un modéle pour
expliquer la magnétorésistance sous faible champ a haute et basse température dans un LSMO massif
polycristallin. La comparaison entre deux structures a montré que la variation de la magnétorésistance a
faible champ dans le matériau massif monocristallin est plus petite que dans le matériau polycristallin (voir
figure 1.8.4). La raison est liée & plusieurs facteurs : leffet tunnel polarisé en spin [Hwang et al., 1996],
la diffusion dépendante de spin entre les grains [Li et al., 1997] et la présence de domaines magnétiques
dans les grains [Wang et al., 1998]. Nous avons estimé les pentes de MR des deux structures a fort champ
(entre 1 T et 5 T) & 280 K ; elle vaut dans le cas du LSMO massif polycristallin 2 % /T, c’est plus grand
que celle du massif monocristallin (0,75 %/T). L’échelle de la figure 1.8.4 ne nous permet pas de calculer
les valeurs a faible champ. Cela dit, une forte sensibilité magnétique est observée a faible champ (<1 T)
dans le matériau polycristallin.
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FIGURE 1.8.4. Résistivité normalisée (graphes a droite) et aimantation normalisée & 5 T (graphes a gauche) du
LSMO massif (a,b) monocristallin et (c,d,e,f) polycristallin en fonction de la température [Hwang et al., 1996].

Dans une couche mince de LSMO polycristalline, Li et al. [Li et al., 1997] ont mesuré la MR sous
faible champ & 4,2 K. Deux maxima de MR sont observés au champ coercitif H.. Ils ont trouvé que %
est plus petite (<0,3 % & 150 mT) dans la couche épitaxiale que dans la couche polycristalline (~ 15 %
a 150 mT).

Dans la couche LCMO, Hundley et al. [Hundley et al., 1995] ont mesuré la MR a faible champ au voisinage
de Tc. Ils ont montré qu’a faible champ, la MR est liée au cycle d’aimantation par la relation suivante :
p(H,T) exp(f%oj)). L’origine de la MR & basse température est ’effet tunnel polarisé en spin dans
les grains. C’est pour cela que le LEMR, est plus importante & basse température qu’au voisinage de T'c

[Li et al., 2003)].

Bicristaux La MR a été mesurée par Gunnarson et al. [Gunnarsson et al., 2004] dans un bicristal
LSMO(120 nm)/STO en fonction de l'orientation du champ par rapport & un joint de grain (GB : Grain
Boundary) (figure 1.8.5). La figure 1.8.5.a montre un schéma de l'orientation de GB dans le micropont
de LSMO de largeur 5 pm et de longueur 150 pm. La direction du courant I est perpendiculaire & celle
de GB.
— Quand H 1L GB (H || I ),1a MR 4 100 K (figure 1.8.5.b) est lisse et présente deux maxima attribués
au retournement cohérent de aimantation [Gunnarsson et Hanson, 2006].
— Quand H || GB (H L I), lallure de MR (figure 1.8.5.c) est différente de la précédente et varie en
fonction de la température. La forme de MR avec un maximum et des plateaux a 225 K indiquent
une nucléation /propagation de paroi et le petit creux s’explique par un faible effet AMR, alors que
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la mesure & 300 K montre uniquement un creux dans MR s’expliquant par une forte AMR par
rapport a leffet de parois.
Dans une couche bicristale de LCMO/STO, le retournement de I’aimantation semble différent [Mathur et al., 1997].
Quand H 1 GB a 77 K, la MR est lisse et présente aussi deux maxima & faible champ. Ce cycle irréversible
a été expliqué par une nucléation et propagation de paroi dont ’origine est le transport polarisé en spin
dans le joint de grain. Quand la température atteint 247 K, l’effet LFMR, disparait, la MR est réversible
et la résistance dans le joint de grain augmente.

1 1 . S ' ' T =
g . [oo) 1.03 . — . wce A T=225K
I
LV pig | oo Y
I
' g
T &
Sum
100um " !
. ) ottt gy ‘s " ) [
@ -100 50 0 50 100 " 00 -50 0 50 100
H.'f GB H LGB |-u ane| (1) Magnetic field (mT) (c) Magnetic field (mT}
FIGURE 1.8.5. (a) Schéma de mlcropont LSMO bicristal indiquant I’orientation du joint de grain avec une ligne en

pointillés. (b) Represente le rapport R(H 0) lorsque H L GB (H || I) a4 100 K. (c) Représente le rapport lorsque
le champ H est paralléle au joint de grain H || GB (H L I) a 225 K et 300 K d’aprés [Gunnarsson et al., 2004].

Jonctions tunnel De fortes magnétorésistances tunnels TMR ont été attendues dans les électrodes en
demi-métaux ferromagnétiques telles que les manganites car leur polarisation en spin est grande. Lu et al.
[Lu et al., 1996], ainsi que Viret et al. [Viret et al., 1997] puis [Bowen et al., 2003] ont mesuré une forte
augmentation de la MR dans la jonction LSMO/STO/LSMO a basse température. Ensuite, Sun et al.
[Sun et al., 1998] ont mesuré MR = 870 % & faible champ (10 mT) et & basse température (14 K). Aussi,
les mesures de MR dans les structures multicouches (20 couches) de LSMO(2,9 nm)/STO(3,5 nm) ont
montré une augmentation de MR & faible champ & basse température 20 K [Dérr et al., 2001]. Bowen et al.
[Bowen et al., 2003] ont trouvé a 250 K une valeur intéressante de TMR=30 % & faible champ magnétique
(inférieur & 12 mT) dans une tricouche épitaxiale LSMO(35 nm)/STO(2,8 nm)/LSMO(10 nm) comme le
montre la figure 1.8.6, sachant qu’a basse température 4,2 K la TMR, mesurée est trés élevée et qu’elle
vaut 1850 % a faible champ (inférieur & 50 mT). Cette grande valeur de TMR a été expliquée par la
forte polarisation de spin du LSMO au niveau de l'interface LSMO/STO qui dépend de la température.
Werner et al. [Werner et al., 2011Jont mesuré une magnétorésistance tunnel TMR = 1900 % a 4 K dans
une jonction LSMO/STO/LSMO d’une multicouche LSMO(F)/STO/LSMO(F)/LSMO(AF)/STO. IIs
montrent que la magnétorésistance tunnel diminue fortement en augmentant la température jusqu’a
300 K car les effets d’anisotropie d’échange disparaissent.
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FIGURE 1.8.6. Magnétorésistance tunnel dans une jonction LSMO(35 nm)/STO(2,8 nm)/LSMO(10 nm) a 250 K,
d’aprés [Bowen et al., 2003].

TMR(%)

Jonction step edge Une étude de la magnétorésistance a faible champ dans une jonction step edge
(SE) a été réalisée par Bosak et al. [Bosak et al., 2003] sur la couche LSMO (x = 0,3) d’épaisseur 70 nm
déposé chimiquement en phase vapeur (CVD : Chimical Vapor Deposition) sur un substrat STO contenant
une jonction SE semblable & la jonction dans un bicristal. Lorsque le champ est appliqué parallélement
aux marches, la figure 1.8.7.a montre que la magnétorésistance affiche deux maxima a faible champ
(£50 mT) attribuée aux domaines magnétiques, et dépend de la température. Nous avons estimé la
sensibilité magnétique a 299 K entre 50 mT et 200 mT : elle vaut 3 %/T. La figure 1.8.7.b montre que la
magnétorésistance & 40 K ne dépend pas de l'oriention du champ parallélement ou perpendiculairement
aux marches SE.
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F1aure 1.8.7. (a)- Magnétorésistance d’une couche de LSMO d’épaisseur 70 nm déposé sur un substrat STO

en présence de marches, et en fonction de la température. Le champ magnétique est paralléle aux marches. La

magnétorésistance est définie ici comme suit : MR = —%. (b)- Magnétorésistance a 40 K est mesuré
lorsque H est paralléle ou perpendiculaire aux marches SE. Extrait de [Bosak et al., 2003].
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Le tableau 1.10 résume les valeurs de MR a faible champ issues de la littérature.
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[Gunnarsson et al., 2004]

[Werner et al., 2011]

Matériaux Propriétés t T Orientation MR ApoH |S| Réf.
structurales  (nm) (K) de H planaire  (mT) (%/T)
Lao,67Sr0733Mn03 pOly— 100 4,2 I H H 5%* a [—11 ;0] 0,5* [Li et al., 1997]
/STO cristalline -11mT
ILH 8% a [11;0] 07"
-11mT
couche I|H -0,02* [-11;0]  0,002*
épitaxiale a
-11mT
I1LH 10%%* [-5; ~0*
a 5mT 0]
Lag,75r0,3MnO3 couche RT I|H -0,2% a  [10;50]  2,85*  [Choi et al., 2001]
/STO épitaxiale 50mT
0,1%a  [0;10] 107
10mT
Lag,3Sr1/3MnO3 poly- massif 5 -14% * [62; 144~ [Li et al., 2003]
/STO cristalline a 125]
62,5mT
320 -13%* a [0;80] 16*
80mT
Lag,7510,3MnO3 couche 120 100 I H H +2,5%*a
/STO bicristale 15mT
100 I11H +2%*a
15mT
300 I1H —0,2%*a [45 23"
4 mT 12]
Lag,75r0,3MnO3/ Jonction 25/3/33 4,2 +450% [Viret et al., 1997]
STO/LSMO tunnel a
10mT
La0767Sr0,33Mn03/ 50/3—6/50 4,2 +83% [Lu et al., 1996]
STO/LSMO a 1mT
14 870%*a [Sun et al., 1998]
10mT
Lag 3811 ,3MnO3 35/ 4,2 +1850% 7-10%  [Bowen et al., 2003]
/STO/LSMO 2,8/ a
10 50mT
270 +12%
Lag,655r0,35 MnO3 Jonction 4 145° 1900%
/STO/LSMO/STO  tunnel+Multi-couches a
24mT
Lao, 7510 sMnO3 12 Multi- 76/ 100 1,6%a  [250; 2 [Wang et al., 2006]
/STO couches 147 500mT 500]
Lag,75r0,3MnO3 Step edge 70 299 [50; 3,3* [Bosak et al., 2003]
/STO 200

TABLE 1.10. Résumé des ordres de grandeurs de LFMR et des sensibilités S dans une gamme d’excitation ma-
gnétique ApoH a une température donnée 7. Le symbole * signifie que la valeur a été extraite & partir d'un

graphe
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Magnétorésistance anisotrope

L’origine de PAMR dans les ferromagnétiques est le couplage spin-orbite [Mcguire et Potter, 1975].

Dans la majorité des métaux ferromagnétiques (nickel, cobalt, permalloy...), p > p1 (AMR>0) et TAMR
diminue en s’approchant de Tc [Mcguire et Potter, 1975]. En revanche, dans les manganites, '’AMR
augmente au voisinage de Tc et p; > p|(AMR<0) [O’Donnell et al., 1997b, O’Donnell et al., 1997a,
Ziese et Sena, 1998, Suzuki et Hwang, 1999, Favre-Nicolin et Ranno, 2004, Infante et al., 2006]. En ef-
fet, quelle que soit la gamme de température, O’Donnell et al. [O’Donnell et al., 1997b] ont montré que
la résistance est maximale quand la direction de ’aimantation est perpendiculaire au courant et que
celle-ci est plus petite quand la direction de ’aimantation et le courant sont paralléles. Aussi, Ziese et
al.[Ziese et Sena, 1998] ont montré que la valeur maximale de MR est associée au champ coercitif. A
cette valeur, quand H || I, MR est maximale lorsque la direction du courant est perpendiculaire a celle de
I’aimantation. Inversement, quand H 1 I, MR est minimale lorsque la direction du courant est paralléle
a celle de I'aimantation.
Dans un LSMO massif polycristallin (céramique), Xu et al. [Xu et al., 1999] ont mesuré une forte aniso-
tropie entre 0 et 70 mT. L’origine de la magnétorésistance a faible champ dans une céramique est attribuée
au transport intergranulaire des électrons polarisé en spin. La figure 1.8.8 montre une meilleure sensibilité
lorsque H || I & 298 K. La différence avec la couche mince polycristalline est I’absence d’hystérésis ainsi
que la variation de MR au voisinage de champ coercitif.
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F1cure 1.8.8. Magnétorésistance a faible champ a 298 K et 77 K dans un LSMO massif polycristallin d’épaisseur

0,14 mm coupé en ligne rectangulaire 8 x0, 8 mm?. Les symboles carré, rond et triangle représentent respectivement

Ry (H || I dans le plan), Ry (H L I dans le plan) et R, (H est hors plan). LFMR montre une forte anisotropie.

R décroit fortement quand H > 20 Oe alors que Rr décroit légérement en augmentant le champ magnétique et
aucune variation de R, jusqu’a 150 Oe n’est observée [Xu et al., 1999].

L’étude de Pallecchi et al. [Pallecchi et al., 2007] a montré que PAMR dépend de l’anisotropie ma-

gnétique. Une forte AMR est obtenue, si 'anisotropie magnétocristalline domine celle de Zeeman et de
forme, et si ’axe facile est aligné avec la longueur du canal ou si l'effet Zeeman domine toutes les autres
anisotropies. Alors qu'une faible AMR est obtenue, si ’anisotropie magnétocristalline domine et que ’axe
facile est incliné de 45° par rapport a la longueur du canal ou si I'anisotropie de forme est dominante.
La magnétorésistance anisotrope a été observée dans les couches minces épitaxiales de LSMO/STO(001)
[Choi et al., 2001, Yau et al., 2007]. Suzuki et al. [Suzuki et Hwang, 1999] ont montré que l’anisotropie
uniaxiale créée par le désaccord de maille entre LSMO (z = 0,3) et STO(110) influence la magnétoré-
sistance et le cycle d’hystérésis. A faible champ, la magnétorésistance irréversible est attribuée a effet
AMR et a la propagation de paroi de domaine.
O’Donnell et al. [O’Donnell et al., 1997b, O’Donnell et al., 1997a], ont étudié a 140 K la magnétoré-
sistance planaire de la couche LCMO/STO gravée. Cet échantillon présente une anisotropie magnéto-
cristalline dans la direction [100]. Quand le courant I circule dans la direction [100] soit parallélement
(figure 1.8.9.a) ou perpendiculairement (figure 1.8.9.b) au champ, alors la magnétorésistance irréversible
a faible champ (entre £10mT) est attribuée au retournement de I’aimantation. La différence entre les
deux magnétorésistances a été expliqué par influence de leffet AMR-CMR combinés quand H || I
(figure 1.8.9.a) ou compensés quand H | I (figure 1.8.9.b).

Il ont trouvé une interprétation de l’allure de MR (figure 1.8.9.a) dans le LCMO en proposant une
configuration de I’aimantation [O’Donnell et al., 1997b]. Lorsque H || I, la direction de 'aimantation &
fort champ est alignée avec celle du courant, et la résistance varie linéairement (effet CMR). Ensuite, la
nucléation de domaines antiparallélement et transversalement au champ écarte la résistance de sa linéarité
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vers une autre pente MR (effet AMR) jusqu’a une valeur maximale. Au dela de cette valeur, la direction
de 'aimantation s’aligne avec celle du courant et la résistance relative chute brusquement.

L’anisotropie entre MRy ; et MRy est repérée par un écart dans la pente de MR, par rapport a la
linéarité a fort champ soit par une déviation superlinéaire (au dessus de la linéarité, figure 1.8.9.a ) ou
souslinéaire (en dessous de la linéarité, figure 1.8.9.b). La raison est liée & la nucléation des domaines et
aux effets AMR.
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Ficure 1.8.9. Magnétorésistance & faible champ mesurée & 140 K dans une ligne de largeur 100 pm gravée
dans la couche LCMO déposée sur STO lorsque le champ est appliqué dans le plan (a) parallelement et (b)
perpendiculairement & la direction du courant. [O’Donnell et al., 1997a]

Magnétorésistance de paroi de domaine

La magnétorésistance dans les matériaux polycristallins et les structures discontinues présente une
forte variation de la résistance a faible champ. En revanche, ’utilisation de ces structures dans les dispo-
sitifs tels que les capteurs magnétiques présente un faible rapport signal sur bruit [Venkatesan et al., 1998|.
Pour augmenter la MR, Mathur et al. [Mathur et al., 1999] ont étudié une géométrie dans laquelle le
nombre de parois a été controlé dans une couche mince épitaxiale de LCMO/STO(001). La résistance
varie brusquement lors de 'apparition de paroi et présente un maximum & H.. Le rapport signal sur bruit
autour de H, n’a cependant pas été mesuré. Wu et al. [Wu et al., 1999] ont étudié la magnétorésistance
lorsque le champ magnétique est appliqué parallélement et perpendiculairement au plan d’une couche
mince de LSMO/LAO sous contrainte compressive. Avec ce type de contrainte, une compétition entre
I’énergie magnétostatique et ’énergie d’anisotropie magnétique crée des lignes de parois de largeur d’envi-
ron 30 nm. Dans le plan, quand H 1 I, & champ nul la paroi est perpendiculaire & la direction de courant
et la résistivité augmente. Dans cette configuration planaire, MR présente deux pentes. L’estimation de la
pente liée a l'effet CMR entre [-0,2 T ; -1 T] aboutit & 1,6%/T, alors que celle dans la gamme [-0,2 T ;0 T
liee & la présence de paroi est égale & 0,5 % /T .

Afin d’augmenter la résistance de paroi, la largeur des parois doit étre petite [Berger, 1978]. Pour cette
raison, Wolfman et al. [Wolfman et al., 2001] ont réalisé des nanoconstrictions gravées dans la couche
mince de LSMO(80 nm)/STO(001). Cette structure permet le piégeage de paroi. Il en résulte un cycle
irréversible de MR et une forte variation de la résistance liée & une paroi de largeur 38 nm et MR vaut
environ 40 % & 77 K. Par contre, cette variation de résistance disparait a température ambiante. Quand
le type de nanoconstriction a été modifié, une MR de 16 % a température ambiante a été observée, ainsi
qu’un changement de signe de la MR dont l'origine n’a pas été expliquée.

Arnal et al. [Arnal et al., 2007] ont mesuré la variation de la résistance en fonction du champ magnétique
d’une ligne avec deux nano-encoches dans la couche LSMO (10 nm)/STO(001). Le champ magnétique a
été appliqué dans le plan parallélement a la ligne (axe facile). D’apreés des simulations micromagnétiques,
des parois téte-béche apparaissent dans chaque encoche. La mesure de R(H) a 80 K montre deux maxima
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de résistance liés & la présence de parois. Lorsque le champ a été appliqué perpendiculairement & la ligne
sans encoche, aucun effet AMR n’a été observé et la résistance varie linéairement sans les deux pics.

Toujours dans 'objectif de piéger la paroi de domaine, Ruotolo et al. [Ruotolo et al., 2007a] ont gravé
des nanoconstrictions dans une couche mince de LSMO (100 nm)/STO (110). Les mesures de MR a la
figure 1.8.10 ont été réalisées uniquement a basse température (4,2 K). Une forte valeur de MR d’environ
0,5 % a été observé a 20 mT dans la zone de retournement de ’aimantation lors de piégeage de la paroi.
Le saut de MR dans l'intervalle [12 mT ;18 mT] a été estimé a 50 %/T.
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FiGurE 1.8.10. (a,b)- Quatre schémas représentatifs de la fabrication des nanoconstrictions dans une piste de

largeur 500 nm et longueur 3 pm. (c)- Image par microscopie FIB (faisceau d’ions focalisé) des nanoconstrictions

dans le pont. (d)- Image par microscopie SEM (microscope électronique a balayage) d’une nanoconstriction gravée

[Ruotolo et al., 2007b]. A droite, la mesure de résistance et de MR a 4,2 K, lorsque le courant est appliqué dans
le plan et paralléle a la piste [Ruotolo et al., 2007a].
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Le tableau 1.12 résume les valeurs de MR en présence de paroi de domaine issues de la littérature.

t Propriétés Op T MR ApoH S Réf.
(nm)  structurales  (nm) (K) planaire (mT) (%/T)
LSMO 100 couche - 4,2 0,5 % a [12;18] 50* [Ruotolo et al., 2007a]
/STO épitaxiale, 20 mT
(110) nano-
constrictions
LCMO 200 couche 100 293 +140 0,2 [Mathur et al., 1999]
/STO épitaxiale,
(001) constrictions
170 36
LSMO 80 couche 30 RT 15%a1T [200; 1,6* [Wu et al., 1999]
/LAO épitaxiale, 1000]
(100) contrainte
compres-
sive
[0:200] 0,5
LSMO 80 couche 38 7 40 % - - [Wolfman et al., 2001]
/STO épitaxiale,
(100) nano-
construction
RT 16 %
PSMO 4-15 couche 6-8 - 200 % - - [Li et al., 2001]
/LAO épitaxiale,
(001) contrainte
compres-
sive
LCMO 21 couche - 7 3% a - - [Chou et al., 2006]
/STO épitaxiale, 10 mT
contraintes

TABLE 1.12. Récapitulatif de la magnétorésistance liée a la paroi dans les manganites. , : largeur de paroi, T :

température de mesure de MR, MR planaire :

R(H)—R(0)
R(0)

. ApoH : la gamme de sensibilité magnétique, c’est

I'intervalle de champ choisi pour mesurer la pente de MR. La sensibilité magnétique est définie a I’équation 1.6.5.
Le symbole * indique que la valeur a été extraite a partir d’une figure de MR de la référence.
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1.9. Conclusion du chapitre

Ce travail de thése concerne I’étude du retournement de I'aimantation par microscopie magnéto-optique
Kerr et la magnétorésistance dans les couches minces de LSMO (x=0,3) vicinales & température ambiante.
Pour cela, nous avons rappelé dans ce premier chapitre quelques éléments concernant les domaines ma-
gnétiques, le retournement de "aimantation (nucléation/propagation de paroi et retournement cohérent),
la magnétorésistance (AMR, GMR, TMR, MR de paroi) dans les matériaux ferromagnétiques. Puis,
nous nous sommes intéressés plus particuliérement aux manganites et aux propriétés magnétiques et
magnétorésistives du LSMO. Il apparait notamment, qu’un substrat vicinal influence ’anisotropie ma-
gnétique et qu’aucune étude approfondie n’existe concernant la magnétorésistance a faible champ dans
les LSMO vicinaux. Nous avons donné des ordres de grandeurs de la magnétorésistance du LSMO et de la
sensibilité magnétique a fort et faible champ magnétique (couches épitaxiales, polycristallines, bicristaux,
multicouches, jonctions tunnel, jonction step edge et les nanoconstrictions) afin de les comparer avec nos
résultats présentés au chapitre 3.

Dans le deuxiéme chapitre nous allons présenter les caratéristiques structurales et les propriétés magné-
tiques des échantillons étudiés, puis rappeler le principe de leffet magnéto-optique Kerr et décrire les
bancs expérimentaux de microscopie par effet magnéto-optique Kerr et de mesure de magnétorésistance.



Chapitre 2

Techniques expérimentales

2.1. Description des échantillons

2.1.1. Liste des échantillons caractérisés

Les couches de LSMO que nous avons caractérisées ont été déposées sur des substrats SrTiOsz par
ablation laser pulsée au GREYC par L. Méchin et P. Perna [Perna, 2008]. Le tableau 2.2 donne un résumé
de leurs conditions de dépot (pression d’oxygeéne Poo, température de substrat T et énergie du laser).

Nom Substrat t Poo Ts ) Laser :
(nm) (mbar) (°C) Energie/Fréquence
G224 STO (001) 40 0,35 720 220 mJ/3Hz
G240 | Vicinal STO (001) 15 0,35 720 220 HlJ/3HZ
10°
G191 | Vicinal STO (001) 70 0,35 720 220 mJ/3HZ
10°

ABLE 2.2. Résumé des conditions de fabrication des films Lag, 7Sro,3sMnO3 étudiés.

2.1.2. Caractéristiques structurales des couches non gravées

La qualité cristalline des couches de LSMO non gravées a été étudiée par diffraction de rayons X
(DRX) au CRISMAT (SEIFERT 3000p) par L. Méchin et P. Perna. Cette étude permet de déterminer
non seulement la texture du film, mais aussi les paramétres de maille et la présence éventuelle de phases
parasites. La figure 2.1.1 donne les diffractogrammes de rayons X en configuration 6 — 26 des trois couches
LSMO étudiées. Les mesures ont été réalisées en introduisant un décalage sur € correspondant a 'angle
de vicinalité. La présence du pic (002) indique que pour chaque angle, les couches LSMO sont orientées
selon I’axe [001] qui coincident avec I’axe [001] du substrat, i.e qu’ils reproduisent l’angle de vicinalité
du substrat & £+ 0,05°. La formule de Bragg (équation 2.1.1) permet de calculer les paramétres de maille
hors plan :

n-A=2-d-sinf (2.1.1)

ou A = 1,54096 A est la longueur d’onde du rayon X, n est un nombre entier qui représente ’ordre de
diffraction, d est la distance entre deux plans cristallographiques et 6 est la moitié de I'angle entre le
faisceau incident et la direction du détecteur. La tableau 2.3 affiche les valeurs calculées des paramétres
de maille hors du plan du LSMO/STO (001) non vicinal et vicinal qui valent respectivement 0.3856
nm et 0,381 nm. On en déduit d’aprés I'équation 1.2.10 les valeurs du désaccord de maille avec STO
(al = 0,3905nm), égales a 1,25 % dans LSMO non vicinal et 2,43 % dans le vicinal. Les largeurs a
mi-hauteur des pics (002) en configuration w-scan sont comprises dans la gamme [0,23°;0,31°], indiquant
la bonne qualité structurale des trois couches.
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Fiaure 2.1.1. Diffractogramme de rayons X en configuration § — 260 des 3 films LSMO étudiés.

] Couche t 20(002)LSMO AL (002)LSMO 6 ]
LSMO/STO (001) 40 nm 47,104° 0,3856 nm 1,25 %
LSMO/STO vicinal 70 nm 47,176° 0,381 nm 2,43 %

TABLE 2.3. Résumé des paramétres de Bragg extraits a partir de la mesure DRX dans le LSMO / STO (001) non
vicinal et LSMO / STO (001) vicinal d’épaisseur 70 nm. L’angle de déviation 6, le paramétre de maille hors plan
a, et le désaccord de maille § a été obtenu a partir de I’équation 1.2.10.

2.1.3. Morphologie de surface des couches non gravées

La figure 2.1.2 montre les images AFM (Atomic Force Microscopy) en mode tapping et STM (Scan-
ning Tunneling Microscopy) réalisées au GREYC par L. Méchin ou P. Perna en utilisant un microscope
Nanoscope III (Digital Instruments).

La rugosité (rms) mesurée par AFM sur les images de largeur 2 nm (figure 2.1.2(e;h) vaut 0,45 nm pour
la couche sur STO (001) et la couche vicinale d’épaisseur 15 nm, et 0,79 nm pour la couche vicinale
d’épaisseur 70 nm.

L’observation STM (figure 2.1.2(h,i)) nous indique la présence de larges terrasses (environ L =80 nm)
a la surface de la couche LSMO sur STO (001) & cause de l’angle vicinal existant entre la surface du
substrat et la maille cubique du STO. On observe également des terrasses en surface de la couche vicinale
d’épaisseur 70 nm de largeur L = 24nm environ, dont les bords sont bien alignés avec les marches du
substrat (selon la direction [110]).
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FIGURE 2.1.2. Images AFM (e,f) et STM (h,i) des couches LSMO sur STO(001) (b,e,h) et sur STO(001) vicinales
10° (c,f,i) [Perna et al., 2011].

2.1.4. Propriétés magnétiques des couches non gravées

Aimantation a saturation

L’aimantation des couches de LSMO a été mesurée par un magnétomeétre & SQUID (Superconducting
Quantum Interference Device) au CRISMAT par Ch. Simon. Les échantillons ont été refroidis en champ
nul et I'aimantation a été mesurée lors de la montée en température sous un champ de 500 Oe. La
valeur d’aimantation & saturation & 10 K est trés proche de celle attendue pour LSMO (3,6 pB/Mn). La
température de Curie est de I'ordre de 340-350 K, confirmant la bonne qualité des couches étudiées.

—=— 40 nm thick LSMO / STC(001)
—=— 15 nm thick LSMO / STO(001)-vic10”
—+— T0 nm thick LSMOQ / STO(001)-vic10®

I

Aimantation a saturation (,uBan)
L8]

100 200 300 400
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o

FIGURE 2.1.3. Aimantation a saturation des 3 échantillons de LSMO étudiés.

Anisotropie magnétique planaire

Les cycles d’aimantation ont été mesurés par magnétométrie MOKE vectorielle & 300 K & MADRID
au laboratoire IMDEA par P. Perna. La figure 2.1.4 montre les cycles mesurés sur des couches non gra-
vées avec le champ magnétique appliqué dans le plan des couches dans deux directions perpendiculaires
par rapport aux axes cristallographiques ou aux marches lorsque le substrat est vicinal. On observe
clairement lexistence d’une anisotropie magnétique uniaxiale avec un axe facile paralléle aux marches
[110] sur la couche vicinale, alors que sur le substrat STO(001) non vicinal I’anisotropie est trés faible.
A titre de comparaison, dans la figure 2.1.5, les cycles d’aimantations réalisés par Favre-Nicolin et al.
[Favre-Nicolin, 2003] dans les directions planaires [100] et [110] montrent également une légére différence
entre ces deux directions pour LSMO sur STO. La direction [110] donne un cycle carré avec une aiman-
tation rémanente qui vaut 96 % laimantation & saturation indiquant un cycle de facile aimantation, alors
que P'aimantation rémanente dans la direction [100] vaut 71 % de l’aimantation & saturation.
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Fi1GURE 2.1.4. Cycles d’aimantation mesurés sur les 3 couches non gravées par magnétomeétrie MOKE vectorielle
a 300 K avec le champ paralléle au film pour (a) la couche vicinale d’épaisseur 15 nm, (b) la couche vicinale
d’épaisseur 70 nm et (c) la couche LSMO sur STO(001) d’apres [Perna2011].
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FIGURE 2.1.5. Cycles d’aimantation planaire d’une couche LSMO d’épasseur 60 nm déposée sur STO(001) uni-
formément contrainte selon les deux directions cristallographiques [100] et [110]. Le cycle parfaitement carré est
celui de la direction [110] [Favre-Nicolin, 2003].
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Retournement de I’aimantation

La figure 2.1.6 montre ’évolution angulaire du champ coercitif et du champ de retournement mesurée
par magnétométrie MOKE vectorielle & 300 K & MADRID au laboratoire IMDEA par P. Perna. Pour les
couches vicinales LSMO, on retrouve une anisotropie magnétique uniaxiale avec I’axe facile aligné selon la
direction des marches. Le modéle de retournement cohérent de Stoner-Wolfarth (SW) est le plus adapté
pour les angles correspondant & la direction difficile dans les trois épaisseurs. Autour de I’axe facile, le
retournement observé dans les deux couches les plus épaisses (70 nm et 120 nm) est bien décrit par un
modéle de nucléation/propagation de parois avec ou sans piégeage décrit par la loi de Kondorsky décrite
précédemment (section 1.3.1) en |1/ cos(ap)| avec ap 'angle entre la direction du champ magnétique
et celle des marches [Prieto et al., 2008]. Dans le cas de la couche d’épaisseur 16 nm, le retournement
semble étre intermédiaire entre un retournement cohérent et une nucléation/propagation de parois. La
transition d’un modéle de rotation cohérente & un modéle de nucléation/propagation de parois pourrait
s’expliquer par I'augmentation du nombre de sites de nucléation (donc une dimension plus petite des
domaines magnétiques) lorsque ’épaisseur de la couche diminue, comme cela est prévu dans les systémes
a anisotropie uniaxiale [Kaplan et Gehring, 1993, Perna et al., 2011]. Nous verrons dans le chapitre 3 que
I’observation des domaines magnétiques pendant le retournement de ’aimantation confirme cette mesure.
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FIGURE 2.1.6. Evolution angulaire oz du champ coercitif 1o H. (3 gauche, en noir) et du champ de retournement

noHs (& droite, en rouge) normalisé avec le champ d’anisotropie poHg d’une couche vicinale d’épaisseur 16 nm,

70 nm ou 120 nm. Les symboles représentent les mesures. Les lignes continues et discontinues représentent respec-

tivement le modeéle de rotation cohérente de Stoner-Wohfarth et le modéle 1/cosarm de nucléation/propagation
de paroi de Kondorsky |[Perna et al., 2011].
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2.1.5. Géométrie des dispositifs étudiés

Apreés le dépot des couches de LSMO, la mise en forme des motifs a été effectuée par photolithographie
de contact en lumiére UV, puis gravure ionique au GREYC par S. Eimer ou L. Méchin. La figure 2.1.7
présente une photographie au microscope optique du masque des échantillons testés. La géométrie com-
prend des zones de LSMO extérieures au pont (qui permettent de réaliser des mesures de différences de
potentiels et seront appelée les "pattes" de LSMO). On visualise a la figure 2.1.7 le pont et les pattes
LSMO, le substrat STO sur le fond. Une couche d’or d’épaisseur 200 nm a été déposée sur le LSMO pour
réaliser les contacts. Le pont posséde deux largeurs 50 pm et 100 pm et différentes longueurs selon les
contacts considérés. Entre V1-V2, V2-V3 et V3-V4, les longueurs sont respectivement égales & 100 pm,
50 pm, 150 pm. Dans ce travail, les mesures de MR ont été effectuées sur les contacts V1-V4 de longueur
300 pm.

Substrat STO

FIGURE 2.1.7. Photographie au microscope optique du motif étudié. Il y a deux contacts de courant (I) et huit
contacts de tension (V). La longueur du pont mesurée est celle entre V1 et V4 valant 300 pm.

La figure 2.1.8 donne un schéma avec les orientations des ponts de I’échantillon G224 non vicinal. On
voit que les ponts ont été gravés dans la direction diagonale du substrat STO, soit [110] ou perpendiculaire
a celle-ci, pour étre dans la direction de facile aimantation.

Dans les échantillons vicinaux (G240,G191), la figure 2.1.9 donne un schéma avec orientation des
marches par rapport a la longueur du pont. Sur un méme substrat STO, quatre motifs ont été gravés. Il
existe deux orientations du pont perpendiculaires I'une par rapport a 'autre et & chaque fois deux ponts
de largeurs w = 50 pm et 100 pm.
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FIGURE 2.1.8. Schéma représentatif de la direction des quatre ponts LSMO gravés dans STO (001) de largeurs
50 pm et 100 pm. A droite, une photographie au microscope optique des quatre motifs de I’échantillon G224.
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FiGUuRE 2.1.9. A gauche, schéma, représentatif de la direction des marches (traits bleus) par rapport aux quatre
ponts LSMO de largeur w de I’échantillon G240 et G191. A droite, une photographie au microscope optique des

quatre motifs.
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2.1.6. Résumé des propriétés magnétiques des échantillons testés

Le tableau 2.5 résume les propriétés magnétiques des échantillons (G224, G240, G191) non gravés avec
lesquels nous allons effectuer les mesures. Nous présentons les valeurs de la rugosité (rms) de ’aimantation
& saturation M, et de la constante d’anisotropie Ky dans la couche vicinale. La valeur de K7 pour une
couche de LSMO/STO(001) est issue de la littérature [Ziese, 2005].

La largeur de la paroi d, a été calculée & partir de ’équation 1.3.2, pour cela, nous avons sup-
posé identiques les constantes d’échange de couches LSMO vicinale et non vicinale. Les valeurs typiques
de la constante d’échange et d’anisotropie dans une couche mince de LSMO sur STO & 300 K sont
respectivement 1,73 - 10712J/m® et 350J/m? [Akiyama et al., 2001, Ziese, 2005]. On obtient des lar-
geurs de paroi égales & 145 nm (cas du vicinal, ¢ = 70 nm), 220 nm (non vicinal, ¢ = 40 nm) et
226 nm (vicinal, ¢ =15 nm). Ces parois sont plus larges que celles de la littérature (tableau 1.12)
[Wolfman et al., 2001, Wu et al., 1999]. On remarque que la paroi est plus petite dans ’échantillon le
plus épais.

Description t rms M Ky Op
(nm) (nm) (kA /m) (kJ/m3) (nm)
a300K,0,5T a 300K a 300K

G224 LSMO/STO (001) 40 0,45 - 0,350* 220

G240 LSMO/STO vic 15 0,45 186 0,135 226
10°

G191 LSMO/STO vic 70 0,79 200 0,329 145
10°

TABLE 2.5. Résumé des propriétés magnétiques des couches non gravées des trois échantillons G224, G240 et
G191. Le symbole * signifie que la valeur est issue de la litérature.
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2.2. Banc de microscopie magnéto-optique par effet Kerr (MOKE)
longitudinal

2.2.1. Introduction

L’effet magnéto-optique Kerr (MOKE : Magneto Optic Kerr Effect) a été découvert par John Kerr
en 1877 en étudiant la réflexion de la lumiére polarisée sur des matériaux magnétiques [Kerr, 1877]. Les
effets magnéto-optiques MO résultent de ’interaction de la lumiére avec un milieu aimanté, ce qui modifie
I’état de polarisation de la lumiére. Lorsqu’une onde est polarisée linéairement, on observe une rotation de
sa polarisation et un changement de son ellipticité. Les trois états de polarisation de la lumiére (linéaire,
circulaire et elliptique) sont présentés en annexe.

A Déchelle microscopique, le phénoméne magnéto-optique est le couplage entre le champ électromagné-
tique et le spin de I’électron suite & une interaction spin-orbite qui apparait dans le milieu magnétique
[Argyres, 1955] .

Les effets magnéto-optiques les plus connus sont U'effet Faraday (ou effet MO en transmission) et les trois
effets Kerr (effet MO en réflexion) : longitudinal, transversal et polaire. L’imagerie magnétique par effet
Kerr présente quelques avantages : simplicité, faible cotit en comparant avec d’autres techniques, grande
sensibilité et bonne résolution spatiale. Souvent la mesure MOKE utilise une source laser permettant
d’avoir une intensité plus élevée mais il est aussi possible d’utiliser des diodes électroluminescentes. La
microscopie MOKE permet d’imager des domaines magnétiques avec une résolution limitée par le systéme
optique de 'ordre du 'pm’.

Dans cette section, nous présentons le principe de l'effet magnéto-optique Kerr, décrivons ensuite le
banc de microscopie MOKE longitudinal utilisé et ses caractéristiques afin de visualiser les domaines
magnétiques et de tracer les cycles d’hystérésis. Les échantillons testés sont ceux évoqués précédemment
(paragraphe 2.1.5), des couches minces LSMO gravées (G191,G240 et G224) de trois épaisseurs différentes
(respectivement 70 nm, 15 nm et 40 nm).

2.2.2. Quelques rappels sur la propagation d’une onde dans un milieu

Propagation dans un milieu magnétique isotrope et homogéne

Une onde électromagnétique se propageant selon la direction z s’exprime comme suit :
E = E,, - etk (2.2.1)
Le vecteur de déplacement D dans un milieu isotrope et homogeéne est relié au vecteur champ électrique

D=cE

avec une permittivité diélectrique complexe ¢ = ¢’ + je”. En utilisant les équations fondamentales de

Maxwell suivantes :
rolE =22 diyD=o

Tl — 98 B0

dans la direction z par la relation :

= ot
(2.2.2)
il en résulte la condition suivante : )
w
k* — C—Zs(w) =0 (2.2.3)

Si e est complexe, alors k est complexe : k = n*ky avec n* = n’ + jn”. L’onde est alors absorbée au fur
et & mesure de la propagation dans le matériau et son amplitude s’exprime comme suit :

E=E,- e~ I(wt—n"koz) _ E,, - e~ (7koz) | ej(n'koz) (2'2‘4)
Milieu magnétique anisotrope
La propagation de la lumiére dans un milieu magnétique anisotrope est régie par les équations de Max-
well en tenant compte des propriétés du matériau qui s’exprime a I’aide d’un tenseur [¢] [Zvedin et Kotov, 1997] :
Exx 5zy —Egxz
€]l = | —eya Eyy Eyz |; avece; (M) =¢;(—M) (2.2.5)
Exz _Eyz Ezz
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Les coefficients de cette matrice sont tous complexes et dépendent de I’aimantation.

La résolution des équations de Maxwell (équation 2.2.2) conduit & une égalité matricielle qui montre
qu’il existe une propagation différente des ondes circulaires positive ou négative [Sugano et Kojima, 1999].
1l en résulte deux indices optiques complexes dépendant de I’état de polarisation de la lumiére (circulaire
droite ou gauche), appelés indices de réfraction, notés n’ et n* :

N2 = epp £ jeuy (2.2.6)

Par conséquent, une onde polarisée linéairement devient une onde polarisée elliptiquement. L’angle
formé par le grand axe de ’ellipse dépend de €, et de I’épaisseur.

2.2.3. Principe de la microscopie MOKE

Origine de ’effet Kerr

Le coefficient de réflexion r dépend de 'indice optique. Dans le cas d’une incidence normale, suivant

Pétat de 'onde incidente circulaire gauche (LCP) ou droite (RCP), r n’est pas le méme : r, = Z*—E et
+

n* —1
n* +1°

Dans le cas général (figure 2.2.1), suivant un angle d’incidence et une direction du champ électrique
par rapport au plan d’incidence (plan contenant k et la normale a la surface) et a la direction de M, les
coefficients de réflexion ne sont pas les mémes pour chacune des ondes circulaires gauches et droites.

r_ =

Transverse

Pu;zy

-
-

Longitudinal

Angle

Onde polarnisée d'incidence

lméarement
en ‘s’ /‘”}
- o Plan d’'meidence
' k
LCP P

Onde polarisée
elliptiguement

FI1cure 2.2.1. Schéma de la magnéto-optique par effet Kerr. Elle représente une onde incidente polarisée linéaire-
ment (somme de deux ondes circulaires gauche LCP et droite RCP de méme coefficient de réflexion) puis réflechit
elliptiquement (somme de deux ondes circulaires de coefficients de réflexions différents). D’aprés [Saib, 2007].

Définition de l’effet Kerr

L’effet magnéto-optique Kerr conduit & un changement de la polarisation de la lumiére incidente. Ce
changement se traduit par une rotation d’angle 0, (partie réelle) et une ellipticité 7 (partie imaginaire)

du vecteur champ électrique E incident polarisé linéairement puis réfléchi elliptiquement sur une surface
magnétique (figure 2.2.1). La rotation de la lumiére polarisée est proportionnelle & I'aimantation M
(0 < M) [Freizer, 1968, Qui et Bader, 2000]. L’interaction de I'onde électromagnétique avec un milieu
magnétique est décrite par 1’équation d’onde suivante [Kubrakov et al., 1998] :

AE k2] E=0 (2.2.7)

ou ko est amplitude du vecteur d’onde et [¢] le tenseur de permittivité diélectrique du milieu ma-
gnétique. Au dessus de la température de Curie T,, I’aimantation est nulle et le tenseur est purement
diagonal. Le milieu apparait isotrope pour la lumiére et aucun effet MO n’est visible. En dessous de T, M
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est non nulle et change la symétrie du milieu ce qui se traduit par ’apparition des termes non diagonaux
dans le tenseur. Sa forme générale est [Hunt, 1967] :

1 —-Q-m;  i-Q-my
e]=n*2-| i-Q-m, 1 —i-Q - my (2.2.8)
—i-Q-my i-Q-my

ou n* est 'indice de réfraction complexe, m, = J\%:,f,’ My = #ﬁ‘f et m, = 1\24; sont les composantes
d’aimantation paralléles aux axes x, y et z, M, est Uaimantation & saturation, et @) est la constante de
Voigt ou coefficient magnéto-optique.

En incidence oblique, une lumiére polarisée linéairement peut étre décomposée en deux ondes électro-
magnétiques de polarisation circulaire droite et gauche. La lumiére réfléchie devient polarisée elliptique-

ment avec une rotation du grand axe de ’ellipse d’un angle 6, et une ellipticité ny [Freizer, 1968] :

{ak =3 — o)
P S o L
e = e =

(2.2.9)

w_ et pq sont les arguments des coefficients de réflexion de Fresnel complexes associés aux ondes
circulaires droite et gauche.

Trois effets Kerr

Trois effets Kerr se distinguent selon ’orientation de I’aimantation a la surface de la couche par rapport
au plan d’incidence. On définit le plan d’incidence comme le plan contenant le vecteur de propagation k
et la normale & la surface

— Quand la composante de I'aimantation est paralléle au plan d’incidence et perpendiculaire a la
surface de la couche magnétique, l'effet Kerr est polaire (figure 2.2.2.a). Pour mesurer la composante
d’aimantation polaire (Mpe1), un faisceau lumineux polarisé rectilignement tombe en incidence
normale sur la surface aimantée. Aprés réflexion, la polarisation tourne d’un angle 6y, et acquiert
une ellipticité 7. L’inversion de 'aimantation conduit & une rotation dans le sens inverse.

— Quand la composante de I'aimantation est perpendiculaire au plan d’incidence et orientée dans le
plan de la couche, l’effet Kerr est transverse (figure 2.2.2.b). Pour mesurer la composante transver-
sale de 'aimantation (M ans), 'incidence oblique est utilisée. Mais dans ce cas il n’y pas d’effet de
rotation pour la polarisation s. L’inversion de ’aimantation conduit, si la polarisation incidente est
p, & une variation de l'intensité refléchie [De Lacheisserie, 1999a).

— Quand la composante de Yaimantation est paralléle au plan d’incidence et orientée dans le plan
de la surface magnétique, leffet Kerr est longitudinal (figure 2.2.2.c). Pour mesurer la composante
longitudinale de ’aimantation (Mlong), un faisceau lumineux polarisé arrive sur la surface aimantée
en incidence oblique. Apreés réflexion, la polarisation tourne d’un angle 6, et d’une ellipticité 7.
L’inversion de 'aimantation conduit & une rotation dans le sens inverse.

Dans ce travail de thése, 'aimantation est confinée dans le plan de la couche, nous avons mis en
place un banc de microscopie Kerr longitudinal.

FIGURE 2.2.2. Trois configurations Kerr : (a) polaire (M € plan d’incidence et M L plan de la surface), (b)
transverse (M L plan d’incidence et M || plan de la surface) et (c) longitudinale (M € plan d’incidence et M ||
plan de la surface) [Warsito, 2003].

Equations Kerr

Apres avoir traversé le polariseur (figure 2.2.1), ’onde incidente polarisée linéairement s’exprime sous
la forme de deux composantes orthogonales £, et E perpendiculaires au vecteur d’onde k. E, et Eg sont
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respectivement la composante paralléle et perpendiculaire au plan d’incidence du faisceau lumineux. La
réflexion de cette onde polarisée sur une couche magnétique donne les composantes £, et EY s’exprimant
en fonction des coefficients de réflexion (coefficients de Fresnel) complexes r;; de la maniére suivante :

—— Er T Tps = f(Mpo1 ; Miong) E:
E .= P | = pp p pol» g . P 2.2.10
out |: E; :l |: Tsp = f(Mp017 Mlong) Tss = f(Mtrans) Ei ( )

Les indices p et s représentent le type de polarisation. Les coefficients r;; dépendent des propriétés
optiques de la couche mesurée tels que 'indice de réfraction n*, Pangle d’incidence, ’angle de transmission
du faisceau lumineux, la constante de Voigt @ et les composantes de l'aimantation longitudinale m,,
polaire m,, et transversale m.. Les expressions de ces coefficients et leurs calculs ont été détaillés dans
quelques théses [Freizer, 1968, Ebels, 1995]. Ils montrent que seules les polarisations en configuration PS
(paragraphe 2.2.3) et SP (paragraphe 2.2.3) permettent de récupérer ’aimantation longitudinale.
L’intensité de la lumiére mesurée par la caméra est égale au carré du module du vecteur d’onde électrique :

2

I= Eout 'Eout* = ‘Eout

(2.2.11)

Effet Kerr longitudinal

Détaillons ’expression 2.2.10 dans les cas des configurations PS ou SP.

Dans la configuration PS : la lumiére incidente E* est polarisée en p (EJ) et 'angle 6, que fait le
polariseur avec le plan d’incidence (figure 2.2.3) est nul.

La lumiére réfléchie E" est proportionelle & la composante longitudinale et & la composante transverse
de 'aimantation :

|: E;; :| _ |: Tpp = f(Mtrans) Tps = f(Mpola Mlong) :| . [ E;; :| _ |: Tpp = f(Mtrans) . Ei (2‘2‘12)
E; rsp(Mpol , Mlong) Tss 0 rsp(Mpol , Mlong) P

L’angle 0, que fait 'analyseur avec la direction p du polariseur permet d’obtenir la composante
longitudinale de ’aimantation si 6, vaut 90°. D’aprés ’équation 2.2.12, on détecte :

E' =71y, - E! (2.2.13)

FIGURE 2.2.3. Représentation dans la nouvelle base PS de 'onde incidente Ey polarisée linéairement et forme un
angle 6, avec le plan d’incidence de la lumiére. L’onde est polarisée en p si 6, = 0°. L’onde est polarisée en s si
0, =90°.

Dans la configuration SP : la lumiére incidente E’ est polarisée en s (E?) et Pangle 6, = 90°. La
lumiére réfléchie E” est proportionelle & la composante longitudinale et & la composante transverse de
I’aimantation :

|: E; ] _ |: T'pp = f(Mtrans) Tps = f(Mp017 Mlong) :| . |: 0 :| _ |: Tps = f(Mp017 Mlong) CE
E: Tsp(Mpola Mlong) Tss E; Tss s
(2.2.14)
Dans le cas de leffet Kerr longitudinal, on trouve que le coefficient r,; = —r,, quand la composante
de l’aimantation polaire Mpqest nulle [Ebels, 1995]. Le coefficient de réflexion est alors proportionnel au
coefficient magnéto-optique @ [Yang et Scheinfein, 1993] :
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rep = —Tps = A-Q-m, (2.2.15)

avec A un coefficient de proportionalité complexe.
L’intensité de la lumiére mesurée par la caméra (I = |E’“|2, équation 2.2.11) est alors proportionnelle
au carré de I'aimantation longitudinale :

I ocm? (2.2.16)

2.2.4. Banc de microscopie MOKE longitudinale

Dans le laboratoire GREYC a été développé un banc de microscopie MOKE longitudinale permettant
I’étude des propriétés magnétiques dans le plan des couches minces avec des outils optiques relativement
simples [Saib, 2007]. Dans le cadre de ma thése, le banc de mesure d’imagerie Kerr a été modifié pour
faciliter l'alignement optique, permettre 'utilisation d’un systéme de refroidissement cryogénique dans
une plus large gamme de valeurs. Le banc est maintenant positionné horizontalement (contrairement
a lancien banc ou le chemin optique était dans un plan vertical). Le cryostat permet de baisser la
température de ’échantillon jusqu’a 4,2 K. Dans notre cas, il a été utilisé pour maintenir la température
4 295 K. Une nouvelle optique a été utilisée qui limite les perturbations due & la lumiére ambiante.

Description du banc de microscopie MOKE

Le schéma et la photographie du microscope MOKE logitudinal sont présentés & la figure 2.2.4. La
source lumineuse associée au polariseur émet de la lumiére polarisée qui traverse le hublot du cryostat et
est réfléchie avec un angle de 45° sur la surface de ’échantillon soumis & un champ magnétique dans le
plan. La lumiére réfléchie passe a travers un analyseur et un tube optique puis I'image est capturée avec
une caméra CCD. D’aprés la section précédente, le changement de la polarisation et le changement de
I'intensité lumineuse capturée par la caméra est liée & 'aimantation longitudinale confinée dans la couche
magnétique. Le résultat est obtenu sous forme d’une différence de contraste exprimée en niveau de gris.

Source
lumineuse

Polariseur
Analyseur

Tube optique

FIGURE 2.2.4. (a) Schéma du banc d’imagerie Kerr. 1 : source lumineuse, 2 : polariseur, 3 : porte échantillon
dans un cryostat vitré, 4 : bobine avec un concentrateur, 5 : analyseur, 6 : tube optique, 7 : caméra CCD. (b)
Photographie du banc.

Caractéristiques du microscope MOKE

Source lumineuse de puissance C’est une diode électroluminescente LED (Luxeon Star) bleu roi de
longueur d’onde A = 450 nm et de puissance radiométrique égale & 700 mW. Elle est alimentée par une
alimentation régulée en courant qui stabilise 'intensité lumineuse au cours du temps. Un collimateur
est directement collé sur la LED et la source a été placée le plus proche possible de ’échantillon afin
d’augmenter le flux lumineux sur ’échantillon et réduire le temps d’acquisition.

Polariseur-Analyseur Le polariseur est positionné aprés la source et maintenu en polarisation s (per-
pendiculaire au plan d’incidence). L’analyseur est rotatif, il est positionné dans la partie réfléechie avant
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I'objectif. La position parfaitement croisée de I'analyseur est déterminée lorsque l'intensité lumineuse
observée par la caméra devient minimale.
Un polariseur est caractérisé par son taux d’extinction T :

T=>= (2.2.17)

ou T et Tj sont respectivement les coefficients de transmission de la lumiére lorsque le polariseur et
I’analyseur sont perpendiculaires et paralléles.

Dans le cas idéal, le taux d’extinction caractérisant le polariseur est nul et la paire PA est parfaitement
croisée. Ceci permet de ne récuperer que l'information utile et d’obtenir un bon contraste. En pratique,
le contraste dépend de I'angle de décroisement, de I’analyseur. Dans notre cas et d’aprés le fabricant,
la paire présente un taux d’extinction égal & 1/600 pour une longueur d’onde de 430 nm et le taux de
transmission optique est de 'ordre de 83 % du signal incident.

Tube optique Le tube optique est de type Edmund optics. Il est situé aprés I’analyseur dans la partie
réfléchissante de la lumiére polarisée. Il a une distance de travail variable de 13mm & 89 mm, est équipé
d’un objectif zoom et d’un iris d’ouverture numérique de 0,036 & 0,12. Son traitement antireflet améliore le
contraste et augmente la transmission afin d’éviter la lumiére parasite non polarisée. Les caractéristiques
de I'imageur sont un grossissement variable de 2 & 3,5 et une profondeur de champ de 3,4 mm.

Caméra La caméra CCD (CCD : Charge Coupled Device) sert a acquisition et I’enregistrement des
images. C’est une caméra 14 bits de type Hamamatsu C4880-80. Elle assure une surface d’observation
rectangulaire de 6.52x4.89 mm?, composée de 656x494 pixels carrés de taille 9.9x9.9 pym?. La caméra, est
pilotée par un boitier de commande controlé par un ordinateur utilisant le logitiel Hipic ( High Performance
Image Control System) permettant ’acquisition et le traitement arithmétique de ces images (accumulation
d’images, opérations arithmétiques, moyennage, profils....). L’acquisition des images est sous 14 bits et
les résultats de moyennage des images avec Hipic sont enregistrés sous 15 bits.

Bobine La source de champ magnétique est une bobine circulaire. Elle posséde des diamétres intérieur
et extérieur égaux a 15 cm et 30 cm respectivement et une résistance R = 2 . Elle posséde un tuyau
de refroidissement utilisé dans le cas ot le courant appliqué dépasse 10 A. A I'intérieur de cette bobine
est fixé un noyau magnétique doux désaimanté d’une section 4 x 3,8 cm? pour concentrer les lignes de
champ magnétique. Il permet d’avoir des valeurs de champ dans I’axe du noyau et & quelques centimétre
du noyau quatre fois plus élevées qu’en absence de noyau. La figure 2.2.5 représente la droite de transfert
en champ de la bobine avec le noyau lorsqu’un capteur Hall est collé au noyau. En appliquant un courant
dans la bobine entre +4 A, on voit qu’autour de faibles valeurs de courant les deux droites & ’aller et au
retour se superposent. Cela indique que le noyau n’apporte aucun hystérésis. Dans le banc, le noyau est
situé & 2 cm du centre de Iéchantillon. A cette distance, le calibrage de la bobine avec un capteur Hall
donne un transfert de 5,2 mT/A. La bobine est alimentée en continu par une alimentation de puissance
stabilisée type hp6264B (0-20 A / 0-20 V). L’alimentation est commandée manuellement en externe par
un générateur de fonction Hewlett Packard 33120A qui permet d’imposer le pas de mesure. En champ,
le pas minimal vaut 5,2 uT et le champ maximal pouvant étre appliqué vaut 52 mT (& 2 cm du noyau).
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F1GURE 2.2.5. Courbe de transfert de la bobine en présence du noyau mesuré avec un capteur Hall collé au noyau.
Le graphe en encadré représente la mesure dans une gamme de F4 A

Ce banc de mesure ne comportant qu’une bobine, le champ magnétique appliqué n’est pas uniforme

sur tout le porte échantillon. Nous allons évaluer la variation du champ magnétique H = H, imposé
par ’ensemble bobine-noyau en fonction de la distance qui sépare le noyau de ’échantillon en utilisant
un logiciel de simulation femm (Finite Element Method Magnetics). Ce logiciel effectue un maillage
automatique et résoud les problémes de magnétostatique non linéaire en deux dimensions. Il permet
d’une part de visualiser les lignes de champ magnétique (figure 2.2.6.a) et d’autre part de tracer des
profils de variation de H (figure 2.2.6.b et c¢). La figure 2.2.6.a présente une cartographie des lignes de
champ de I’ensemble noyau-bobine. Uniquement la moitié du noyau et de la bobine sont représentées par
raison de symétrie. Le noyau est considéré cylindrique de rayon 2 cm comme présenté a la figure 2.2.6.a
alors que dans notre cas il est carré de demi-longueur 2 cm. Sur la cartographie nous avons noté les
dimensions du noyau et de la bobine. Le tableau 2.6 résume les valeurs caractéristiques considérées pour
chaque élément. On observe bien évidemment que le champ est plus intense au centre de la bobine. Afin
d’évaluer la variation du champ en fonction de la position sur le porte échantillon, nous avons considéré
deux profils : un profil suivant z (figure 2.2.6.b) pour prendre en compte les deux ponts séparées de
presque 1 mm (dans le cas du G240 et G191) et de 1,5 mm (dans le cas du G224) du centre du porte
échantillon. Le deuxiéme profil a été considéré suivant x situé & 2 cm de I’extrémité du noyau pour prendre
en compte les deux ponts séparés d’environ 1 mm (G240 et G191) et de 1,5 mm (G224) du centre du porte
échantillon comme le montre la figure 2.2.6.c. Nous avons constaté une différence des valeurs absolues du
champ entre les valeurs simulées et les valeurs mesurées. Cela s’explique probablement par les différences
entre le systéme réel (noyau parallélépipédique) et celui simulé (noyau cylindrique) ainsi que ’épaisseur
de I'enroulement des fils de la bobine. Nous avons alors utilisé la valeur mesurée & 2 cm pour normaliser
les valeurs simulées. La figure 2.2.6.b est obtenue en fixant le transfert & 2 cm de 'extrémité du noyau
égal 4 5,2 mT/A (au centre du porte échantillon).
Le tableau 2.7 résume les positions de chaque pont par rapport a I’extrémité du noyau et la valeur du
transfert correspondant. Les ponts de I’échantillon G240 et G191 (vicinaux) sont situés soit a 2,1 cm, soit
a 1,9 cm de Pextrémité du noyau. On obtient dans le cas d’un déplacement suivant Z et X un transfert
égal respectivement 4 5,2+0,2 mT/A et 5,240,001 mT/A. Les ponts de I’échantillon G224 sont situés
soit au centre au porte échantillon, soit & 1,85 cm soit & 2,15 cm de ’extrémité du noyau. On obtient
pour le déplacement suivant Z et X un transfert égal respectivement & 5,2 + 0,3 mT/A et 5,2 4+ 0,003
mT/A. On constate que la variation du champ H, est négligeable pour un déplacement suivant X. Le
déplacement suivant Z donne une erreur sur le transfert de =4 % dans les échantillons vicinaux et au
maximum de 6 % dans le non vicinal par rapport a la valeur mesurée avec le capteur Hall au centre du
porte échantillon.
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] Propriétes de la bobine ‘

Nombre de spires de la bobine 343
Conductivité électrique 58.10°S.m!
Valeur du courant électrique 1A

Propriétés du noyau
Permittivité relative 10°
Conductivité électrique (acier) | 10,12.10°S.m™

TABLE 2.6. Tableau récapitulatif des parameétres considérés pour la simulation du noyau et de la bobine.

Echantillons Ponts w Position du Correction Transfert
(pm) pont par apportée au pour
rapport a transfert mesuré chaque
I'extrémité du au centre du pont
noyau (cm) porte échantillon (mT/A)
(mT/A)
—
G224 D 50 2 - 5,2
(non vicinal) 100 2,15 -0,3 4,9
H ‘
—
50 1,85 +0,3 5,5
100 2 - 5,2
O
H ———
G240 T 50 2,1 -0,2 5
et 100 1,9 +0,2 54
®
G191 50 2,1 -0,2 5
(vicinaux) 100 1,9 +0,2 5,4
[
M, ‘\H
Ul 50 1,9 +0,2 5,4
100 1,9 +0,2 54
il 50 2.1 20,2 5
100 2.1 0.2 5

TABLE 2.7. Tableau récapitulatif des valeurs du transfert associées & chaque pont pour les trois échantillons.
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FIGURE 2.2.6. a) Cartographie des lignes de champ de I’ensemble bobine-noyau. b) Variation de la composante du
champ magnétique suivant Z en fonction d’un déplacement suivant Z. Z = 0 représente la position a 'extrémité
du noyau. ¢) Variation de la composante de champ suivant Z en fonction de la distance X pour Z =2 cm (4 2 cm

de Pextrémité du noyau).
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Cryostat Le cryostat est un systéme de refroidissement cryogénique d’Oxford Instruments, refroidi a
l’azote ou & I’hélium liquide. Il permet de baisser la température jusqu’a 4,2 K en utilisant I’helium.
L’échantillon est collé avec une laque d’argent sur un porte échantillon en cuivre de 1,5 cm de diamétre
et est placé sous vide. Le froid est transmis par contact. Le cryostat est fermé par une fenétre située a
3,5 mm de I’échantillon. Le vide permet de maintenir la température de ’échantillon & I’aide du controleur
de température & une température imposée de 295 K.

Limites du banc et des évolutions envisagées

Ce systéme présente encore des limites :

— La résolution spatiale du banc est estimé a une dizaine de pm.

— La vitre absorbe la lumiére et provoque des réflexions et peut avoir un effet dépolarisant. Si un
objectif posséde une petite distance de travail, la présence de la vitre devient encombrante.

— Dans le cas des échantillons de faible épaisseur, afin d’amplifier la rotation Kerr polaire, il est
conseillé de déposer une couche magnéto-optique [Dourlat, 2008]. Gourdan et al. [Gourdon et al., 2003]
ont utilisé une hétérostructure de Cdg,9aMng o6 Te/Cdo,s5Mng 15Te déposée sur GaAs pour augmen-
ter la rotation Faraday. Cette solution n’est pas intéressante dans notre étude car 'aimantation est
dans le plan.

— L’incidence oblique provoque une déformation de la taille de I'image.

Le bruit est une énorme contrainte de mesure. Les sources de bruit existantes dans notre systéme de
mesure sont [Hubert, 1998] : le bruit de photon (bruit Schottky) lié¢ & la nature quantique de la lumiére
qui varie avec la racine carrée du nombre de photons dans I'image et proportionnel & la racine carré du
niveau de gris de 'image, la fluctuation de l'intensité de la source lumineuse dans le chemin optique puis
dans I’échantillon, proportionnelle & I'intensité de I'image, et la fluctuation du gain de la caméra liée aux
fluctuations de la température générées par le systéme de refroidissement de la caméra. La bruit lié a la
fluctuation de l'intensité lumineuse et celui de la caméra sont affranchi par I'opération de division des
images décrite dans le paragraphe suivant.

Reéalisation des images MOKE

Grace a la caméra et au logiciel associé, il a été possible d’acquérir des images, de les moyenner, de
les enregistrer et de faire des opérations arithmétiques. Un exemple d’acquisition d’une image optique de
I’échantillon G191 par la caméra est présentée a la figure 2.2.7.a. La comparaison de cette derniére avec la
figure 2.2.7.b prise par un microscope optique montre que les dimensions verticales sont modifiées. Cela
s’explique par un schéma géométrique présenté a la figure 2.2.7.c. En effet, 'incidence & 45° de la lumiére
sur I’échantillon provoque une réduction des dimensions horizontales vues par la caméra (decamera) par
rapport a la dimension réelle (dgene) d’un facteur V2 (figure 2.2.7.a).



2.2. Banc de microscopie magnéto-optique par effet Kerr (MOKE) longitudinal 67

rayon incident

Q s ‘Qréelle

Source (Echantillon
lumineuse

o

rayon réflechi

(c) dcaméra

FIGURE 2.2.7. (a)- Image optique capturée par la caméra CCD du banc MOKE de ’échantillon G191 en incidence
45°. (b)- Photographie au microscope optique en incidence normale d’un motif semblable. (c)- Schéma représentant
Iincidence a 45° de la lumiere sur un échantillon. deamera = %=

Toutes les images acquises résultent d’'une moyenne de plusieurs images prises pendant l’application

d’un méme champ magnétique. Ce moyennage permet d’améliorer le rapport signal /bruit sans augmenter
le temps d’acquisition [Saib, 2007]. Afin de visualiser la variation de I’aimantation associée a la rotation
Kerr, les images acquises im, ont été divisées par une image de référence correspondant & un état
magnétique saturé de I’échantillon, noté img,,. Ainsi, dans I'image obtenue im = %ﬁ, on repére grace a
un contraste noir (figure 2.2.8.a) ou blanc (rotation Kerr dans le sens inverse) les zones ou l’aimantation
a été retournée par rapport a celle de 'aimantation & saturation. Cette division permet d’éliminer les
termes parasites constants. Aussi, pour centrer les images im autour d’une méme valeur, celles-ci ont été
multipliées par un facteur multiplicatif.
Pour qualifier expérimentalement cette image finale im, un profil rectangulaire a été tracé dans deux
zones (voir figure 2.2.8.a) : une zone non magnétique, en l'occurence le substrat, et une zone magnétique
de ’échantillon. Le signal mesuré est 'intensité de im. La figure 2.2.8.b présente le résultat du profil en
niveau de gris, la zone non magnétique est centrée autour de 20000 pour une pleine échelle de 2'°. On
reléve pour I’échantillon G191 une différence de niveau de gris (ng) entre le substrat et la zone magnétique
d’environ 130 ng.
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FIGURE 2.2.8. (a)- Profil représenté sur une image MOKE de 'échantillon G191 d’épaisseur 70 nm. Le champ

magnétique est paralléle & la longueur du pont. La zone noire indique que la direction de l'aimantation est &

Popposé de ’état initial. La zone grise est non magnétique. (b)- Intensité du profil rectangulaire tracé en (a) en
niveaux de gris. La différence d’intensité relevée entre la zone grise et noire est d’environ 130 ng.
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Effet de ’angle de décroisement sur 1’intensité de I’image magnétique

Expression de l'intensité de 'image magnétique en fonction de 1’angle de décroisement

La qualité d’une image magnétique est déterminée par la qualité du polariseur et de 'analyseur utilisé. Ces
éléments sont spécifiés par leur taux d’extinction 7' (défini a I’équation 2.2.17) [Davis et Waring, 1992].
Considérons deux images im; et imo soumises & deux valeurs de champ magnétique différentes. Elles
correspondent respectivement a une intensité lumineuse I; et Is dépendantes des paramétres suivant :
Tacqtemps d’acquisition, ¢ angle de décroisement par rapport au croisement total (90°) entre le polariseur
et analyseur, 0, rotation Kerr entre les deux conditions de champ magnétique et I, intensité parasite.
On peut les exprimer de la maniére suivante :

Iy = Tacq - [T) - sin*¢ + T - cos*¢ + 1] (2.2.18)

Ip = Toeq - [T} - sin*(C + 0y) + T - cos (¢ + 0y) + L) (2.2.19)

A partir de ces équations (équation 2.2.18 et équation 2.2.19), et en supposant que 8 et ¢ sont petits,
on peut donc réaliser un développement limité :

Iy =Toeq [P+ (T) = TL) + T + 1) (2.2.20)
Iy = Toeq - [(P+67) - (T = T1) +2-C- O - (T = To) + To + 1] (2.2.21)
Le rapport s’exprime comme suit :
1 024+2-C-0)-(Ty —T
L_q, ! k C-0k) - (1)~ T1) (2.2.22)
I (T —TL)+TL + 1,
Sachant que T > T, et supposant que I;, = 0, alors I'’équation 2.2.22 devient
a Qk ﬁXé,
12~1+79’% 42— (2.2.23)
I, 24 T kT T -
! ¢ T G+ T
i 2 o TL
si(* < ik ” .
I k I
— ~14+ == +2-0,—- 2.2.24
RO=1 k2 by ¢ (2:2.24)

alors la variation de 'intensité % est proportionnelle a ’angle de décroisement (.
si (2> T,

I 1 62
“(()=14+2-0, -+ = 2.2.25
2© ozt G (22.25)
Expression du temps d’acquisition en fonction de I’angle de décroisement
Avant une excitation magnétique, I'intensité de I"image Iy peut s’exprimer comme suit :
Iy = Tacq - [T)) - sin 2C4+ Ty - cos?(] (2.2.26)
et I
Thoq = 2 (2.2.27)

Ty -sin?¢ + T - cos?C

en supposant ( petit, on applique un développement limité au dénominateur de I’équation 2.2.27, on
obient :

Iy
Toacq = 5 (2.2.28)
T+ R -5
pour % négligeable,
Iy
T = 2.2.29
il = 7 (2.2:29)

L’allure experimentale du temps d’acquisition (figure 2.2.9.a) est conforme a I’équation 2.2.29.
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Mesure de l’'intensité en fonction de I’angle de décroisement de 1’analyseur

En pratique, dans la configuration SP, en supposant que le polariseur et l'analyseur sont parfaitement
croisés, 'intensité lumineuse obtenue et le niveau de gris de "image im sont trés faibles. Afin de définir
I’angle de décroisement optimal pour lequel un niveau de gris maximum est obtenu, 'intensité de la lumiére
polarisée a été étudiée expérimentalement pour chaque échantillon en variant ’angle de décroisement
autour de I’angle de croisement total. La figure 2.2.9 présente la différence de niveau de gris et le temps
d’acquisition en fonction de I’angle de décroisement. L’allure experimentale de la différence d’intensité
est conforme & 1’équation 2.2.22.

i)- Caractérisitiques du temps d’acquisition

La durée d’acquisition d’une image est fonction de trois éléments : son temps d’acquisition par la caméra
Ticq, le temps de transfert et le temps de stockage sur 'ordinateur. Lorsqu’on fait par exemple le moyen-
nage de 10 images de taille 656 x 494 pixels avec un temps d’acquisition de 1 s, la durée d’acquisition
vaut 22 s. Ceci dépend de la mémoire vive de 'ordinateur, de sa fréquence d’horloge et de la taille de
I'image. Si cette derniére est grande, c’est le temps de transfert qui domine. En diminuant la taille de
I’image, on diminue la durée d’acquisition.

ii)- Protocole de mesure de l’intensité de l’image magnétique en fonction de ’angle de
décroisement

Afin de mesurer l'intensité d’une image 14 bits de taille 656 x 494 pixels en fonction du décroisement de
I’analyseur, nous avons procédé comme suit.

La premiére étape consiste a déterminer le temps d’acquisition (avant excitation magnétique) pour
lequel toutes les images ont la méme intensité moyenne, & la moitié de la dynamique de I'image 2'4. la
figure 2.2.9.a et I’équation 2.2.29 montrent que le temps d’acquisition dépend de 'inverse de I’angle de
décroisement.

Pour un angle ¢ donné, deux images moyennées im; et ims correspondantes & deux valeurs de champ
magnétiques & saturation opposées ont été enregistrées. Le niveau de gris représenté & la figure 2.2.9.b
correspond & 'image divisé z’mnl a partir d’un profil comme celui de la figure 2.2.8.a.

Dans la figure 2.2.9.a, la plus grande valeur de temps d’acquisition présente un plateau autour d’une
position donnée. Celle-ci a été considérée comme étant la position du croisement total de 'analyseur
par rapport au polariseur. Par conséquent, la figure 2.2.9.b montre que le niveau de gris des images est
sensible au degré de décroisement de ’analyseur. On note qu’en décroisant d’un petit angle, la variation
de 'intensité est linéaire, ce qui semble cohérent avec I’équation 2.2.24 qui montre que % est linéairement
proportionnelle & ¢. Au-dela, l'intensité présente un maximum (ou minimum) puis une décroissance
(croissance), ce qui semble cohérent avec l’équation 2.2.25 qui montre que % dépend de (2 . Nous avons
finalement choisi un décroisement de l’analyseur de —1° & —2° permettant d’obtenir le maximum de

niveau de gris.
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FiGuRrE 2.2.9. (a) Evolution du temps d’acquisition d’une image 14 bits en fonction de I’angle de décroisement
de l'analyseur dans trois échantillons de taille 656 x 494 pixels. (b) Niveau de gris dans les images divisées en
fonction de 'angle de décroisement de l’analyseur.

Effet de I’épaisseur des échantillons sur I’intensité mesurée

La figure 2.2.10 montre la différence de niveau de gris entre la zone magnétique saturée (LSMO)
et la zone non magnétique (STO) dans les trois échantillons d’épaisseurs différentes. Le substrat non
magnétique (STO) est fixé & 20000 ng. On reléve les valeurs de la variation de niveau de gris entre la
zone saturée et la zone non magnétique dans les échantillons d’épaisseur 70 nm, 40 nm et 15 nm, et on
trouve respectivement 130, 110 et 40 ng. Cette diminution de niveau de gris en fonction de ’épaisseur est
liée a la diminution de la rotation Kerr .
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Ficure 2.2.10. Comparaison des niveaux de gris entre la zone saturée et la zone non magnétique dans les trois
échantillons d’épaisseurs 15 nm (échantillon G240), 40 nm (G224) et 70 nm (G191).

Conséquence sur le rapport signal/bruit Le niveau de gris de I’échantillon d’épaisseur 15 nm est
faible. Pour remédier & ce probléme, la taille de I'image a été réduite en éliminant la zone des contacts.
En conséquence, le temps de transfert diminue, ainsi que la durée d’acquisition. Afin de garder la méme
durée d’acquisition (dans notre cas 22 s) pour tous les échantillons, le nombre d’image moyenné a été
augmenté et donc le rapport signal /bruit.

A titre d’exemple, I'intensité d’un profil rectanglaire dans une zone non magnétique d’une image sans
moyennage et d’une image obtenue par moyennage de 100 images est présentée a la figure 2.2.11. Elle
montre que la moyenne de N images permet de réduire le bruit de fond d’un facteur v/N.
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Fi1GURE 2.2.11. Niveaux de gris d'un profil rectangulaire dans une zone non magnétique. La courbe ot N=100
correspond & une image obtenue par moyennage de 100 images. la courbe ot N=1 correspond & une image sans
moyennage [Warsito, 2003].

Reéalisation d’un cycle d’hystérésis

Aprés avoir repéré la valeur du champ magnétique correspondant au début du retournement d’ai-
mantation, on enregistre manuellement & chaque valeur de champ appliqué une image MOKE. Le cycle
d’hystérésis est réalisé en balayant le champ d’une maniére continue d’un état saturé — Hg,t jusqu’a + Hgat
puis de + Hg,t jusqu’a —Hg,y en passant par les valeurs de champ de retournement magnétique.
L’intensité dans la zone non magnétique de 'image n’est pas stable au cours de la mesure & cause des
fluctuations de gain de la caméra, en partie liées & son l'instabilité thermique de la cameéra, et des fluctua-
tions de la source lumineuse. Pour corriger ce probléme, avant de tracer le cycle d’hystérésis des images, il
a été indispensable d’égaliser I'intensité dans la surface non magnétique (le substrat) de toutes les images
enregitrées en utilisant un programme d’égalisation des images sous Matlab, réalisé en collaboration
avec I’équipe Image du GREYC. Ainsi, le niveau de gris des zones non magnétiques de ’échantillon (le
substrat) est normalisé et identique pour chaque image. Dés lors, les différences de niveaux de gris relevés
dans les différentes images, dans les zones magnétiques, sont uniquement liées 4 la variation d’aimantation
et pas aux fluctuations d’intensité recues.

L’aimantation d’aprés ’équation 2.2.11 est directement proportionnelle & la racine carrée de l'intensité
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moyenne dans ’aire d’un rectangle donné. Le cycle d’aimantation dépend de l’aire du rectangle dans la
zone magnétique, comme le montre la figure 2.2.12. L’'image de ’échantillon G191 & 0,73 mT montre
que la nucléation commence d’abord dans la zone extérieure au pont (figure 2.2.12, pointillé vert) par
comparaison avec celle & l'intérieur du pont (figure 2.2.12, pointillé rouge), ce qui explique la différence
entre les cycles.

10

05

M/Msat

_0’5 -

-1,5 L

pH (mT)

Fi1GURE 2.2.12. Cycles d’hystérésis de ’échantillon G191 d’épaisseur 70 nm calculés dans deux aires de la zone
magnétique. Le rectangle intérieur (rouge) contient uniquement la zone magnétique. Le rectangle extérieur contient
les zones magnétique et non magnétique.
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2.3. Banc de mesure de magnétorésistance (MR)

2.3.1. Description du banc MR

Le banc de magnétorésistance a été réalisé au cours de ma these avec la collaboration de J.M. Routoure,
S.Lebargy et J. Gasnier. Il permet de mesurer la résistance en fonction du champ magnétique appliqué
et d’enregistrer les valeurs de la résistance, du champ magnétique et de la température.

Ty Alimentation
H @ de
P puissance

Mesure Circuit
de CAN uUsB

tension
vePm VPM

Capteur
de
température

PC

Source Source

de tension| 4 de
continue | [Vimp |courant

Capteur
de
(b)température

FIGURE 2.3.1. (a) Schéma du banc sous pointes de la mesure de magnétorésistance & température ambiante.

La source de courant a été développée dans notre laboratoire. L’alimentation de puissance Kepco modéle BOP

1000 W fonctionne dans la gamme +50V et +20 A. La tension Vi, est appliquée a l'entrée de la source de
imp

courant. Le courant appliqué & I’échantillon est Ipy = ‘; " la résistance de ’échantillon est R,, = 1()‘/41;7241\4' (b)
po

Photographie des éléments du banc MR

La figure 2.3.1.a présente un schéma simplifié du banc de mesure MR. Il est composé de :

— Une source de courant continue réalisée au laboratoire GREYC permettant d’appliquer un cou-
rant Ip)s ne dépassant pas 10 mA aux bornes de ’échantillon. Elle est caractérisée par une forte
impédance de sortie et un faible niveau de bruit [Routoure et al., 2007]. La valeur du courant de
sortie dépend d’une résistance R’ et de la tension appliquée V. Afin de s’affranchir du bruit des
contacts, on impose R = 10+ R,,,. Le compromis est que plus la résistance R’ est grande, plus Ipys
est petit et le bruit des contacts diminue. La valeur limite du courant Ip,; est contraint par le
courant de saturation des amplificateurs opérationnels et par la résistance de I’échantillon R,,, plus
elle est grande plus le courant de saturation est petit. La couche mince de LSMO de conductance
thermique G (G = 1073 W/K ) et de coefficient en température TCR = % - 42 (TCR=2 - 3 %/K)

R
est limitée par le courant d’emballement de la couche, calculé a partir de ’expression suivante :

[0,3-G 0,1
Iim: ! ~ 2.3.1
! dR/AT ~ R (2:3.1)

On peut quantifier & partir d’une valeur typique TCR ~2 % /K dans le LSMO la variation maximale
de température AT permettent de mesurer une variation de %NO,OI %. On obtient une variation
AT ~ 5-1073 K sur la dureé de la mesure.

— Une alimentation de puissance bipolaire “Kepco” modéle BOP 1000 W fonctionnant dans la gamme
+50V et 20 A est appliqué a la bobine. Un signal triangulaire quasi-statique de fréquence 0,01 Hz
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a été appliqué aux bornes de la bobine soit avec une amplitude +1,25 A pour les mesures a trés
faible champ +6mT, ou d’une amplitude 420 A pour les mesures & +97m7T. Le courant dans
la bobine est limité & 5 A, & cause de la présence d’un capteur de courant de type ACS712 de
sensibilité 185 mv/A. Au dessus de 5 A, on abaisse le courant qui circule dans le capteur par un
shunt. Le capteur de courant permet de fournir une tension équivalente & la carte d’acquisition
CAN. Cependant, il rajoute une tension de décalage de 40 mV, équivalente & 0,9 mT sur la mesure
de champ magnétique. Cette alimentation présente des limites : une fréquence minimale de 0,01 Hz
et une résolution d’une dizaine de milliampéres.

Une bobine circulaire (figure 2.3.1.b) de résistance 2 est traversée par un courant Ip.,. Elle com-
porte un diamétre intérieur et extérieur égales respectivement & 15 cm et 30 cm. Elle posséde un
circuit de refroidissement & eau pour éviter son échauffement. A D'intérieur a été fixé un noyau ma-
gnétique doux désaimanté d’une section 5 x 5cm? pour concentrer les lignes de champ magnétique.
Le courant appliqué I, peut aller jusqu’a 20 A, équivalent & 110 mT si ’échantillon est collé au
noyau. En revanche, le centre de ’échantillon est situé a 0,7 cm du noyau, la valeur maximale de
champ mesuré est 97 mT. A cette distance, le calibrage de la bobine avec un capteur Hall donne
un transfert en champ égal & 4,85 mT/A.

Comme dans le cas du banc de microscopie MOKE (section 2.2.4), nous allons évaluer I’écart en
champ magnétique entre la distance 0,7 cm située a I’extrémité de ’échantillon avec celle des quatre
ponts. La figure 2.3.2.a présente la cartographie de ’ensemble noyau-bobine réalisé avec le logiciel
femm. Les valeurs caractéristiques du noyau et de la bobine sont identiques & celle de la microscopie
MOKE (tableau 2.6). Les bobines sont identiques par contre la dimension du noyau est différente.
La figure 2.3.2.b montre que le champ & 0,7 cm de 'extrémité du noyau donne un transfert égal a
4,85 mT/A.

Le tableau 2.8 montre la position de chaque pont par rapport & U'extrémité du noyau et les valeurs
de transfert associées. Les ponts de I’échantillon G240 et G191 (vicinaux) sont situés soit & 0,6 cm
soit & 0,8 cm de 'extrémité du noyau. On obtient dans le cas d’'un déplacement suivant Z et X
un transfert égal respectivement a 4,85 £+ 0,08 mT/A et 4,85 + 0,015 mT/A. Dans les ponts de
I’échantillon G224, les ponts sont situés & +0,15 cm du centre du porte échantillon. On obtient
dans le cas d’un déplacement suivant Z et X un transfert égal respectivement a 4,85 +0,1 mT/A
et 4,85+0,014 mT/A. On constate que la variation du champ suivant X (figure 2.3.2.c) peut étre
négligée et que celle suivant Z donne une erreur sur le transfert de +1,6 % dans les échantillons
vicinaux et de 2 % au maximum dans le non vicinal.

Echantillons Ponts w Position du Correction Transfert
(pm) pont par apportée au pour
rapport a transfert mesuré chaque
Pextrémité du au centre du pont
noyau (cm) porte échantillon (mT/A)
(mT/A)
[Q) |
G240 = 50 0,8 -0,08 4,77
et 100 0,6 +0,08 4,93
®
+H
G191 50 0,8 -0,08 4,77
(vicinaux) 100 0,6 +0,08 4,93
© 1
o
50 0,6 +0,08 4,93
100 0,6 +0,08 4,93
© ]
ST 50 0,8 -0,08 4,77
100 0,8 -0,08 4,77

TABLE 2.8. Tableau récapitulatif des valeurs de transfert associées a chaque pont deux échantillons vicinaux.
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FIGURE 2.3.2. a) Cartographie des lignes de champ de ’ensemble bobine-noyau. La position du porte échantillon
n’est pas mise a I’échelle. b) Variation de la composante du champ magnétique suivant Z en fonction dun
déplacement suivant Z. Z = 0 représente la position a Pextrémité du noyau. c) Variation de la composante de
champ suivant Z en fonction d’un déplacement suivant X pour Z =0,7 cm (& 0,7 cm du Pextrémité du noyau).
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— Un capteur de température LM35 (figure 2.3.1.b) a été collé sur le porte échantillon. Il permet de
mesurer la température de I’échantillon durant la mesure.

— L’échantillon est caractérisé par sa résistance Rm. Il a été mesuré par la technique traditionnelle
de mesure sous pointes (figure 2.3.1.b). La couche a été collée avec de la laque d’argent sur un
porte échantillon en cuivre. Dix plots d’or sont prévus; deux contacts sont prévus pour appliquer
du courant Ipj; et huit autres pour mesurer la tension Vpj; aux bornes de Rm pour différentes
longueurs L.

— Une carte électronique permet ’acquisition de la tension correspondant au courant I, et celle
de la tension Vpjy; amplifié. Un convertisseur analogique numérique permet via le port USB de
transmettre les données a 'ordinateur. Ce dernier grace a un programme Labview enregistre les
données tous les 400 ms (période d’échantillonnage).

2.4. Conclusion du chapitre

Nous avons décrit les dispositifs expérimentaux de microscopie magnéto-optique Kerr longitudinal
et de magnétorésistance. Ces deux techniques nous permettront d’une part d’identifier les différents
processus de retournement de l'aimantation et de trainage magnétique et d’autre part de mesurer la
magnétorésistance des échantillons LSMO.

En résumé, nous avons & notre disposition un banc de mesure MOKE présentant une résolution

spatiale d’une dizaine de micrométre, un grossissement de 2 a 3,5 et une profondeur de champ de 3,4 mm.
Il permet de mesurer des échantillons sous vide entre 4,2 K et 295 K dans une gamme de champ magnétique
maximal de 52 mT avec un pas au minimum de + 5 uT. Nous avons évalué I’écart sur la valeur de champ
magnétique appliqué de 0,2 mT /A ou +0,3 mT /A pour les échantillons vicinaux et non vicinaux selon
la position en Z du pont testé par rapport & 'extrémité du noyau. Le temps d’acquisition d’une seule
image est d’environ 1 s. L’amélioration du rapport signal sur bruit des images requiert une accumulation
d’images et un traitement de ces images. Le temps nécessaire & l'imagerie d’un état magnétique dans la
zone de retournement est de 22 s.
Le banc de mesure MR permet de mesurer en statique la variation de la résistance en fonction du champ
magnétique appliqué. Le maximum du champ est 97 mT. L’échantillon étant situé & 0,7 cm du noyau.
L’erreur sur la mesure du champ est au maximum égale & 2 %. L’erreur sur la sensibilité magnétique sera
de méme ordre de grandeur que celle sur le champ magnétique.



Chapitre 3

Résultats expérimentaux

3.1. Introduction

Ce chapitre présente les résultats des mesures par microscopie MOKE et de magnétorésistance sur
les couches minces de LSMO décrits dans la section 2.1. Nous allons montrer que les trois échantillons
étudiés présentent des mécanismes de retournement de 'aimantation différents (tableau 3.1) selon leurs
tailles et les directions du champ par rapport aux marches et & la longueur du pont (ou au courant).

Echantillons w Orientations de
(pm) H par rapport
aux marches
* Retournement par nucléation
et propagation de parois (G224) 50 et 100 )
(G191) 50 et 100 H || marches
(G240) 50 H || marches
* Retournement cohérent (G191) 50 et 100 H 1
marches
(G240) 50 et 100 0L
marches
* Retournement mixte | (G240) | 100 | H || marches

TABLE 3.1. Résumé des trois mécanismes de retournement de ’aimantation observés dans les échantillons étudiés.

Le champ magnétique H est appliqué dans le plan suivant deux orientations paralléle ou perpendicu-
laire par rapport au courant électrique appliqué I (figure 3.1.1.b). Dans le cas des échantillons vicinaux,
on définit également les directions du champ par rapport aux marches; les différentes configurations sont
résumées dans la figure 3.1.1.a.
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(B) |

H || marches

a) Cas vicinal :
o © |

H 1 marches

(A ou D) (B ou C)

[ €

I
b) Cas non vicinal : Ié H ) l |

FIGURE 3.1.1. a)- Schéma des orientations du champ magnétique H et du courant électrique I par rapport aux
marches dans les ponts dans le cas vicinal. Le pont est représenté par deux barres a l'intérieur desquelles la
direction des marches est représentée.

(A) : la direction du champ est paralléle aux marches et au courant.

(B) : la direction du champ est paralléle aux marches et perpendiculaire au courant.

(C) : la direction du champ est perpendiculaire a celle des marches et du courant.

(D) : la direction du champ est perpendiculaire aux marches et paralléle au courant.

b)- Un schéma des orientations du champ magnétique H et du courant électrique I dans le cas non vicinal.

Notre premier objectif a été de présenter les mesures de magnétorésistance & +97 mT dans la couche
monodomaine (section 3.2). J’ai choisi de présenter ensuite la magnétorésistance a trés faible champ
46 mT suivant le processus de retournement de ’aimantation (sections 3.3, 3.4 et 3.5).

3.2. Magnétorésistance & £97mT

Introduction

Dans la gamme fort champ (> 1 T), la magnétorésistance colossale domine quelle que soit I'orien-

tation du champ magnétique appliqué [Kusters et al., 1989, Jin et al., 1994, von Helmolt et al., 1993,
Tokura et al., 1996]. Ce paragraphe s’intéresse a la magnétorésistance dans la gamme +97 mT c’est a
dire a faible champ (LFMR).
Les mesures de magnétorésistance ont été réalisées en effectuant un cycle (aller-retour) dans la gamme
F97mT en passant par zéro. Un cycle dure 100 s, contient 250 points de mesures, le pas en champ est
1,5mT 40,1 mT. Dans les légendes des figures, la valeur de la température T" indiquée est la température
moyenne durant la mesure. Le courant I de densité J qui parcourt la couche mince est paralléle & la
longueur du pont.
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Notre premier objectif est d’étudier a température ambiante 'influence des marches, de 1’épaisseur,
de la taille du motif et de 'orientation du champ sur la MR dans la zone linéaire pour laquelle la couche
est monodomaine. Pour cela, nous allons présenter d’abord les résultats de MR dans le cas non vicinal et
ensuite les comparer avec le cas vicinal. Les valeurs de MR et de sensibilité magnétique sont rassemblées
dans le tableau 3.3.

3.2.1. LSMO non vicinal (G224)

Effet de la direction du champ par rapport au courant

L’échantillon de référence (G224) est la couche de LSMO d’épaisseur 40nm et de vicinalité 0° déposée
sur un substrat STO(001). Le pont étudié est de dimension w = 100 pm et L = 300 pm.
Le cycle de magnétorésistance lorsque H || I et H L I est présenté a la figure 3.2.1. On observe une
magnétorésistance négative et des différences entre les deux cas :

— A trés faible champ magnétique (£6mT), le comportement entre les deux configurations H || T
et H L I est différent. On observe deux maxima de MR lorsque H || I, alors qu’ils sont absents
lorsque H L I . Une étude plus détaillée des mesures & trés faible champ sera traitée ultérieurement.
L’effet AMR entre en jeu dans les métaux ferromagnétiques [Mcguire et Potter, 1975] et la différence
entre les courbes de MR lorsque H || I et H L T peut s’expliquer par leffet AMR dans le LSMO
[O’Donnell et al., 1997a].

— Dans la gamme a faible champ (+97mT), la variation de MR est réversible et linéaire, et s’explique
par Ueffet intrinséque CMR dans le LSMO. En revanche, la valeur de MR et la sensibilité magnétique
S (équation 1.6.5) sont différentes entre H || I et H L I. Cette différence est liée & une combinaison
de I'effet AMR qui donne MRy 11 > MRy [Suzuki et Hwang, 1999] et I'effet CMR qui donne une
variation linéaire et réversible [O’Donnell et al., 1997a]. Notons SHHI et S les valeurs respectives
de la sensibilité lorsque H || I et H L I. Nous obtenons une valeur de |Sy 1| = 8 %/T supérieure
a ’SHHI‘ = 7%/T. Ces valeurs sont supérieures a celles d’'un LSMO massif [Hwang et al., 1996],
mais de méme ordre de grandeur qu’une couche LSMO d’épaisseur 60 nm déposée sur STO(001)
[Favre-Nicolin, 2003].

G224, =40 nm

02

MR (%)

P PSP PR SPUN (I RPE I - PR NP BN N AN AP |
6 -84 -72 -60 <48 -36 -24 12 0 12 24 36 48 60 T2 B4 96

pH (mT)

0.9

F1cure 3.2.1. Magnétorésistance a 'air ambiant de ’échantillon de référence du pont w = 100 pm et L = 300 pm
gravé dans LSMO déposé sur un substrat STO(001) non vicinal. La densité du courant dans le pont est J =
34.10° A.m™. Lorsque H || I : T =21,6°C et Rj(0) = 3kQ. Lorsque H L I : T =20,6°C et R.(0) = 3,9 kQ.

Effet de la largeur

La mesure de la magnétorésistance a température ambiante est présentée a la figure 3.2.2 pour deux
ponts de largeurs 50 pm et 100 pm gravés dans LSMO non vicinal d’épaisseur 40 nm sur STO(001).
Dans la figure 3.2.2.a, le champ magnétique est appliqué parallélement au courant (H || I). On retrouve
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les deux maxima a trés faible champ. La valeur de la sensibilité S dans la zone linéaire et réversible varie
en fonction de la largeur avec S| r(w100)>Sg);(w50) (voir les valeurs dans le tableau 3.3).

Les courbes de MR pour les deux largeurs lorsque H L I sont représentées a la figure 3.2.2.b. Elles ont la
meéme allure sans les maxima de MR. On trouve encore que Sy (w100) > Sy (w50) (voir les valeurs
dans le tableau 3.3).

La différence observée entre la MR des deux ponts 50 pm et 100 pm est étonnante. Nous observons
également une différence de résistivité qui révéle certainement une différence de qualité du matériau selon
le pont testé. La plus grande valeur de MR est mesurée pour le pont le plus résistif ce qui rejoint les
études de MR en fonction de la qualité cristalline du LSMO [Gupta et al., 1996].

b o Ll

— —
Configuration A ou D Configuration B ou C
0z G224, t=40 nm 01 G224, t=40 nm

041 0.0 = —

0.0 01 |
01 02}
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05 F
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06 |

0.7 |

06 - =
w = 100 pm e w =100 pm
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06 -B4 .72 50 48 -36 -24 .12 0 12 24 36 48 B0 72 B4 96 66 -B4 .72 50 48 -36 -24 412 0 12 24 36 4B 60 72 B4 96

wH (mT) wH (mT)
(a) (b)
F1aure 3.2.2. Magnétorésistance a ’air ambiant de I’échantillon de référence G224 des ponts w = 50 pm, 100 pm
et L = 300 pm gravés dans LSMO déposé sur un substrat STO(001) non vicinal. (a)- H || I, T(w50) = 22,3°C,
T(w100) = 21,6 °C, pg1(w50)=2,4 mQ.cm, pg|;(wl00)=5 mQ.cm. (b)- H L I, T(w50) = 21,4°C, T'(w100) =
20,6 °C, pr1r(w50)=2,4 mQ.cm, pg 1 (w50)=5 mQ.cm.

3.2.2. LSMO vicinal 10° (G191 et G240)

Effet des marches

La figure 3.2.3 montre les cycles de magnétorésistance mesurés dans deux échantillons de LSMO
déposés sur un substrat STO vicinal (G240) et non vicinal (G224) sur des ponts de méme dimension
w = 100 pm et L = 300 pm.

La figure 3.2.3 montre que la magnétorésistance est plus importante en présence des marches quelle que
soit 'orientation du champ par rapport aux marches ou par rapport au courant. On reléve un plus fort
écart d’environ 1,4 % & 97 mT de I’échantillon vicinal par rapport au non vicinal lorsque le courant est
paralléle aux marches et au champ (configuration A).

Dans la figure 3.2.3.a (H || I), la différence entre la configuration (A) et (D) est l'orientation du courant
et du champ par rapport aux marches, on reléve une plus grande sensibilité lorsque la direction du

courant est paralléle aux marches ‘Sl‘f}“ 1’ = 20%/T par rapport a celle perpendiculaire aux marches
[SB| = 16%/T (4, > sB»-
Dans les configurations (B) et (C) présentées a la figure 3.2.3.b (H L I), la sensiblité est plus grande

lorsque la direction du courant est paralléle aux marches ’SIC{H I‘ =19%/T par rapport a celle perpendi-

culaire aux marches ‘SIC{”I’ =15%/T (SE,, <S5, ).

En conclusion, la présence des marches dans la couche mince de LSMO augmente la sensibilité de MR a
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+97 mT d’environ 2 a 3 fois. Ce résultat fait pensé a celui de Sofin et al. [Sofin et al., 2005] qui ont observé
une augmentation de la magnétorésistance deux fois plus élevée & 125 mT dans la couche épitaxiale et
vicinale de Fe304/MgO comparé la couche non vicinale. Ils ont expliqué cette augmentation de MR dans
les vicinaux par la diffusion de spin créée par un défaut cristallin (Antiphase Boundaries) au niveau des
marches.

(A) | @ (B) I c) |
— — H H
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02
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FIGURE 3.2.3. Mesures de magnétorésistance a I’air ambiant de deux échantillons. Echantillon G224 : le pont
est gravé dans LSMO de dimension (w = 100 pm, L = 300 pm) déposé sur un substrat STO (001) non vicinal.
Echantillon G240 : le pont est gravé dans LSMO ¢ = 15 nm de dimension (w = 100 pm, L = 300 pm) déposé sur
un substrat STO vicinal 10°. Les valeurs de la température lors de chaque mesure sont Th = 23°C, T = 23,2 °C,
Tc =22,2°Cet Tp = 22,6°C. Au-dessus de chaque graphe la configuration de mesure correspondante est rappelée.

(A) : H || marches, I || marches, I || H.

(B) : H || marches, I L marches, I 1L H.

(C) : H L marches, I || marches, I L H.

(D) : H 1 marches, I 1 marches, I || H.

Effet de la largeur

La figure 3.2.4 illustre ’effet de la largeur sur la MR mesurée dans la couche vicinale. Les mesures

dans les quatre configurations (A,B,C,D) des deux largeurs 50 pm et 100 pm ont été superposées afin de
visualiser I'effet de la largeur.
On retrouve comme dans la couche non vicinale que la sensibilité dans le pont le plus large est plus
importante (S(w100)>S(w50)) quelle que soit la configuration des marches. La plus forte pente est
obtenue dans la configuration (A) ot le courant et le champ sont paralléles aux marches alors que la plus
faible pente est obtenue lorsque le courant est perpendiculaire aux marches (B,D). On constate également
une différence dans les valeurs de résistivité entre les ponts de largeur 50 pm et 100 pm di éventuellement
a une inhomogénéité de la qualité cristalline du matériau. Cela pourrait expliquer ’écart de MR, entre les
différents ponts.
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FI1GURE 3.2.4. Courbes de magnétorésistance de I’échantillon G240 dans les quatre configurations (A,B,C,D) et
pour les deux largeurs du pont de LSMO vicinall0° (w = 50 pm et 100 pm), ¢ = 15 nm et L = 300 pm. Dans
les ponts de largeur 50 pm les valeurs de résistivité pour chaque configuration sont égales & pa = 4mQ.cm,
p = 4mQ.cm, pc = 5mQ.cm, pp = 3,5mQ.cm. Dans le pont de latgeur 100 pm la résistivité pour chaque
configuration est égale a pa = 7,5mQ.cm, pp = 7,5mQ.cm, pc = 8,5mO.cm, pp = 7,5mQ.cm

Effet de I’épaisseur

Aprés I’étude de leffet de la largeur et de la présence des marches, nous cherchons 4 voir si ’épaisseur
contribue elle aussi & I’amélioration de la sensibilité de MR & £97mT. De ce fait, nous comparons deux
échantillons vicinaux de méme géométrie (w = 100 pm, L = 300 ym) et d’épaisseurs différentes 15 nm et
70 nm.

Les courbes de la figure 3.2.5 montrent que quelle que soit la configuration des marches, la couche la plus
fine est celle dont la sensibilité est la plus grande. On reléve un plus fort écart de sensibilité lorsque la
configuration (A) est mesurée : (G240 : Sf}”] =20%/T) et (G191 : SfI”I =6%/T).
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F1GURE 3.2.5. Courbes de magnétorésistance des ponts (w = 100pum, L = 300um) gravés dans les couches LSMO
vicinales 10° en fonction de I’épaisseur 15nm (G240) et 70nm (G191) mesurées dans trois configurations (A,C,D)
comme indiqué au dessus des graphes.

Effet de la direction du champ ou du courant par rapport aux marches

Afin d’étudier leffet de la direction du champ sur la magnétorésistance & +97mT, nous avons choisi
I'échantillon G240 d’¢paisseur 15 nm et de largeur 100 nym. Nous avons comparé les MRy ; et MRy s
pour une direction de champ fixée par rapport aux marches (figure 3.2.6.a et figure 3.2.6.b) ou une
direction du courant fixée par rapport aux marches (figure 3.2.6.c et figure 3.2.6.d).

Les figures 3.2.6.a et 3.2.6.b montrent un faible écart de MR de 0,1 % (figure 3.2.6.b) & 0,2 % (fi-
gure 3.2.6.a) entre H || I et H L I. On observe que MRy est faiblement supérieure & MR 4 97mT,
probablement & cause de la dominance de l'effet CMR sur 'effet AMR.

Quand la direction du courant est fixée par rapport & celle des marches, les figures 3.2.6.c et 3.2.6.d
montrent un écart de 0,1 4 0,4 % entre H || I et H L I .

Contrairement au cas non vicinal, il se peut que la présence des marches perturbe leffet AMR dans le
LSMO & +97mT puisque 'écart entre MR ; et MRy n’est pas significatif.
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(c) (d)
F1aure 3.2.6. Courbes de magnétorésistance du LSMO G240 d’épaisseur 15 nm et de largeur 100 pm dans les
quatre configurations de mesure (A,B,C,D). Configuration (A) : Ja = 32.105 A.m™2, Ta = 23°C, Ra(0) = 4.4kQ.
Configuration (B) : Jg = 30.10° A.m™2, Ts = 23.2°C, Rp(0) = 16 kQ. Configuration (C) : Jo = 32.10° A.m™2,
Tc = 22,2°C, Rc(0) = 10 kQ. Configuration (D) : Jp = 32.10° A.m™2, T = 22,6 °C Rp(0) = 17kQ.

Conclusion

L’étude des différentes pentes de MR dans la zone linéaire a montré que celles-ci dépendent de la
taille du pont, de ’épaisseur de la couche et de 'orientation du champ par rapport au courant. Dans
I’échantillon non vicinal, les effets AMR et CMR sont présents. L’écart observé entre la MR dans les
ponts de largeurs 50 pym et 100 pm peuvent éventuellement s’expliquer par une différence de qualité du
matériau entre les deux ponts, situés a des endroits différents du substrat. En général, il semble que les
marches améliorent la sensibilité magnétique et affaiblit I'effet AMR & plus fort champ. On reléve une
plus forte sensibilité (20 %/T) dans la couche vicinale la moins épaisse (15 nm) et la plus large (100 pm).

Le tableau 3.3 présente un récapitulatif des valeurs de résistivité, de magnétorésistance & 97 mT et de
sensibilité dans la zone linéaire jusqu’a 97 mT. On remarque une différence dans les valeurs de résistivité
entre le pont de largeur 50 pm et 100 pm qui s’expliquerait par une inhogénéité de la qualité cristalline.
On remarque également que pour un méme pont, la résistivité est différente probablement & cause d’un
probléme aux contacts de tensions. En comparant les valeurs de sensibilité avec celles de la littérature
(tableau 1.10), la sensibilité magnétique de 1’échantillon G224 (non vicinal) semble étre comparable & celle
trouvée dans une couche mince de LSMO/STO épitaxiale & température ambiante [Choi et al., 2001]. La
sensibilité dans les couches vicinales (G240 et G191) est supérieure & celle d’une multicouche ou d’une
structure step edge [Bosak et al., 2003, Wang et al., 2006/, mais inférieure & celle d’une jonction tunnel
[Bowen et al., 2003].
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Echantillons t w P MR (%) a S
(nm) (pm) (mS.cm) 97mT (%/T)
G224 40 50 | I H 2.4 0.4 5
TLH 2.4 0,4 5
100 | IH 5 ~0,6 7
TLH 5 0,7 8
G191 70 50 A 3,5 —0,8 8
C 10 0,7 7
D 16 ~0,9 9
100 A 16 ~0,6 6
C 16 0,8 8
D 12 —-0,7 8
G240 15 50 A 4 1.1 10
B 4 0,8 8
C 5 1,1 10
D 3.5 1,1 10
100 A 75 ) 20
B 75 1.5 15
C 85 1,8 19
D 75 1,6 16
(B) | ©) |1
o S
LN PALIN

TABLE 3.3. Tableau récapitulatif des valeurs de la sensibilité magnétique S dans la gamme £(6 - 97) mTévaluées
a partir de la pente de MR pour différents configurations (A, B, C et D) de mesure dans les trois échantillons
G224, G240 et G191.



86 Chapitre 8. Résultats expérimentaus

3.3. Magnétorésistance & £6 mT dans le cas d’un retournement par
nucléation et propagation de parois

3.3.1. Introduction

L’étude de la magnétorésistance a trés faible champ (quelques mT) a connu un interét pendant ces
dix derniéres années. Cet effet a été obtenu dans les couches de manganites polycristallines, les jonctions
tunnel, les bicristaux, ou encore les multicouches en majorité a basse température [Siwach et al., 2008].
L’objectif de cette section consiste d’une part & mesurer la magnétorésistance de la couche LSMO/STO(001)
vicinale & trés faible champ £6 mT & température ambiante, et d’autre part & interpréter les résultats en
se basant sur ’arrangement des domaines magnétiques pendant le retournement de I’aimantation.

Le retournement de ’aimantation a été étudié avec le banc de microscopie MOKE longitudinal décrit
dans le chapitre 2.2. Il permet de visualiser le processus de retournement de I’aimantation par acquisition
de plusieurs images & des champs magnétiques différents et de construire le cycle d’aimantation corres-
pondant. L’échantillon est placé a I'intérieur d’un cryostat sous vide primaire et maintenu a température
fixe T = 295 K. On rappelle que chaque point du cycle d’aimantation est calculé & partir de 'intensité
moyenne d’une surface rectangulaire & Iintérieur du pont de I'image MOKE. Il est acquis en 22 s. Si un
cycle contient 40 points, la durée d’acquisition d’un cycle est d’environ 15 min. Le calcul de la largeur
de paroi a révélé une plus petite valeur dans la couche mince d’épaisseur 70 nm (679 = 145nm) que
dans la couche d’épaisseur 15 nm (015 = 226 nm). Ce résultat nous a permis d’en déduire & partir des
équations 1.3.3 et 1.3.4 que les parois sont de type Néel (retournement de ’aimantation dans le plan de
la couche) dans les trois couches.

Nous allons étudier la MR a trés faible champ (dans la gamme£6mT) pour les différents configurations
A, B, C et D. Le cycle dure 100 s et contient 250 points. La gamme de variation du champ magnétique
est plus petite, ce qui permet d’avoir une meilleure résolution (0,09+0,01 mT) et donc plus de détails sur
la variation de MR autour de zéro, c’est-a-dire lors du retournement de ’aimantation. Le temps entre
chaque point est 0,4 s, ce qui est 50 fois plus rapide que lors de la mesure MOKE.

La magnétorésistance & £97mT a montré une variation linéaire et réversible au dessus de 6 mT alors
qu’autour de zéro des comportements différents semblent apparaitre. Nous allons présenter les mesures de
MR dans la gamme +6 mT dans les méme ponts que précédemment. Le champ magnétique est appliqué
dans le plan parallélement et perpendiculairement au courant et, dans le cas des vicinaux, parallélement
et perpendiculairement aux marches selon les méme configurations que celles décrites en figure 3.1.1.
L’objectif de cette section est de relier les mesures de MR a trés faible champ dans les couches LSMO
vicinales et non vicinales aux cycles magnétiques et aux images de microscopie magnéto-optique par effet
Kerr (MOKE). Pour cela, nous allons présenter sur chaque figure de MR, le cycle d’aimantation associé
et une image extraite de la zone du retournement de ’aimantation.

Le tableau 3.5 récapitule les caractéristiques des échantillons et les conditions de mesures électriques
de MR & +£6mT. On remarque une différence dans les valeurs de résistivité entre le pont de largeur 50 pm
et 100 pm qui s’expliquerait par une inhogénéité de la qualité cristalline. On remarque également que
pour un méme pont, la résistivité est différente probablement & cause d’un probléme aux contacts de
tensions.
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t (nm) L Configurations w T J R(H = p
(nm) (nm) (K) (Am) 0) (mf2-cm)
(k€2)

G240 15 300 (A) 50 295 7107 17 4
(B) 203,7 8- 107 17 i

(©) 205 15107 20 5

D) 204 1107 14 35

(A) 100 295,5 4107 15 7,5

(B) 295.,4 2,7-107 15 7,5

(@) 295 2,4-107 17 8,5

(D) 204,3 2-107 15 7.5
G224 40 300 H| I 50 297 5,5-107 3,6 2.4
HL1T 299,6 1,5-107 2.4

T 100 | 296,3 6-107 1 5

H1I 296 5

G191 70 300 (A) 50 296 6-107 3 3,5
(B) 297,6 6-107 4 16

(©) 205,1 8- 107 1 4,6

(D) 295,4 6,6-107 4 4.6

(A) 100 296 3107 2 4,6

(B) 297.6 3-107 1,4 3

(©) 295 5-107 2 4,6

(D) 295 3107 5 12

(A) | (B) | (C) I
(D)
p— & % & [ &
— = >

TABLE 3.5. Tableau récapitulatif des valeurs de résistance R, résistivité p et densité de courant J pour chaque
configuration des échantillons G224, G240 et G191 d’épaisseur ¢, de longueur L=300 pm et de largeur w a
température moyenne 7' pendant 100 s de mesure.

3.3.2. Processus de retournement de ’aimantation

Nous présentons les configurations pour lesquelles le retournement de l’aimantation dans les couches
de LSMO vicinale et non vicinale & température ambiante s’effectue par nucléation et propagation de
paroi. Les ponts mesurés sont de largeurs 50 pm et 100 pm.

LSMO non vicinal (G224)

Les figures 3.3.1 et 3.3.2 présentent les cycles d’hystérésis résultant des images MOKE acquises sur
deux ponts de largeurs 50 um et 100 um de la couche LSMO non vicinale déposée sur substrat STO (001).
Le champ magnétique est appliqué dans le plan parallélement ou perpendiculairement & la longueur du
pont, comme 'indique le schéma au dessus de chaque cycle (figures 3.3.1 et 3.3.2).

Champ paralléle a la longueur du pont
— Dans le pont de largeur 50 pm, la figure 3.3.1.a montre un cycle carré indiquant un axe de facile
aimantation dans la direction [110] comme l'ont observé Lecoeur et al. [Lecoeur et al., 1997]. On
note un début de renversement de I'aimantation dans les pattes-LSMO (voir paragraphe 2.1.5) &
+0,4 mT puis une nucléation & 'extrémité gauche du pont & +0,468 mT (-0,34 mT). Le contraste
noir est de faible intensité & 40,468 mT car la paroi est en mouvement pendant le temps d’acquisition
de 22 s. La paroi est inclinée et les domaines sont orientés téte-béche (c’est-a-dire a 180° les uns
par rapport aux autres) a +0,47 mT [McMichael et Donahue, 1997, Kl4ui, 2008]. Autour de cette
valeur de champ, la paroi reste piégée (voir le paragraphe 3.3.2 sur le piégeage de paroi). Nous
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observons aussi a I’extrémité droite du pont la nucléation d’une paroi perpendiculaire & la longueur
du pont. L’orientation des domaines perpendiculairement & L pourrait étre die & ’accrochage des
domaines sur des défauts causés par la gravure sur les bords du pont [Warin, 1999]. Ensuite, les
deux parois se propagent et le pont est entiérement saturé a +0,52 mT (-0,47 mT dans lautre sens
de balayage du cycle).

Dans le pont de largeur 100 pm présenté a la figure 3.3.1.b, la forme du cycle ressemble & celle du
pont 50 pm mais est plus arrondie (figure 3.3.1.a). Les images montrent un début de nucléation des
domaines au centre du pont 4 0,36 mT. Comme dans le pont 50 pm, les domaines sont téte-béche.
On observe des parois inclinées et des parois horizontales se propageant dans les deux sens du pont
a 40,39 mT et +0,44 mT jusqu’a la saturation du pont.

Champ perpendiculaire a la longueur du pont

— Dans le pont de largeur 50 pm, les images de la figure 3.3.2.a montrent une nucléation de parois a

40,218 mT faisant apparaitre deux domaines dans deux endroits espacés du pont. Puis, une pro-
pagation et plusieurs nucléations sont observées avec des parois moins inclinées que précédemment
a +0,228 mT et +0,239 mT et peu espacées dans le pont. On observe également ’ancrage d’une
paroi au milieu du pont (images +0,218 mT, 0,228 mT, 0,239 mT). La situation avant la nucléation
et la propagation des domaines magnétiques est représentée par la figure 3.3.3. L’image & -2,6 mT
(figure 3.3.3.a) représente ’aimantation & saturation, alors qu’a partir de 0 mT, on observe un faible
contraste sur le bord et & I'intérieur du pont (figure 3.3.3.b) indiquant que les domaines magnétiques
ne sont pas retournés directement de 180°, puis le contraste s’accentue & 0,182 mT (figure 3.3.3.c)
avant le début d’une nucléation a +0,208 mT (figure 3.3.3.d). Le cycle magnétique peut étre consi-
déré comme carré mais avec une pente au début de la transition (0<H<0,208 mT) correspondant au
début du retournement décrit par la figure 3.3.3. On considére alors, que le retournement principal
dans cet échantillon est la nucléation et la propagation de domaines magnétiques.

Dans le pont de largeur 100 pm, la figure 3.3.2.b montre que la nucléation commence dans les
bords du pont & +0,21 mT; puis, & +0,26 mT, un ensemble de parois horizontales et inclinées
sont, créées. Les formes de ces parois sont différentes de celle du pont de largeur 50 pm. Au dela de
+0,36 mT, I’aimantation est entiérement retournée dans le pont. Avant la nucléation & 40,21 mT, un
contraste faible apparait également & partir de 0 mT et avant 0,21 mT, indiquant que les domaines
magnétiques dans quelques régions prés du bord du pont n’ont pas été retournés directement de
180° .
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i}__

(b)

F1aure 3.3.1. Cycles d’aimantation normalisés extraits des images MOKE & T' = 295 K des ponts gravés dans la

couche LSMO d’épaisseur 40 nm déposé sur substrat STO (001) non vicinal. Le champ est paralléle a la longueur

du pont de largeur : (a) w = 50 pm, (b) w = 100 pm. La fleche sur le cycle indique le sens de parcours du cycle

allant d’un champ négatif a positif (fleche rouge) et de positif & négatif (fleche bleue). Le cercle indique une zone
de piégeage de paroi (voir paragraphe 3.3.2).
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(b)
F1aure 3.3.2. Cycles d’aimantation normalisés extraits des images MOKE a T = 295 K des ponts gravés dans
la couche LSMO d’épaisseur 40 nm déposé sur substrat STO(001) non vicinal. Le champ est perpendiculaire a la
(a) w =50 pm, (b) w = 100 pm. Le cercle indique la partie du cycle représentée a

longueur du pont de largeur :
la figure 3.3.3



3.83. Magnétorésistance & =6 mT dans le cas d’un retournement par nucléation et propagation de parois 91

c) (d)

Image & saturation Début de Poursuite du Nucléation d’un

retournement par retournement par domaine
rotation rotation

F1aure 3.3.3. Images MOKE extraites de la zone entourée par un cercle a la figure 3.3.2.a du pont w=>50 pm
de léchantillon G224 LSMO sur STO (001) non vicinale lorsque H L L. (a) H = —2,6 mT, (b) H = 0mT, (¢)
H =0,182mT (d) H = 0,208 mT.

LSMO vicinal 70 nm (G191)

Comme dans le cas de la couche non vicinale, nous allons présenter le processus de retournement par
nucléation et propagation des domaines magnétiques dans la couche mince de LSMO d’épaisseur 70 nm
déposée sur un substrat STO vicinal. Le champ magnétique est appliqué parallélement aux marches, seule
la direction du champ par rapport a la longueur du pont change.

Champ paralléle a la longueur du pont (configuration A)

— Dans le pont de largeur 50 um, la figure 3.3.4.a montre que le processus de retournement d’aimanta-
tion est régi uniquement par une nucléation et propagation des domaines magnétiques. La nucléation
commence d’abord dans les pattes-LSMO a +0,837 mT (-0,925 mT) puis dans une extrémité du
pont & +0,842 mT (-0,93 mT). On observe un faible contraste noir & +0,842 mT car la paroi est
en mouvement pendant le temps d’acquisition de 22 s. La paroi est inclinée, elle se déplace jusqu’a
atteindre 'autre extrémité du pont & +1,56 mT (-1,56 mT). On constate un piégeage de paroi entre
0,847 mT et 1,56 mT lorsque la nucléation continue a se propager dans les pattes-LSMO (voir le
détail dans le paragraphe 3.3.2). Le cycle est carré indiquant que la direction paralléle aux marches
est la direction de facile aimantation. Les largeurs du cycle (ApoH. =1,79 mT) et de la zone de
retournement (entre 0,63 et 0,72 mT) sont supérieures a celles de la couche non vicinale.

— Dans le pont de largeur 100 pm, la figure 3.3.4.b montre que le retournement n’est pas trés différent
de celui du pont 50 pm. On observe d’abord une nucléation dans les pattes-LSMO & 0,73 mT
(-0,88 mT) avec une petite nucléation a 'extrémité du pont puis une propagation le long du pont.
La paroi est inclinée comme dans le pont 50 pm et se déplace quasiment & la moitié du pont &
+0,84 mT (-0,96 mT) et arrive & lautre extrémité du pont & £1,56 mT. On constate également le
piégeage de paroi entre 0,73 mT et 0,8 mT ainsi qu’aprés 0,84 mT et avant 1,56 mT (voir le détail
dans le paragraphe 3.3.2). Le cycle est carré, indiquant que la direction des marches est celle de
facile aimantation.

Champ perpendiculaire a la longueur du pont (configuration B)
— Dans le pont de largeur 50 pm, la figure 3.3.5.a présente les étapes du retournement de l'aimanta-
tion. La nucléation commence dans les pattes-LSMO & 40,77 mT puis dans le pont & +0,87 mT.
Des parois nucléent & plusieurs endroits du pont & 0,93 mT puis certaines se propagent comme
dans la couche non vicinale (image 0,239 mT de figure 3.3.2.a ). Ces résultats sont comparable
avec nos précédents travaux [Saib, 2007, Perna et al., 2010]. On constate également que certaines
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parois restent ancrées (images 0,87 mT et 0,93 mT) dans la partie supérieure du pont séparant les
pattes-LSMO et le pont-LSMO alors que d’autres nucléations apparaissent dans le pont. Le cycle
est carré, indiquant que la direction des marches est celle de facile aimantation.

Dans le pont de largeur 100um, le début de retournement d’aimantation apparait dans une patte-LSMO
a 40,52 mT puis dans le pont & +0,53 mT comme le montre la figure 3.5.2.b. Les parois sont plus
inclinées que dans le pont de largeur 50 pm. Elles nucléent a plusieurs endroits du pont. On remarque
que le nombre maximum de parois est inférieur a ceux retrouvés dans le pont 50 pm. La paroi se
propage ensuite, comme le montrent les images & +0,53 mT et +0,65 mT. La forme de la paroi qui
se propage est différente de celle de la couche non vicinale (figure 3.3.2.b). On constate un piégeage
de paroi autour de 0,65 mT. Le cycle est carré, indiquant que la direction des marches est celle de
facile aimantation.
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F1cure 3.3.4. Cycles d’aimantation normalisés extraits des images MOKE & T' = 295 K des ponts gravés dans la

couche du LSMO d’épaisseur 70 nm déposé sur substrat STO (001) vicinal (échantillon G191). H || marches et

H ||L et (a) w = 50 pm, (b) w = 100 pm. Les cercles indiquent une zone de piégeage de paroi (voir paragraphe
3.3.2).
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(B)

E +1.55
+0,93
" 087

+0,77

+0 65

+0.54

+0,52

(b)
F1GURE 3.3.5. Cycles normalisés d’aimantation extraits des images MOKE a T' = 295 K des ponts gravés dans la

couche du LSMO d’épaisseur 70 nm déposée sur substrat STO (001) vicinal (échantillon G191). H || marches et
H 1L (a) w=>50pum, (b) w= 100 pm.
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LSMO vicinal 15 nm (G240, w =50 pm)

Nous ne présentons ici que le cas w =50 pm. Dans le cas w =100 pm, nous avons observé un retour-
nement mixte qui sera présenté séparément dans la section 3.5.

Champ paralléle a la longueur du pont (configuration A) Dans le pont de largeur 50 pm, le
retournement d’aimantation est présenté a la figure 3.3.6.a. La nucléation commence dans une extrémité
du pont & +0,28 mT (-0,34 mT), puis elle se déplace par propagation en augmentant H, jusqu’a atteindre
Pautre extrémité du pont a 40,34 mT (-0,40 mT). La paroi est inclinée comme dans la couche 70 nm.
Ce processus de retournement ressemble & celui de la couche vicinale 70 nm.

Champ perpendiculaire a la longueur du pont (configuration B) Dans le pont de largeur 50 pm,
le renversement d’aimantation présentée en figure 3.3.7.a commence dans une patte-LSMO & 40,33 mT
(-0,36 mT) puis un domaine apparait au milieu du pont & +0,34 mT (-0,37 mT). Le nombre de parois
créés est plus petit que dans le pont de la couche 70 nm (figure 3.3.5.a), et la couche non vicinale
(figure3.3.2.a). Ces résultats sont confirmé par nos précédent travaux [Saib, 2007, Perna et al., 2010]. On
observe de plus que certaines parois se propagent dans les pattes-LSMO puis dans le pont & 40,37 mT
(0,40 mT et -0,41 mT). A +0,41 mT (-0,44 mT), ’aimantation est complétement retournée dans le pont.
D’un autre coté, on observe que la paroi au milieu du pont (images 0,33 mT, 0,34 mT et 0,37 mT) reste
piégée, ce qui laisse penser que les points d’attache des plots de tension séparant les pattes-LSMO et le
pont-LSMO sont des lieux d’ancrage de paroi.
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Ul

F1GURE 3.3.6. Cycles normalisés d’aimantation extraits des images MOKE a T = 295 K des ponts gravés dans la
couche du LSMO d’épaisseur 15 nm déposé sur substrat STO (001) vicinal (échantillon G240). H || marches et
H || L du pont de largeur 50 pm.

(B)

D41 pHmT)

F1aure 3.3.7. Cycles normalisés d’aimantation extraits des images MOKE & T' = 295 K des ponts gravés dans la
couche du LSMO d’épaisseur 15 nm déposé sur substrat STO (001) vicinal (échantillon G240). H || marches et
H 1 L du pont de largeur 50 pm.
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Conclusion

Pour les trois échantillons observés ici : vicinaux G191 (w50, w100), G240 (w50) et pour le non vicinal
G224 (w50 , w100), on a vu que

— quand H || L : la propagation de paroi domine le processus de retournement par nucléation et

propagation.

— quand H 1 L : la nucléation de paroi domine le processus de retournement par nucléation et

propagation.
L’anisotropie de forme influence le nombre de paroi. Nous avons vu que si le champ est appliqué paralle-
lement a la longueur L du pont, alors une seule paroi nuclée et se déplace. En revanche, si le champ est
appliqué perpendiculairement & L, alors plus de deux parois apparaissent le long du pont.

La comparaison des cycles d’aimantation de la couche non vicinale présentée & la figure 3.3.8 montre
que, dans la configuration ou le champ H est paralléle & la longueur L du pont, les cycles sont carrés et plus
larges que dans celle ou le champ est perpendiculaire & L (voir tableau 3.7 et figure 3.3.8). L’anisotropie
de forme favorise 'orientation de ’aimantation parallélement & la longueur du pont. On constate que
les deux cycles ayant H perpendiculaire & L sont presque superposés. La diminuation de la valeur du
champ coercitif lorsque H est perpendiculaire & L est probablement liée & 1’association de 1’anisotropie
de forme avec le champ démagnétisant comme ’ont observé Shearwood et al. [Shearwood et al., 1994].
Le rapport d’aspect (%¥) a un effet plus important dans la largeur 50 pm, c’est pourquoi le cycle H || L
est probablement le plus carré. L’anisotropie de forme peut influencer le retournement de I’aimantation
comme présenté dans le paragraphe 1.7.2 [Kubota et al., 2007]. Il est en effet possible de passer d’une
couche monodomaine & multidomaine, mais aussi, d’augmenter le nombre de nucléations de parois. Nous
avons vu, qu’au maximum deux parois se propagent lorsque H est paralléle & L, alors que plus de deux
parois nucléent lorsque H est perpendiculaire & L.
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Fi1GURE 3.3.8. Comparaison des cycles d’aimantation normalisés & T' = 295 K des ponts gravés de largeur 50 pm
et 100 pm dans la couche de LSMO d’épaisseur 40 nm déposée sur substrat STO (001) non vicinal. Le champ
magnétique H est appliqué parallélement ou perpendiculairement a la longueur L du pont (échantillon G224).

La comparaison des cycles d’aimantation lorsque le champ est paralléle aux marches des couches
vicinales épaisse (=70 nm) et fine (¢=15 nm) est présentée aux figures 3.3.9 et 3.3.10 respectivement.
La figure 3.3.9 montre que les cycles sont parfaitement carrés, signifiant que la direction des marches
est celle de I'axe facile. On observe que le cycle le plus large est celui du pont w50 comme I’a montré
M. Saib [Saib, 2007] (voir paragraphe 1.7.2). On peut penser que lorsque le champ est paralléle a la
fois & la direction des marches et & la longueur du pont, alors I'anisotropie de forme et l’anisotropie
magnétocristalline (liée aux marches) sont complémentaires. Dans ce cas la largeur du cycle devrait étre
plus petite que celle ot la direction du champ est paralléle aux marches et perpendiculaire & la longueur du
pont car I'anisotropie de forme est en concurrence avec ’anisotropie magnétocristalline. En revanche, on
observe que la largeur du cycle est plus petite lorsque le champ est perpendiculaire & la longueur du pont.
Donc linterpretation n’est pas liée a 'anisotropie de forme mais probablement & des sites de piégeage
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dans les pattes-LSMO. Dans les perspectives de cette thése, on pourrait envisager une comparaison de
ces résultats avec celle d’un pont sans les pattes-LSMO.

La figure 3.3.10 montre que les cycles de la couche d’épaisseur 15 nm et de largeur 50 pm sont
parfaitement carrés, presque superposés, et que la zone de retournement est trés abrupte (ApoHyes =0,08
mT, tableau 3.7). On remarque que les cycles lorsque H est paralléle et perpendiculaire & L sont presque
superposés ce qui s’explique probablement par ’affaiblissement de la concurrence entre I’anisotropie de
forme et magnétocristalline dans cette couche d’épaisseur 15 nm. Enfin, en comparant les cycles des deux
épaisseurs, on constate que la largeur du cycle de la couche 15 nm (w50) est & peu prés trois fois plus
petite que celle de la couche 70 nm ce qui est contradictoire avec les résultats de Steren et al. sur des
couches non vicinales [Steren et al., 2002].

Le tableau 3.7 résume les valeurs caractéristiques des cycles d’aimantation (champ coercitif H,, largeur
du cycle ApoH,, largeur de la zone de retournement ApgH,et, champ de saturation Hg,e) dans les trois
couches étudiées dans cette section. On constate que la largeur du cycle de la couche vicinale d’épaisseur
70 nm est supérieure & celle non vicinale. On observe aussi que la largeur de la zone de retournement
est plus petite que la largeur du cycle dans les couches vicinales G191 (w50, w100) et G240 (w50). Alors
qu’on trouve l'inverse dans la couche non vicinale G224 (w50 , w100). On trouve aussi que la largeur de
la zone de retournement est plus grande dans la couche non vicinale que dans la couche vicinale. Cette
remarque nous sera utile lors de l'interprétation de la magnétorésistance.
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Fi1GURE 3.3.9. Comparaison des cycles d’aimantation normalisés & 7' = 295K des ponts gravés de largeur 50 pm
et 100 nm dans la couche d’épaisseur 70 nm déposée sur STO (001) vicinal. Le champ est paralléle aux marches.
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Ficure 3.3.10. Comparaison des cycles d’aimantation normalisés a 7" = 295K du pont gravé de largeur 50 pm
dans la couche d’épaisseur 15 nm déposée sur STO(001) vicinal. Le champ est paralléle aux marches.
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w Nonaz poHe ApoHe ApoHeot toHsar Rappel de 'arrangement des
{jm) paroi (mT) (mT) (mT) (mT) domaines pendant le
retournement
G224 H|L 50 2 10,47\-0,39 0,86 0,52\0,54 0,52\-0,47 0,478 mT
100 2 0,40\-0,22 0,62 1,02\1,04 0,5\-0,52 0,390 mT
H1L 50 8 0,23\-0,22 0,45 0,52\0,52 0,52\-0,52 0,228 mT
100 9 0,24\-0,167 0,4 0,52\0,52 0,52\-0,52 0,260 mT
G191 (A) 50 1 0,844\-0,948 | 1,79 0,72\0,63 1,56\-2,6 0,842 mT
100 1 0,85\-0,958 1,8 0,83\0,73 1,56\-1,56 0,842 mT
(B) 50 10 0,94\-1,04 1,98 0,22\0,48 1,04\-1,34 0,930 mT
100 4 0,54\-0,61 1,15 0,15\0,21 0,67\-0,78 0,540 mT
G240 (A) 50 1 0,305\-0,365 | 0,67 0,08\0,078 0,35\-0,41 0,300 mT
(B) 50 4 0,38\-0,39 0,77 0,08\0,12 0,41\-0,49 0,380 mT
H=—— <>
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TABLE 3.7. Résumé des valeurs caractéristiques des cycles d’aimantation des couches de LSMO non vicinale

(G224 :wb0, w100) et vicinales 70 nm (G191 : w50, w100) et 15 nm (G240 : w50) lorsque le champ H est paralléle

aux marches (configuration A et B). On note Nmax : nombre maximum de paroi observé sur les images par

microscopie MOKE, poH. : valeur de champ coercitif (deux valeurs sont relevées de chaque demi-cycle), ApoH, :

largeur du cycle, ApoH,es : largeur de la zone de retournement ou de transition (deux valeurs sont relevées de
chaque demi-cycle), poHsat : valeur du champ de saturation.
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Piégeage de paroi

Le piégeage est un accrochage de la paroi sur des hétérogénéités situées au sein du matériau. Le
décrochage de la paroi relance sa propagation [De Lacheisserie, 1999b]. On observe par exemple dans le
cas ol une paroi se propage dans le pont (souvent en configuration A, H || L) un piégeage visible sur
le cycle d’aimantation (figure 3.3.1 et 3.3.4) sous la forme d’un plateau. Dans le cas de la configuration
B (H L L), des parois s’accrochent aux points d’attache qui se situe entre une patte et le pont-LSMO,
mais puisque beaucoup de nucléation apparait dans le pont, le piégeage n’est pas visible sur le cycle
d’aimantation. Nous allons considérer ici uniquement le cas ot H est paralléle & la longueur du pont.
Les images MOKE de la figure 3.3.11 illustrent le piégeage d’une seule paroi dans le pont de la couche
vicinale d’épaisseur 70 nm (figure 3.3.11.b et figure 3.3.11.c) et non vicinale (figure 3.3.11.a), repéré par
un cercle dans les figures 3.3.1 et 3.3.4. Le piégeage de paroi dans la couche non vicinale a été observé
uniquement dans le pont de largeur 50 pm. Dans la couche vicinale 70 nm, la paroi est piégée dans le
pont mais on observe des retournements dans les pattes-LSMO, comme le montrent les figures 3.3.11.b
et 3.3.11.c. Dans le pont de largeur 50 ym de la couche d’épaisseur 15 nm, aucun piégeage de paroi n’est
observé au début et a la moitié de la transition, c’est pourquoi la zone de retournement d’aimantation
est trés abrupte. En revanche, entre 0,34 mT et 0,35 mT (vers la fin de la transition), la paroi est piégée
dans le pont (voir figure 3.3.6). Finalement, la paroi reste piégée dans les points d’attaches du pont de
largeur 50 pm et 100 pm lorsque le champ est paralléle ou perpendiculaire & la longueur du pont.

F1aureE 3.3.11. Images MOKE sélectionnées pour visualiser le piégeage d’une paroi lorsque H || longueur du pont.

(a) LSMO non vicinal lorsque H = 0,478 mT, 0,48 mT, 0,488 mT, 0,49 mT et 0,5 mT issues de la figure 3.3.1.a.

(b) LSMO vicinal d’épaisseur 70 nm et H = 0,84 mT, 0,85 mT, 0,88 mT et 0,9 mT issues de la figure 3.3.4.a. (c)
LSMO vicinal d’épaisseur 70 nm lorsque H = 0,74 mT, 0,76 mT et 0,78 mT issues de la figure 3.3.4.b.

3.3.3. Effet temporel

Introduction

L’influence du temps sur le retournement de ’aimantation est lié au trainage magnétique. Ce phé-
nomeéne considére qu'une substance soumise & un champ magnétique n’acquiert pas instantanément une
aimantation finale & un point d’équilibre. L’origine de ce phénoméne, d’aprés les travaux de Néel, est
attribué a Dlactivation thermique (voir le paragraphe 1.5.2) généralement observée dans tous les ma-
tériaux ferromagnétiques [Néel, 1950]. Dans les matériaux ferromagnétiques massifs, 1’échelle du temps
pour le trainage magnétique est tellement grande que le trainage magnétique ne pouvait pas étre observé
[Bayreuther et al., 1989]. Ce phénomeéne a déja été observé dans le LSMO (z =0,4) massif et en couches
minces (¢ =10 nm & 500 nm) non gravées par Sirena et al. [Sirena et al., 2001a, Sirena et al., 2001b].

Dans ce paragraphe, nous allons mesurer ’évolution temporelle de ’aimantation dans les couches
minces de LSMO vicinale et non vicinale gravées. Pour cela, trois types de mesures ont été réalisées par
microscopie MOKE longitudinale & température ambiante (295 K) :

1. La mesurel présente 1’évolution de 'aimantation en fonction du temps M (¢). Elle consiste & saturer
4 0 s la couche avec une valeur de champ nécessaire puis & appliquer un champ constant de la zone
de retournement d’aimantation et enregistrer les images au cours du temps. Le temps d’acquisition
d’une image moyenné est 22 s.
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2. La mesure2 présente un demi-cycle M (H) pour différents temps entre chaque valeur de champ (22 s,
44 s, et 66 s).

LSMO non vicinal (G224)

Les figures 3.3.12 et 3.3.13 représentent 1’évolution de I’aimantation au cours du temps aprés ’appli-
cation d’'un champ magnétique choisi dans la zone de retournement de ’aimantation suivant la méthode
de mesurel. Un ajustement exponentiel a été tracé afin de vérifier si ’évolution de ’aimantation suit une
loi exponentielle liée a ’activation thermique du phénoméne de relaxation magnétique [Bayrauther 1989]
exprimée comme suit :

M) = A. exp(—%) M (3.3.1)

ou My est la valeur de I'aimantation au régime permanent, A représente une différence d’aimantation
entre le début M; et la fin M; du retournement , et 7 est la constante de temps.

Champ paralléle a la longueur du pont

— Dans le pont de largeur 50 pm, deux valeurs de champ magnétiques ont été appliquées parallélement
a la longueur du pont. Le champ 0,468 mT permet la nucléation d’une paroi & une extrémité du
pont et un début de retournement de 'aimantation dans l'autre extrémité du pont (contraste
noir peu foncé), on reléve 30 % d’aimantation retournée. On rappelle qu’on avait relevé lors d’un
cycle précédent (figure 3.3.1.a) 18 % d’aimantation a +0,468 mT, et 'image a montré un faible
contraste, indiquant un déplacement de la paroi pendant le moyennage de I'image. A 44 s, un
domaine magnétique a nucléé a droite du pont et le régime permanent est atteint. Avec une valeur
de champ appliquée de 0,52 mT, les deux parois se rejoignent a 44 s avec une vitesse égale 3 2 pm.s™'
et le pont est entiérement saturé. On a observé précédemment (figure 3.3.1.a) que lors d’un cycle le
pont était saturé & 0,52 mT. Le modéle théorique ne sera pas appliqué & ce cas car I’état d’équilibre
est obtenu au bout du deuxiéme point de mesure (a 44 s).

— Dans le pont de largeur 100 nm, trois valeurs de champs (0,41 mT, 0,44 mT et 0,52 mT) ont été
appliquées successivement parallélement & la longueur du pont (figure 3.3.1.b). En considérant qu’a
I’état saturé, 100 % de laimantation est retournée, les valeurs de champ ont été choisies & 35 %
(début de transition), 60 % (moitié) et 100 % (fin) de 'aimantation retournée. On remarque une
forte dépendence temporelle de 'aimantation. Les points expérimentaux suivent parfaitement le
modéle exponentiel indiquant que la paroi se déplace suite & une relaxation magnétique. Les images
montrent une paroi inclinée se déplacant au cours du temps. Il est possible de calculer la vitesse
de déplacement de la paroi par le rapport de la distance & la durée parcourue par la paroi. Comme
par exemple, un point de la paroi de gauche se déplace d’une distance 285 pm en 22 s donne une
vitesse de déplacement de 13 pm.s™'. L’aimantation atteint son régime permanent & 198 s , 132 s et
22 s respectivement aux champs 0,41 mT, 0,44 mT et 0,52 mT. On constate que plus le champ est
proche de la saturation (0,52 mT), plus le régime permanent est atteint rapidement.

Champ perpendiculaire a la longueur du pont

— Dans le pont de largeur 50 pm, la figure 3.3.13.a montre une paroi ancrée entre une patte et
pont-LSMO & 0.208 mT et une autre qui se déplace lentement (0,2 pm.s') durant 132 s. La courbe
exponentielle ne correspond pas aux points experimentaux. On observe, une variation plutot linéaire
de 'aimantation entre 22 s et 176 s qui correspond & ’apparition de parois par nucléation. En
appliquant 0,26 mT, la paroi centrale est piégée entre 22 s et 66 s. Elle se déplace entre 66 s et
132 s. Cette fois encore, la variation de ’aimantation au cours du temps ne peut pas étre identifiée
par une variation exponentielle. En appliquant 0,31 mT, on observe un plateau de points avec 90 %
de nucléation entre 22 s et 88 s puis le pont sature & 110 s.

— Dans le pont de largeur 100 pm, la figure 3.3.13.b montre que "aimantation varie peu en fonction du
temps. En appliquant 0,208 mT, la variation de l’aimantation en fonction du temps est quasi-nulle.
A 0,26 mT, l'aimantation se retourne par nucléation dans quelques zones du pont entre 22 s et
110 s. En appliquant 0,31 mT, le pont n’est pas entiérement saturé & 22 s mais le devient aprés
44 s.

Remarque On remarque que le fit exponentiel correspond mieux aux points de mesures du retournement
par propagation (H || L) comparant au retournement par nucléation (H L L).



104 Chapitre 8. Résultats erpérimentaus

—
G224
10 o o e o o e o ° o o ° e o
[}
0,5 | 0,468mT
0,52mT
g oof
P .
=
0,5 |
-1,0
1 1 1 1 1 1 1

0 44 88 132 176 220 264 308
Temps (s)

0 44 88 132 176 220 264 308 352
Temps (s
(b) ps (s)
FIGURE 3.3.12. Mesures temporelles de Paimantation (mesurel) dans le pont de I’échantillon G224 LSMO non
vicinal & T=295 K. Le champ est paralléle a la longueur du pont de largeur (a) 50 pm et (b) 100 pm. Un ajustement
exponentiel est représenté par des lignes continues. Les valeurs de champ indiquées dans les 1égendes sont les valeurs
de champ magnétique appliqué choisi dans la zone de retournement d’aimantation.
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FIGURE 3.3.13. Mesures temporelles de aimantation (mesurel) dans le pont de I’échantillon G224 LSMO non
vicinale & T=295 K. Le champ est perpendiculaire & la longueur du pont de largeur (a) 50 pm et (b) 100 pm.
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LSMO vicinal 70 nm (G191)

Les graphes et les images des figures 3.3.14 et 3.3.15 montrent la variation de ’aimantation au cours du
temps dans le pont gravé dans la couche vicinale LSMO d’épaisseur 70 nm lorsque le champ magnétique
est appliqué parallélement aux marches.

Champ paralléle a la longueur du pont

— Dans le pont de largeur 50 pm (figure 3.3.14.a), trois valeurs de champ (0,78 mT, 0,83 mT et
1,01 mT) ont été appliquées parallelement & la longueur du pont. Quand H vaut 0,78 mT, la
nucléation se produit dans les pattes-LSMO et aucune nucléation n’est obtenue dans le pont avant
132 s. On observe a cet instant 40 % par une nucléation d’une paroi puis son déplacement jusqu’a
352 s. Ce mouvement suit le modéle exponentiel comme le montre la figure 3.3.14.a. On évalue
la vitesse de déplacement de la paroi entre 132 s et 352 s d’environ 0,92 pm.s~!. En appliquant
0,83 mT, en 22 s, 50 % d’aimantation est retournée. Cette derniére reste piégée pendant 176 s,
ensuite, on voit un saut & 176 s ot 95 % d’aimantation est retournée a 198 s. Le modéle exponentiel
est interrompu par le piégeage de la paroi dans le pont. Il en résulte un bloquage du retournement
de l'aimantation, puis un débloquage et déplacement de paroi au cours du temps repéré par un
plateau de points puis un saut. L’allure de cet évolution discontinue de I'aimantation est similaire
a celle constaté par Cowburn et al. [Cowburn et al., 1998] (figure 1.5.2).

— Dans le pont de largeur 100 pm, la figure 3.3.14 montre que le champ appliqué 0,73 mT au début
de la phase du retournement indique 4 % de nucléation obtenu en 22 s, puis la paroi se déplace
lentement avec une vitesse de 1 pm.s™! pour atteindre 25 % de nucléation & 132 s. Lorsque le
champ appliqué est 0,84 mT, alors en 22 s la paroi est quasiment & la moitié du pont; elle se
propage ensuite plus rapidement (2 pm.s™') pour atteindre 90 % de nuclétion a 110 s. A 0,87 mT,
la nucléation commence & 75 % et la paroi se déplace plus rapidement que précédemment pour
atteindre 100 % de nucléation avec une vitesse de 3 pm.s™!. L’aimantation dans le pont évolue
exponentiellement en fonction du temps indiquant que le déplacement de la paroi est attribué a la
relaxation magnétique.
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FIGURE 3.3.14. Mesures temporelles de aimantation (mesurel) dans le pont de I’échantillon G191 d’épaisseur 70
nm vicinale & T=295 K. H est paralléle & la longueur du pont de largeur (a) 50 pm et (b) 100 pm. Un ajustement
exponentiel a été représenté par des lignes continues .
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Champ perpendiculaire a la longueur du pont Les graphes et les images de la figure 3.3.15 montrent
des nucléations et propagations des parois au cours du temps, dans le pont de largeur 100 pm. En
appliquant 0,52 mT, un premier domaine magnétique est observé a 22 s. On constate qu'une paroi reste
ancrée dans la partie supérieure du pont alors qu’une autre se propage au cours du temps. Un deuxiéme
domaine magnétique nuclé a 66 s en méme temps que ’ancienne paroi se déplace. Une troisiéme nucléation
a lieu dans le pont & 132 s et se propage & 176 s puis les anciennes parois continuent & se déplacer et
rejoignent le dernier paquet & 396 s. Pour cette valeur de champ, les points expérimentaux correspondent
a la courbe exponentielle. En augmentant le champ pugH = 0,55mT, la nucléation commence & 35 % et &
154 s atteint 1’état d’équilibre. A 0,62 mT, la vitesse de déplacement de la paroi & cette valeur est petite
(0,6 pm.s™1) car 70 % d’aimantation est retournée en 22 s et une paroi se déplace linéairement au cours
du temps jusqu’a atteindre 95 % du pont & 198 s, puis elle reste bloquée jusqu’a 286 s pour se propager
de nouveau jusqu’a la saturation & 352 s.

(B)
H

Temps (S)

FIGURE 3.3.15. Mesures temporelles de ’aimantation (mesurel) dans le pont de largeur 100 pm de ’échantillon
G191 LSMO vicinal d’épaisseur 70 nm & T=295 K. Le champ magnétique est appliqué parallélement aux marches.
La courbe exponentielle ajustée aux points de mesures est représentée par un trait continu.

LSMO vicinal 15 nm (G240)

La figure 3.3.16.a montre I’évolution de 'aimantation au cours du temps dans le pont LSMO vicinal
d’épaisseur 15 nm. Le champ est appliqué parallélement aux marches et & la longueur du pont de largeur
50um. On observe que les points expérimentaux suivent bien le modeéle exponentiel lors de la propagation
des domaines magnétique pour les trois valeurs de champ (0,28 mT, 0,29 mT et 0,30 mT). En appliquant
0,28 mT, les images au cours du temps montrent 72 % de variation d’aimantation en 264 s, depuis le
début de nucléation & 22 s, jusqu’a atteindre 90 % de nucléation a 286s. Sous 0,29 mT, on reléve 40 % de
nucléation a 22 s. Entre 242 s et 462 s, les images de la figure 3.3.16.b montrent que 90 % d’aimantation
est piégée dans le pont alors que la nucléation se propage dans les pattes-LSMO. Puis, a partir de 484 s,
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les domaines magnétiques se propagent sur 85 pm durant 110 s (0,7 pm.s). En appliquant un champ
encore plus élevé, le pont est saturé au bout de 176 s. Le calcul de la vitesse de propagation de paroi
donne 1pm.s™ 20,28 mT et 2pm.s~?4 0,30 mT, alors que dans le cas otl le champ appliqué vaut 0,29 mT
la paroi est piégée et sa vitesse de propagation est plus petite (0,5 - 0,7 pm.s™! : deux valeurs car la paroi
est inclinée, elle traverse une distance entre 297 pm et 411 pm pour arriver a lautre extrémité du pont).

G240,t=15nm, w=50um,A

1,0

0,5

0,0

M/Msat

= 0,28mT
e 0,29mT
A 0,30mT

-1,0 -

FIGURE 3.3.16. Mesures temporelles de aimantation (mesurel) dans le pont de largeur 50 pm de ’échantillon
G240 LSMO vicinal d’épaisseur 15 nm. Le champ magnétique est paralléle & la longueur du pont. Les images
correspondent & H=0,29 mT entre 240 s et 616 s.

En appliquant un champ magnétique constant, les images ont été enregistrées aprés un temps de
retard égal & 22 s, 44 s et 66 s. La figure 3.3.17 montre I’évolution de ’aimantation au cours du temps
de Véchantillon G240 d’épaisseur 15 nm lorsqu’on applique 0,35 mT perpendiculairement & la longueur
du pont. On constate qu’aucun retournement n’a lieu en 22 s, alors qu’une paroi nuclée dans le pont en
44 s. Elle se propage en 66 s et en 88 s et un nouveau retournement apparait a 154 s et 'aimantation
sature au bout de 704 s. Ceci signifie que pour une méme valeur de champ, 'aimantation peut étre en
début de la transition & 44 s et en saturation & 704 s. La vitesse de propagation d’une paroi entre 88 s
(20 % de retournement) et 704 s (100 % de retournement) sachant qu’elle a parcouru 231 pum est estimée
4 0,4 pm.s~!. Un piégeage est observé a la mesure de 44 s entre 220 s et 264 s, alors qu’elle n’apparait
pas sur les mesures 66 s et 88 s. Donc, pour avoir plus de détails sur la propagation de la paroi, il faut
évidemment choisir le plus petit intervalle de temps de mesure, en 'ocurrence ici 22 s.
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FIGURE 3.3.17. Evolution de I’aimantation en fonction du temps (mesurel) aprés application d’une valeur de
champ égale a 0,35 mT & ’échantillon G240 d’épaisseur 15 nm et de largeur 50 nm. Le champ est perpendiculaire
a la longueur du pont.

Influence de la méthode de mesure sur les cycles d’hystérésis

On rappelle que les images et les cycles présentés précédemment en section 3.3.2 ont été obtenus en
enregistrant ’aimantation lors de augmentation du champ magnétique (aller) puis de sa diminution
(retour). Cette méthode est appelée méthode "cont".

Une autre méthode de réalisation du cycle d’aimantation consiste & tracer le cycle d’aimantation en
saturant systématiquement la couche magnétique (méthode "dis") avant chaque modification du champ
appliqué dans la zone de transition. La comparaison entre cette méthode et la précédente sont présentées
a la figure 3.3.18.

La figure 3.3.18.a de la couche d’épaisseur 15 nm montre que le cycle "cont" bascule & un champ
coercitif plus petit par rapport au cycle "dis". Les images illustrent bien ce décalage : on observe au
début du retournement et pour une méme valeur de champ +0,28 mT que la nucléation dans la méthode
"cont" est 2 % plus que "dis". Cet écart est encore plus important (25 %) & +0,32 mT. La figure 3.3.18.b
de la couche d’épaisseur 70 nm superpose des cycles de la figure 3.3.4.a (méthode “cont”) et le cycle
obtenu & partir de la méthode "dis". De nouveau la méthode "dis" montre un H. plus grand que par la
méthode "cont". Pour visualiser ce décalage, nous avons choisi quelques images au début du retournement
d’aimantation. A +0,842 mT en utilisant la méthode "dis", on obtient 12,5 % d’aimantation retournée
alors qu’avec la méthode "cont" cette quantité a doublé. Ce décalage entre les deux méthodes est encore
plus important, comme le montrent les deux images & +0,85 mT.
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Fi1cURE 3.3.18. Comparaison entre deux cycles d’aimantation normalisés extraits des images MOKE réalisés par
deux méthodes de mesures & T' = 295 K sur le pont gravé dans la couche LSMO vicinal d’épaisseur (a) 15 nm et
(b) 70 nm . Le champ est paralléle aux marches et paralléle a la longueur du pont de largeur 50 pm.

Influence du temps entre chaque point sur les cycles d’hystérésis

Nous avons réalisé une moitié de cycle d’hystérésis avec différents temps entre chaque point (temps
d’attente : 0s, 22 s, 44 s, 66 s). On rappelle que 22 s est la durée minimale choisie pour ’acquisition d’une
image moyennée. Les résultats de ces mesures sont présentés aux figures 3.3.19 et 3.3.20 pour un champ
appliqué respectivement parallélement et perpendiculairement & L.

Dans la couche d’épaisseur 15 nm et lorsque le champ est paralléle a la longueur du pont, la figure 3.3.19
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montre un décalage entre les demi-cycles d’hystérésis indiquant que celui-ci dépend du temps d’attente
entre chaque point (22 s, 44 s et 66 s). On voit que la valeur du champ au début du retournement
magnétique dépend de ce temps. Plus le temps d’attente est grand, plus le champ de retournement est
atteint rapidement.

Lorsque le champ est perpendiculaire & la longeur du pont de largeur 50 pm, la figure 3.3.20.a montre le
méme résultat, & savoir, le décalage entre les demi-cycles avec H, plus petit lorsque le temps d’attente est
élevé. Les images & 0,35 mT illustrent ce décalage. On reléve des valeurs d’aimantation qui augmentent
de 6 % , 28 %, 45 % et 50 % lorsque les temps d’attentes passent de 0's, 22 s, 44 s et 66 s respectivement.
Aussi, on reléve une valeur de saturation & 0,37 mT lorsque le temps d’attente vaut 66 s, alors que sans
attente la saturation est obtenue plus tard, & 0,4 mT.

Dans la couche d’épaisseur 70 nm, la figure 3.3.20.b montre de nouveau que les demi-cycles sont décalés et
H., est plus petit lorsque le temps d’attente est long (ici 66 s) entre les demi-cycles. Les images 4 0,82 mT
montrent que le retournement n’a pas encore commencé a 22 s, alors qu’a 88 s, 68 % d’aimantation est
retournée.

Toutes ces observations sont cohérentes avec les mesures d’aimantation en fonction du temps présentées
précédemment.

(A)
15 G240, t=15nm, w=S0pm, A
2 . L}
10k
05
B oof
=
=
05 - — 20y
—e—20g+223
b 225+445
s —v— 225+G85
-1 5 " L L 1 " 1 1 i Il " 1 .
0,26 0,28 0,30 032 0.4 0,36 0,36 0,40

pH(mT)

FIGURE 3.3.19. Des demi-cycles d’aimantation de la couche mince LSMO vicinale & T—=295 K pour quatre temps
d’acquisition (mesure3). Le champ est paralléle a la longueur du pont de ’échantillon G240 d’épaisseur 15 nm et
de largeur 50 nm. Le temps d’acquisition vaut 22 s.
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F1cure 3.3.20. Des demi-cycles d’aimantation de la couche mince LSMO vicinale & T=295 K pour quatre temps
d’acquisition. Le champ est perpendiculaire a la longueur du pont de I’échantillon (a) G240 d’épaisseur 15 nm et
de largeur 50 pm. (b) Echantillon G191 d’épaisseur 70 nm et de largeur 50 pm. 22 s est le temps d’acquisition.
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Conclusion

Finalement, comme le montre le tableau 3.9, I’aimantation évolue au cours du temps dans la couche
LSMO vicinale et non vicinale aprés l'application d’un champ magnétique fixe. L’effet est encore plus
présent dans les vicinaux. La largeur du cycle d’hystérésis diminue en augmentant le temps d’attente,
comme dans les résultats de Bayreuther et al. [Bayreuther et al., 1989] dans la couche de cobalt. Le champ
coercitif diminue (de 65 mT a 56 mT) en augmentant le temps d’attente (de 2 min a 45 min). Nous avons
vu que 'aimantation peut soit évoluer exponentiellement die au phénoméne de relaxation magnétique,
soit linéairement, soit rester constante quand une paroi est piégée. La comparaison des constantes de
temps (tableau 3.9) montre que le déplacement de la paroi en fonction du temps est plus lent dans les
vicinaux. La variation % est de méme ordre de grandeur dans les couches vicinales et non vicinale. Dans
la couche d’épaisseur 15 nm, nous avons vu que méme si le champ appliqué est au début de la transition,
en attendant suffisamment longtemps (594 s soit environ 10 min), "aimantation atteint la saturation
(figure 3.3.12.a et figure 3.3.17). En général, 'application d’un champ proche de la saturation permet
a Paimantation d’atteindre plus rapidement 1’état d’équilibre puisque la barriére d’énergie du systéme
décroit quand la valeur absolue du champ augmente [Bayreuther et al., 1989].
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w poH T M; | My(%) 5&F Piégeage
(pm) | (mT) (s) (%) (%-s7h)
modeéle
L
G224 - 50 0,468 - 30 37 0,3 non
non 0,52 - 75 100 1,1
vicinal 100 0,41 65 35 87 0,5 non
0,44 57 57 95 0,2
0,52 - 90 | 100 0,09
i | 50 0,208 - 30 40 0,15 oui
0,26 - 76 90 0,2
0,31 - 90 100 0,1
100 0,208 - 8 10 0,09 non
0,26 - 35 38,5 0,15 -
0,31 - 86 95 0,4
[
H
gy
G191 — 50 0,78 361 40 60 0,09 oui+
propagation
vicinal 0,83 - 50 95 2
1,01 - 100 100 -
100 0,73 132 4 25 0,2 non
0,84 40 45 90 0,3
0,87 135 75 | 100 0,5
(B)
LR
100 0,52 93,5 4 72 0,2 non
0,55 36 35 73 0,26
0,62 136 70 100 0,17
G240 (A) 50 0,28 93.5 18 90 0,13 non
vicinal 0,29 83 40 100 0,12 oui+
propagation
0,30 44 35 | 100 0,42 non
(B) 50 0,35 - 16 100 0,13 oui+
nucléation

TABLE 3.9. Tableau récapitulatif des valeurs caractéristiques des mesures par microscopie MOKE en fonction du
temps. M; et My sont les valeurs initiales et finales en pourcentage de 'aimantation saturée, 7 est la constante
de temps extraite du modéle exponentiel. La variation de aimantation au cours du temps est estimée & partir
du rapport suivant : % =M = tMi ol At est la différence entre le temps au début du retournement et la valeur

a Péquilibre.
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3.3.4. Magnétorésistance

LSMO non vicinal (G224)

La mesure de la magnétorésistance du pont LSMO d’épaisseur 40 nm non vicinal a été réalisée a
température ambiante. Les figures 3.3.21 et 3.3.22 montrent les mesures d’un cycle de MR dans les ponts
de dimensions (w = 50 pm, L = 300 pm) et (w = 100 pm, L = 300 pm) lorsque le champ magnétique est
appliqué parallélement ou perpendiculairement, au courant.

D’aprés ’allure de la magnétorésistance et les images de microscopie MOKE, la magnétorésistance a
faible champ associée au retournement de ’aimantation peut étre attribuée soit a l’effet AMR (orientation
du courant par rapport a ’aimantation) [O’Donnell et al., 1997a], soit & PAMR dans la paroi.

Champ paralléle a la longueur du pont

— La mesure de MR dans le pont de largeur 50 pm est présentée a la figure 3.3.21.a. Elle montre deux
maxima de MR 4 -0,30 mT et +0,19 mT. Les pics ne sont en effet pas symétriques, la raison pourrait
étre le manque de résolution en champ. D’aprés les cycles d’hystérésis, ces valeurs correspondent au
retournement de ’aimantation au voisinage du champ coercitif (H, = -0,39 mT et +0,47 mT). A
Pétat saturé (START), la magnétorésistance connait une variation linéaire et réversible die a ’effet
CMR. Dés que la valeur du champ s’approche du début de retournement, 1’écart AMR, par rapport
a la linéarité augmente. On remarque par exemple sur la branche H croissant que la variation de
MR augmente au début de la transition (entre 0 mT et 0,19 mT) ou une paroi apparait, puis MR
diminue de AMR, =0,020 % (entre 0,19 mT et la fin de la transition : 0,67 mT), ot ’aimantation est
entiérement retournée. Pendant le retournement de ’aimantation, le courant électrique traverse une
ou deux parois "téte béche" inclinée ou pas; en revanche, la direction de 'aimantation est toujours
paralléle (ou antiparallele) au courant MR ;. Dés que la paroi disparait, la magnétorésistance
diminue fortement car la contribution AMR de MRy ; est faible devant MR 470

— La figure 3.3.21.b montre deux maxima de MR dans le pont de largeur 100 pum, & -0,17 mT et
+0,35 mT. Le cycle et les images montrent que cette valeur de champ o MR est maximale se
situe dans la zone de retournement de 'aimantation proche du champ coercitif (H. = -0,22 mT
et +0,4 mT). Dans la zone saturée, la magnétorésistance a une variation linéaire et réversible liée
a leffet CMR dans le LSMO. On constate une ouverture du cycle de MR a 6 mT associée a la
dérive en température (voir paragraphe 2.3.1 sur I’estimation de la variation de température devant
la variation de MR) et non pas a l'effet CMR, qui est un effet réversible. Comme dans le pont
50 pm, on observe sur la branche H croissant une augmentation de MR au début du retournement
de l'aimantation et une diminution AMR = 0,015 % est obtenue entre 0,35 mT et 0,70 mT, ou
I’aimantation est entiérement retournée. Méme si la forme du domaine est différente de celle du
pont 50 pm, Pallure de la MR est identique. Quand la direction de 'aimantation est parallélle a
celle du courant MR 7, la magnétorésistance augmente en présence de parois et diminue en son
absence.

Champ perpendiculaire a la longueur du pont_

— Dans le pont de largeur 50 um, les parois de domaines sont multiples. La mesure de magnétoré-
sistance présentée a la figure 3.3.21.a montre une variation réversible de MR également dans la
zone de retournement. Dans cette configuration, la direction de ’aimantation est perpendiculaire
au courant MR s, ; sauf autour du champ nul (entre 0 et 0,182 mT) ou la nucléation n’avait pas
encore commencée. Il est possible qu’on ne voit pas les minima de MR au voisinage du champ
coercitif (H. = 0,23 mT et -0,22 mT) par manque de résolution de mesure.

— Dans le pont de largeur 100 pm, la figure 3.3.21.b montre deux minima presque & la méme valeur de
champ (+0,039 mT et +0,084 mT) situés entre 0 et 0,15 mT (zone au début du retournement) et
non pas a la valeur du champ coercitif (H. = 0,24 mT et -0,167 mT). Je rappelle que la résolution
de la mesure MR est égale 4 0,09 mT ce qui pourrait expliquer ’apparition des minima & des valeurs
différentes de H.. Au dela de la zone de retournement, le pont est saturé et la magnétorésistance
varie linéairement et de maniére réversible par effet CMR. Au début de la zone de retournement
(entre 0 et 0,15 mT), aimantation est peut étre paralléle au courant MRy 7, et par effet AMR
(MR r<MRpr11), la magnétorésistance diminue brusquement d’une valeur AMR = 0,022 %
(voir figure 3.3.21.b).
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Fi1GURE 3.3.21. Magnétorésistance et cycle d’aimantation de ’échantillon G224 & température ambiante. Le pont

est gravé dans la couche LSMO d’épaisseur 40 nm déposé sur un substrat STO (001) non vicinal. Le champ est
appliqué parallélement au courant dans le pont de largeur (a) w = 50 pm (b) w = 100 pm .
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FI1GURE 3.3.22. Magnétoreésistance et cycle d’aimantation de ’échantillon G224 & température ambiante. Le pont
est gravé dans la couche LSMO d’épaisseur 40 nm déposé sur un substrat STO (001) non vicinal. Le champ est
appliqué perpendiculairement au courant dans le pont de largeur (a) w = 50 pm (b) w = 100 pm .
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Conclusion

Dans la littérature, les magnétorésistances liées aux parois dans les manganites [Ruotolo et al., 2006,
Arnal et al., 2007, Li et al., 2001] ou a l'effet AMR [O’Donnell et al., 1997b, O’Donnell et al., 1997a] ont
toutes les deux la méme allure, & savoir un hystérésis a trés faible champ et deux maxima de MR & +H..
Dans cette étude sur le LSMO gravé, 'effet AMR, ou magnétorésistance de parois est présent en fonction
de 'orientation du champ par rapport & la longueur du pont. Quand le champ est appliqué parallélement
a la longueur du pont, alors au maximum deux parois apparaissent et I’augmentation de MR est die a la
présence de parois. Quand le champ est perpendiculaire & la longueur du pont, alors 'origine de la chute
de la valeur de MR s’expliquerait par ’AMR dans les parois. La valeur de sensiblité de MR, dans la zone
de retournement magnétique comme indiquée au tableau 3.12 vaut 50 % /T lorsque le champ est paralléle
a la longueur du pont de largeur 100 pm.

LSMO vicinal 70 nm (G191)

Nous allons présenter les résultats de MR lorsque le courant électrique traverse une ou plusieurs parois
de la couche LSMO vicinale d’épaisseur 70 nm. On rappelle que le champ magnétique est paralléle aux
marches.

Champ paralléle a la longueur du pont (configuration A)

— La magnétorésistance dans le pont de largeur 50 pm est présentée & la figure 3.3.23.a. Comme
dans la couche non vicinale, deux maxima de MR sont obtenus. Les valeurs de champ associées
ne correspondent pas parfaitement & la zone de retournement, probablement par le manque de
résolution. La direction de I’aimantation dans la zone saturée est partout dans le pont paralléle
a celle au courant MR ;. La variation de MR est linéaire et réversible par effet CMR, mais le
demi-cycle de retour ne se superpose pas avec celle de I’aller & cause de la dérive en température (voir
paragraphe 2.3.1). A trés faible champ, le courant traverse une paroi et des domaines "téte-béche".
La MR associée s’écarte de la zone linéaire et varie brusquement jusqu’a atteindre une valeur
maximale puis chute avec une valeur AMR ~ 0,017 %.

— La figure 3.3.23.b montre un maximum de MR, dans le pont de largeur 100pm. Comme dans le pont
50 pm et la couche non vicinale, le courant traverse une seule paroi et la direction de ’aimantation
est paralléle au courant. On remarque que les pics ne sont ni symétriques, ni de méme amplitude.
Néanmoins, on observe une variation de MR & trés faible champ autour de la zone de retournement.
On reléve une variation AMR = 0,020 % entre le début du processus de retournement (0,76 mT)
et aprés le champ coercitif (1,30 mT).

Champ perpendiculaire a la longueur du pont (configuration B)

— Les magnétorésistances dans le pont de largeur 50 pm et 100 um, sont présentées aux figures 3.3.24.a
et 3.3.24.b, respectivement. Le courant traverse des domaines antiparalléles et plusieurs parois
espacées dans le pont. On observe que la MR & trés faible champ ne varie quasiment pas dans
cette configuration. La raison est liée probablement a la petite largeur de la zone de retournement
(0,2 mT et 0,15 mT) comparée & celle de la configuration A et de la couche non vicinale (voir
tableau 3.7). L’incrément de champ magnétique dans la mesure MR s’avére donc insuffisant pour
mesurer cette transition.

LSMO vicinal 15 nm (G240)

La magnétorésistance d’une paroi lorsque le champ est paralléle & la longueur du pont est présentée &
la figure 3.3.25. On observe une variation linéaire de MR en fonction du champ. Dans cette configuration
similaire & celle de I’échantillon G191 vicinal (figure 3.3.23.a), on s’attend & voir un effet & trés faible
champ avec deux maxima di & la présence d’une paroi et ce n’est pas le cas. La raison de cette différence
est probablement liée au fait que la largeur de la zone de retournement dans cette échantillon est trés
petite (0,08 mT, voir tableau 3.7). L’incrément du champ magnétique dans la mesure MR s’avére donc
insuffisant pour mesurer cette transition.

En appliquant le champ perpendiculairement & la longueur du pont de largeur 50 um (figure 3.3.26),
le courant traverse plusieurs parois. La zone de retournement est encore abrupte (environ 0,1 mT, voir
tableau 3.7) et la magnétorésistance n’affiche aucun effet a trés faible champ.
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Fi1GURE 3.3.23. Magnétorésistance et cycle d’aimantation de ’échantillon G191 & température ambiante. Le pont

est gravé dans la couche LSMO d’épaisseur 70 nm déposé sur un substrat STO vicinal. Le champ est appliqué
parallélement aux marches et au courant dans le pont de largeur (a) w = 50 pm (b) w = 100 pm .
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(b)
Fi1GURE 3.3.24. Magnétoreésistance et cycle d’aimantation de ’échantillon G191 & température ambiante. Le pont

est gravé dans la couche LSMO d’épaisseur 70 nm déposée sur un substrat STO vicinal. Le champ est appliqué
parallélement aux marches et au courant dans le pont de largeur (a) w = 50 pm (b) w = 100 pm .
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F1cure 3.3.25. Magnétorésistance et cycle d’aimantation de I’échantillon G240 & température ambiante. Le pont
est gravé dans la couche LSMO d’épaisseur 15 nm déposée sur un substrat STO vicinal. Le champ est appliqué
paralléelement aux marches et au courant dans le pont de largeur w = 50 pm .
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Ficure 3.3.26. Magnétorésistance et cycle d’aimantation de I’échantillon G240 & température ambiante. Le pont
est gravé dans la couche LSMO d’épaisseur 15 nm déposée sur un substrat STO vicinal. Le champ est appliqué
parallélement aux marches et perpendiculairement au courant dans le pont de largeur w = 50 pm.
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3.3.5. Discussion

L’interaction entre un courant et la structure en multidomaines magnétiques donne naissance & la
magnétorésistance de paroi. Nous avons vu que ’anisotropie de forme influence le nombre de parois dans
le pont de LSMO vicinal et non vicinal. Les domaines sont téte-béche uniquement quand H || L. Dans
les domaines téte-béche, les parois inclinées permettent de réduire I’énergie démagnétisante (magnétosta-
tique) [Warin, 1999]. Les parois non inclinées ont été probablement piégées soit par des défauts, soit par
les pattes LSMO.

Nous avons montré que lorsque H est paralléle aux marches, le retournement repose sur la nucléation et
la propagation de parois. La magnétorésistance observée & trés faible champ comporte vaisemblablement
une contribution liée & la MR de parois. Celle-ci d’aprés [Viret et al., 96 I] dépend de la largeur de la
paroi, et est d’autant plus grande que la paroi est étroite. Dans notre cas, la paroi est relativement large
en moyenne (145 nm et 226 nm, voir paragraphe 2.1.6) par rapport a celles mesurées par Wolfman et al.
dans un LSMO d’épaisseur 80 nm (§ = 38 nm) [Wolfman et al., 2001] ou d’autres (6 =6-8 nm dans PSMO
[Li et Wang, 2001], 30 nm dans LSMO [Wu et al., 1999], 100 nm dans LCMO [Mathur et al., 1999]).
Nous avons vu qu’il est possible que ’aimantation ait une rotation intermédiaire avant d’arriver a 180°
comme observé dans la couche non vicinale (figure 3.3.3). De ce fait, l'orientation de I’aimantation peut
devenir perpendiculaire a celle du courant, ce qui implique un effet AMR avant la nucléation de paroi. Nous
avons également observé soit deux maxima (H parallele au pont) soit deux minima (H perpendiculaire
au pont) qui s’explique par effet AMR dans la paroi.

D’autre part, le choix du temps d’acquisition s’avére important. Cet effet est plus marqué dans la couche
LSMO vicinale par rapport a celle non vicinale. Les cycles sont plus larges en diminuant le temps d’aqui-
sition. De ce fait, on peut penser que le cycle d’aimantation lors des mesures MR pourrait étre un peu
plus large que celui présenté avec un temps d’acquisition MOKE (22 s). Nous n’avons pas étudié la MR
en fonction du temps, cela peut faire I’'objet de recherches futures.

3.4. Magnétorésistance & =6 mT dans le cas d’un retournement cohérent

Introduction

Aprés I’étude de la magnétorésistance de paroi (H || marches), 'objectif de ce chapitre est de com-
prendre I'allure de la MR dans le LSMO vicinal pendant le retournement collectif et uniforme de ’aiman-
tation, observé lorsque le champ a été appliqué perpendiculairement aux marches. Nous utiliserons pour
cela les cycles et les images magnétiques permettant d’avoir les informations sur la direction privilégiée
des domaines en suivant le processus de retournement de ’aimantation.

3.4.1. Processus de retournement de ’aimantation

LSMO vicinal 70 nm (G191)

Champ paralléle a la longueur du pont (configuration D) Les images présentées a la figure 3.4.1.a
et 3.4.1.b montrent une augmentation progressive et uniforme du contraste (noir ou blanc) dans ’ensemble
de la couche (pont et pattes-LSMO) en fonction du champ magnétique appliqué, dans les ponts de largeur
50 pm et 100 pm. 11 s’agit en l'occurence d’un retournement collectif et uniforme de "aimantation selon
le modéle de "Stoner-Wohlfarth" [Stoner et Wohlfarth, 1948]. La structure des domaines et le processus
de retournement, de I’aimantation sont définis aprés un équilibre entre les différentes énergies magnéto-
statique, d’échange, Zeeman et magnétocristalline [Gunnarsson et al., 2004]. Dans la couche non gravée
que nous avons présentée précédemment (figure 2.1.6), nous avons vu que l'aimantation de la couche
vicinale d’épaisseur 70 nm suit le modéle de SW. On constate que dans les deux largeurs, I’aimantation
a la rémanence est quasi nulle, donc le cycle traduit une direction difficile de ’aimantation lorsque le
champ est perpendiculaire aux marches.

Champ perpendiculaire a la longueur du pont (configuration C) Les figures 3.4.2.a et 3.4.2.b
montrent de nouveau une augmentation progressive du contraste indiquant un retournement collectif et
uniforme de ’aimantation, dans les ponts de largeur 50 pm et 100 pm. Leurs cycles d’aimantations pré-
sentent un hystérésis pouvant s’expliquer par un léger désalignement entre la direction du champ et celle
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de laxe difficile. En effet, la simulation de Monte Carlo [Zhao et al., 2002] montre qu’un désalignement
de 18° entre H et la direction difficile donne un cycle légérement ouvert (voir ¢ = 72%et ¢ = 90° figure
1.4.3). De ce fait, la valeur du champ coercitif (saturation) augmente (diminue). Dans notre cas, il est
trés probable qu’il existe un désalignement de 'ordre de quelques degrés, qui est peut étre suffisant pour
ouvrir le cycle.

LSMO vicinal 15 nm (G240)

Champ paralléle a la longueur du pont (configuration D) Les figures 3.4.3.a et 3.4.3.b présentent
respectivement le retournement de ’aimantation dans le pont de largeur 50 pm et 100 pm de 1’échantillon
G240 lorsque le champ est appliqué parallélement a la longueur L du pont. Dans le pont de largeur
50 nm (3.4.3.a) on observe un retournement cohérent, alors que pour la largeur 100 nm (3.4.3. b) nous
n’observons pas de rotation des domaines et la transition est plus étroite que dans le pont 50 pm. On
constate qu’a champ nul 'aimantation n’est pas encore retournée. Ce résultat est inattendu car dans
la couche 70 nm lorsque le champ magnétique est perpendiculaire aux marches le cycle est difficile et a
champ nul ’aimantation est déja & la moitié de sa rotation. Le pas de mesure dans la zone de transition
est insuffisant pour conclure sur la nature du retournement. La mesure de MR pourrait probablement
nous donner plus d’information & ce propos.

L’étude MOKE de la couche non gravée (section 2.1.4) a montré toutefois un retournement cohérent.

Champ perpendiculaire a la longueur du pont (configuration C) La figure 3.4.4.a montre un
retournement, cohérent dans le pont. On remarque un contraste noir plus foncé au niveau des quatres
pattes-LSMO du bas ente 0 mT et 4,68 mT. Mais rien de tel n’est visible dans le sens inverse du cycle
entre 0 mT et -4,68 mT. Cela exclut la possibilité d’un retournement autre que le retournement cohérent.

La figure 3.4.4.b présente le retournement dans le pont de largeur 100 pm. La rotation de I’aimantation
dans le pont LSMO de largeur 100 pm lorsque le champ est perpendiculaire a la longueur du pont. On
observe, comme dans la configuration D, que la transition est étroite et que I’aimantation n’est pas encore
retournée 4 champ nul.
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Fi1GURE 3.4.1. Cycles d’aimantation normalisés extraits des images MOKE a T' = 295 K des ponts gravés dans la
couche du LSMO d’épaisseur 70 nm déposé sur substrat STO (001) vicinal (échantillon G191). H L marches et
H || longueur du pont de largeur : (a) w = 50 pm, (b) w = 100 pm.
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Fi1GURE 3.4.2. Cycles d’aimantation normalisés extraits des images MOKE a T' = 295 K des ponts gravés dans la
couche du LSMO d’épaisseur 70 nm déposé sur substrat STO (001) vicinal (échantillon G191). H L marches et
H 1 longueur du pont de largeur : (a) w = 50 um, (b) w = 100 um.
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F1GURE 3.4.3. Cycles d’aimantation normalisés extraits des images MOKE a T' = 295 K du pont de largeur 50 pm
et 100 pm gravé dans la couche LSMO vicinal d’épaisseur 15 nm (échantillon G240). H est perpendiculaire aux
marches et paralléle & la longueur du pont.
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FIGURE 3.4.4. Cycles d’aimantations normalisés extraits des images MOKE a 7' = 295 K du pont de largeur (a)
50pm et (b) 100 pm gravé dans la couche LSMO vicinal d’épaisseur 15nm (échantillon G240). H est perpendiculaire
aux marches et perpendiculaire a la longueur du pont .
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3.4.2. Effet temporel

La figure 3.4.5 montre un exemple de 1’évolution temporelle de I'aimantation dans la couche vicinale
LSMO d’épaisseur 70 nm lorsque le champ magnétique est appliqué perpendiculairement aux marches.
Une valeur de champ 0,52 mT a été appliquée perpendiculairement & la longueur du pont de largeur
100 pm. A I’échelle de nos mesures temporelles aucune dépendence temporelle n’a été remarquée lorsque
le champ magnétique est perpendiculaire aux marches. On conclue que I’aimantation lors du retournement
cohérent ne dépend pas du temps ce qui est intéressant pour des applications de capteur magnétiques.

G191, =7 0nm, w=100pm, C

0e

= 052mT

0.0 -

MMsat

0.5 |-

1.0 b

L] Ad B 132 1s 220 264 308
Temps ()

FI1GURE 3.4.5. Evolution temporelle de Paimantation en fonction du temps dans le pont de largeur 100 pm de
I’échantillon G191 LSMO vicinal d’épaisseur 70 nm & T=295 K. Une valeur de champ 0,52 mT correspondant au
milieu de la transition a été appliquée perpendiculairement aux marches et a la longueur du pont.

3.4.3. Magnétorésistance

L’objectif de ce paragraphe est la compréhension de MR en prenant en compte la nature du re-
tournement de ’aimantation dans la couche LSMO. On sait que le courant électrique va traverser une
couche monodomaine dont ’aimantation tourne uniformément aprés une variation de l'intensité du champ
magnétique. La figure 3.4.6 schématise a priori le courant I traversant le pont pendant la rotation de
I’aimantation M. L’angle entre la direction de M et celle de I change, ce qui induit par effet AMR & une
variation de la magnétorésistance. A partir des cycles d’aimantations (figure 3.4.1, 3.4.8, 3.4.4), deux cas
se distinguent :

— Le champ est parfaitement aligné avec la direction difficile, le cycle est donc fermé et sans hystérésis

(H. et H, sont nuls). On s’attend & une variation de MR sans hystérésis ayant soit un maximum si
H || L, soit deux maxima et un minimum si H | L (figure 3.4.3 et figure 3.4.4) .

— Le champ est légérement désaligné avec la direction difficile. Le cycle est ouvert, avec un hystérésis
(H. et H, sont non nuls). On s’attend & avoir une magnétorésistance irréversible (figure 3.4.1et
figure 3.4.2).

Si on considére l'effet AMR dans les manganites, la résistance correspondante a la direction ou le courant
est perpendiculaire & celle de 'aimantation Rj;,; est supérieure & celle ou la direction du courant est
paralléle & celle du champ Ry (Rarir > Ragyr) [O’Donnell et al., 1997b, O’Donnell et al., 1997a.

En supposant que le champ est parfaitement aligné avec l’axe difficile (perpendiculaire aux marches),
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dans la configuration H || L (figure 3.4.6.a), ’aimantation est a ’état saturé paralléle & I; MR est donc
négative et minimale. A champ nul, alors MR est nulle par définition et ’aimantation s’aligne avec la
direction facile, M est perpendiculaire & I, MR devient maximale. Le champ magnétique change de sens
et I’aimantation continue sa rotation, donc MR diminue. En somme dans cette configuration D, MR a
un seul maximum autour du champ nul.

Dans la configuration H L L (figure 3.4.6.b), 'aimantation est initialement saturée et sa direction est
perpendiculaire 4 I, MR est donc positive & sa valeur maximale. A champ nul, MR est nulle et M s’aligne
avec l’axe facile parallélement & la direction de I oi MR devient minimale. Le champ H change de sens,
I’aimantation continue & tourner jusqu’a saturation ot MR atteint de nouveau sa valeur maximale. En
somme, dans cette configuration (C), MR a deux maxima dans la zone saturée et un minimum autour
du champ nul.

| Rmi1 Rwm.1 Rwm i1

- T = =

Direction

(a) Configuration D : desmarches  H H=0T —> —}j™~
I Rmy1 Rwmi Rmi1
M
. Directi - <« H=0T H
(b) Configuration C : gesmarches  H 0

FIGURE 3.4.6. Schéma résumant la rotation de l'aimantation dans le pont LSMO pendant le retournement cohérent
lorsque le champ est parfaitement perpendiculaire aux marches. Les directions du courant I , du champ H et de
Paimantation M sont représentées par des fleches. (a) H || L et (b) H L L.

LSMO vicinal 70 nm (G191)

Champ paralléle a la longueur du pont (configuration D)

— Dans le pont de largeur 50 pm, la figure 3.4.1.a montre un cycle de MR réversible indiquant que
H est bien aligné avec l’axe difficile. En parcourant le cycle a partir de la zone saturée (Start),
MR augmente linéairement au fur et & mesure que H diminue, car la direction de M s’écarte de
celle de I (R(0)prir > R(H)). Autour du champ nul, la magnétorésistance est nulle et atteint son
maximum autour de zéro puis diminue linéairement avec le champ car la direction de 'aimantation
est perpendiculaire au courant.

— Dans le pont de largeur 100 pm, la figure 3.4.1.b montre une MR irréversible avec un hystérésis
indiquant que H n’est pas parfaitement aligné avec I’axe difficile. On mesure une variation AMR, =
0,04 % et deux maxima de MR associés probablement aux champs coercitifs d’un cycle ouvert.
A cette valeur, la direction du courant est perpendiculaire & celle de I'aimantation (M Ryri1),
la magnétorésistance est donc positive (R(Hc)a 11 > R(0)) et atteint son maximum. Le champ
continue de diminuer, ’aimantation continue sa rotation et s’écarte de la direction perpendiculaire
a I et MR diminue brusquement -90 %/mT .

Champ perpendiculaire a la longueur du pont (configuration C) Dans le pont de largeur 50 pm
et 100 pm, les figures 3.4.8.a et 3.4.8.b présentent la variation de la magnétorésistance pendant le retour-
nement cohérent de "aimantation. Comme attendu, on observe deux maxima dans la zone saturée et un
minimum autour du champ nul lié & 'orientation de M par rapport & I. En revanche, un faible hystérésis
est constaté dans la MR du pont 50 pm, ce qui veut dire que l’alignement de ce pont par rapport au
champ est moins bon que celui du pont 100 pm. L’origine de ce désalignement a pu étre soit & I’étape de
lithographie soit lors de I’emplacement de I’échantillon sur le porte échantillon.

LSMO vicinal 15 nm (G240)

Champ paralléle a la longueur du pont (configuration D) La magnétorésisitance dans le pont de
largeur 50 pm est présentée a la figure 3.4.9.a. L’allure de MR ressemble & celle de la couche 70 nm lorsque
le champ est désaligné avec la direction difficile (figure 3.4.1.b). On observe deux maxima de MR associés
aux champs coercitifs d’un cycle plus ouvert que celui mesuré en MOKE, présenté a la figure 3.4.9. Au
lieu d’étre a sa valeur maximale & champ nul, la magnétorésistance est maximale & Hc car la direction de
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M devient perpendiculaire & celle de I. Ensuite, MR diminue en variant H (£100 %/T) car ’aimantation
continue & tourner et s’écarte de sa position perpendiculaire a I.

La magnétorésistance dans le pont de largeur 100 num est présentée a la figure 3.4.9.b. On observe un
maximum de MR autour du champ nul indiquant la présence de I'effet AMR pendant le retournement
cohérent de I’aimantation, et en dehors de cette zone, la magnétorésistance varie linéairement.

Champ perpendiculaire i la longueur du pont (configuration C) La figure 3.4.10.a présente la
magnétorésistance dans le pont de largeur 50 pm de la couche d’épaisseur 15 nm lorsque le champ est
appliqué perpendiculairement aux marches et & L. On observe que ’allure de MR ressemble & celle de
la couche 70 nm (figure 3.4.8.a et figure 3.4.8.b). Dans cette mesure, le cycle MOKE et la mesure MR
coincident parfaitement. En effet, ils sont tous les deux réversibles. Comme attendu, les deux maxima de
MR apparaissent a la fin du retournement ou la direction de M est perpendiculaire a celle de I. La valeur
minimale est obtenue & champ nul ou I’aimantation est alignée avec ’axe facile (direction des marches)
et parallélement au courant.

La figure 3.4.10.b présente la magnétorésistance dans le pont de largeur 100 pm. On observe une
magnétorésistance réversible. Son allure ressemble 4 celle du pont de largeur 50 pm attribué a l’effet AMR.
A partir du cycle d’aimantation la transition a lieu entre 0 et 0,26 mT (0 et -0,26 mT), la magnétorésistance
chute brusquement (AMR =0,1 %) entre -0,1 & -0,4 mT probablement car la direction de ’aimantation
devient paralléle & celle du courant puis augmente brusquement lorsque M devient perpendiculaire &
1. Cette variation brutale de MR est attribuée a la transition étroite de ’aimantation. On constate un
décalage en champ de la courbe de MR dont l'origine peut étre liée & 1’existence d’un offset de champ
magnétique pendant I'une des mesures.
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FI1GURE 3.4.7. Magnétoreésistance et cycle d’aimantation de I’échantillon G191 & température ambiante. Le pont est
gravé dans la couche LSMO d’épaisseur 70nm déposée sur un substrat STO vicinal. Le champ est perpendiculaire
aux marches et paralléle au courant dans le pont de largeur (a) w = 50 pm (b) w = 100 pm .
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F1cure 3.4.8. Magnétorésistance et cycle d’aimantation de I’échantillon G191 a température ambiante. Le pont est
gravé dans la couche LSMO d’épaisseur 70nm déposée sur un substrat STO vicinal. Le champ est perpendiculaire
aux marches et au courant dans le pont de largeur (a) w = 50 pm (b) w = 100 pm .
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FI1GURE 3.4.9. Magnétorésistance et cycle d’aimantation de I’échantillon G240 a température ambiante. Le pont est
gravé dans la couche LSMO d’épaisseur 15nm déposée sur un substrat STO vicinal. Le champ est perpendiculaire
aux marches et paralléle au courant dans le pont de largeur (a) w = 50 pm (b) w = 100 pm.
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F1cure 3.4.10. Magnétorésistance et cycle d’aimantation de I’échantillon G240 & température ambiante. Le pont
est gravé dans la couche LSMO d’épaisseur 15 nm déposée sur un substrat STO vicinal. Le champ est perpendi-
culaire aux marches et au courant dans le pont de largeur (a) w = 50 pm (b) w = 100 pm.
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Conclusion

En conclusion de cette étude sur la magnétorésistance du LSMO vicinal pendant le retournement
cohérent de 'aimantation, nous pouvons dire que ’AMR est le seul facteur influengant la variation de la
magnétorésistance. En général, si H est paralléle & L, alors MR affiche un maximum & champ nul, et en
dehors de ces valeurs, MR diminue. Si H est perpendiculaire & L, alors MR présente deux maxima en fin
de rotation et un minimum & champ nul.

3.5. Magnétorésistance & £6 mTdans le cas d’un retournement mixte (G240,
w = 100 pm)

3.5.1. Processus de retournement de I’aimantation

Nous avons vu dans le paragraphe précédent (paragraphe 2.1.4) que, dans la couche non gravée du
LSMO vicinal d’épaisseur 15 nm, le retournement de 'aimantation suivant ’axe facile est intermédiaire
entre le mode cohérent et la nucléation/propagation de paroi. Dans le pont de largeur 50 pm, nous avons
vu que lorsque H est parallele aux marches, le retournement est clairement régi par la nucléation et
propagation de paroi, alors que lorsque H est perpendiculaire aux marches, le retournement est cohérent.
Une exception concernant le retournement a été visualisée dans le pont de largeur 100 pm lorsque le
champ est paralléle aux marches. Cette section décrit ces résultats.

Les figures 3.5.1 et 3.5.2 montrent les étapes de la rotation de ’aimantation lorsque le champ est
respectivement paralléle (configuration A) et perpendiculaire (configuration B) & la longueur du pont.

La figure 3.5.1 en configuration A montre une rotation cohérente de -0,2 mT a 0,1 mT et ensuite un
retournement par nucléation de paroi de domaine & 0,15 mT. On observe alors une paroi inclinée qui se
déplace a4 0,16 mT et le pont est saturé & 0,2 mT.

La figure 3.5.2 en configuration B montre un contraste de plus en plus foncé dans ’ensemble du pont
et sur les pattes-LSMO, indiquant un retournement, collectif et uniforme de ’aimantation de -0,104 mT &
+0,1 mT. Ensuite, un domaine nuclée dans les pattes-LSMO & H =0,1 mT, puis dans le pont & 0,14 mT
(-0,15 mT). Une paroi inclinée nuclée en haut du pont & 0,14 mT puis se déplace, et une deuxiéme paroi
inclinée nuclée en bas du pont & 0,18 mT. Entre les deux, 'aimantation continue & tourner et les deux
parois se rejoignent & 0,2 mT.

On remarque d’aprés les cycles d’hystérésis des deux configurations A et B que I'aimantation & la
rémanence est inférieure & 1. Cela indique que la direction paralléle aux marches n’est plus tout a fait
une direction facile, ou que la direction du champ est désalignée avec celle des marches. La largeur de la
zone de retournement (ApgHyer =0,4 mT) est cing fois plus grande que celle du pont 50 pm de méme
épaisseur (ApogH = 0,08 mT, figure 3.3.6) probablement car ’anisotropie de forme est plus importante
dans le pont 50 pm ce qui favorise le retournement de ’aimantation et la largeur de cette zone est petite.
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Fi1GURE 3.5.1. Cycles d’aimantation normalisés extraits des images MOKE a T' = 295K du pont gravé de largeur
100 pm dans la couche du LSMO vicinale d’épaisseur 15 nm. Configuration (A) : H || marches et H || L.
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F1Gure 3.5.2. Cycles d’aimantation normalisés extraits des images MOKE a T' = 295 K du pont gravé de largeur
100 pm dans la couche LSMO vicinale d’épaisseur 15 nm. Configuration (B) : H || marches et H L L .

3.5.2. Effet temporel

Les figures 3.5.3 et 3.5.4 présentent la mesure de l’aimantation en fonction du temps (mesurel, pa-
ragraphe 3.3.3) aprés avoir appliqué respectivement un champ paralélle et perpendiculaire a la longueur
du pont. Dans la configuration A, on observe qu’a partir de 22 s "aimantation atteint directement son
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régime permanent quelle que soit la valeur du champ appliqué dans la phase de retournement. Par
exemple (figure 3.5.3), & 0,13 mT, environ 56 % d’aimantation est retournée en 22 s. Les images et
les points de mesure montrent la stabilité de ’aimantation jusqu’a 396 s. Les autres valeurs de champ
confirment ce résultat, ainsi que la configuration B (figure 3.5.4). Dans cette configuration, on remarque
qu’a 0,104 mT, aimantation est stable dans le pont. Par contre, on observe une nucléation de domaine
sur une patte-LSMO & 22 s, puis sur trois pattes a 396 s.

o T . -

e f‘v e R

o 0,13mT
e 0,14mT
- 0,15mT
— 0,47mT
. 0,19mT

50 10 150 200 250 300 350
Temps (s)

25

FI1GURE 3.5.3. Evolution temporelle de ’aimantation dans le pont de largeur 100 pm de la couche mince de LSMO
vicinale d’épaisseur 15 nm lorsque plusieurs valeurs de H ont été appliquées parallélement & la longueur du pont.
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FIGURE 3.5.4. Evolution temporelle de ’aimantation dans le pont de largeur 100 pm de la couche mince de LSMO
vicinale d’épaisseur 15 nm lorsque plusieurs valeurs de H ont été appliquées perpendiculairement & la longueur
du pont.

3.5.3. Magnétorésistance

— La figure 3.5.5 présente la magnétorésistance en configuration A lorsque le retournement commence

d’abord par une rotation cohérente et se poursuit ensuite par une nucléation et propagation de
paroi. On observe deux pics dans la magnétorésistance (figure 3.5.5.a) pendant le retournement de
I’aimantation et une variation linéaire et réversible de MR dans la zone saturée. Un zoom dans la
zone de retournement (figure 3.5.5.b) montre une augmentation de MR a partir de -0,2 mT qui
correspond au début de la rotation de M, puis le maximum est atteint en s’approchant du champ
coercitif & +0,1 mT. Au dela de cette valeur, la MR diminue brusquement de -800 %/T & trés faible
champ (entre 0,11 mT et 0,23 mT).
L’interprétation de cette figure se base sur les images du retournement mixte de I’aimantation.
L’aimantation est orientée parallélement a la direction du courant lorsque la couche est saturée. Dés
que la rotation cohérente commence, la valeur de la résistance augmente car I’effet AMR, intervient.
Quand la direction de 'aimantation s’approche de la direction perpendiculaire au courant alors
la magnétorésistance augmente brusquement jusqu’a atteindre son maximum lorsque M 1 I. On
remarque que la MR chute brusquement lorsque la paroi s’ajoute a la rotation cohérente.

— La figure 3.5.6.a présente la magnétorésistance lorsque le champ est perpendiculaire & la longueur
du pont. Elle montre, comme précédemment, que la MR est linéaire et réversible dans la zone
saturée. Dés que le champ magnétique s’approche de la zone de retournement magnétique, la ma-
gnétorésistance devient irréversible. Le zoom autour de la zone de transition (figure 3.5.6.b) montre
une diminution de la MR a partir de +0,24 mT (-0,12 mT) au début de retournement jusqu’a une
valeur minimum 4 -0,01 mT et 40,13 mT (en valeur absolue inférieure a |H¢|), puis MR augmente
brusquement de AMR =0,1 % (entre 0,13 mT et 0,23 mT) pour atteindre une zone oi MR est
presque constante.
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L’aimantation est orientée initialement perpendiculairement & la direction du courant. Dés que la
rotation cohérente commence, la direction de I’aimantation par rapport au courant change, et par
effet AMR, la valeur de la résistance diminue car la direction de I’aimantation s’approche de la
direction paralléle au courant ot MR atteint sa valeur minimale. On remarque que la nucléation et
la propagation de la paroi de plus de la rotation cohérente augmente brusquement la magnétorésis-
tance.
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F1cURE 3.5.5. (a) Magnétorésistance et cycle d’aimantation de I’échantillon G240 & température ambiante. Le
pont de largeur 100 pm a été gravé dans la couche LSMO vicinale d’épaisseur 15 nm. Le champ est paralléle aux
marches et au courant dans le pont. (b) Un zoom sur la zone de transition.
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F1cURE 3.5.6. (a) Magnétorésistance et cycle d’aimantation de I’échantillon G240 & température ambiante. Le
pont de largeur 100 pm a été gravé dans la couche LSMO vicinale d’épaisseur 15 nm. Le champ est paralléle aux
marches et perpendiculaire au courant dans le pont. (b) Un zoom sur la zone de transition.
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3.6. Mesures de bruit

L’objectif de cette section est d’évaluer le niveau de bruit a basse fréquence d’un éventuel capteur
magnétique en utilisant les valeurs de la sensibilité magnétique des trois couches (deux vicinales et une
non vicinale) étudiées dans cette thése. Nous utilisons pour cela les résultats de mesures de bruits en
quatre points & champ nul réalisées par S. Wu sur les mémes échantillons G240, G191 et sur G237 qui
est identique & G224 [Wu, 2012].

3.6.1. Bruit des couches vicinales et non vicinale

La figure 3.6.1.a montre le carré de la densité spectrale de bruit e (en V2/Hz) de la couche (G191)
d’épaisseur 70 nm, de largeur 50 pm et de longueur 150 pm pour différentes valeurs de courant de
polarisation I appliquées parallélement aux marches. Deux régions se distinguent :

— Un bruit en 1/f a basse fréquence qui dépend du courant de polarisation I.

— Un bruit blanc (ou bruit de Nyquist ou Johnson) qui est indépendant de la fréquence et du courant

de polarisation. L’origine de celui-ci est l'excitation thermique. Le bruit blanc d’une couche de
résistance R et de température T' s’exprime comme suit, :

s, =4.kpT.R (3.6.1)

ol kp est la contante de Boltzmann.

On remarque que le niveau de bruit blanc mesuré a la figure 3.6.1.a est plus élevé que la valeur calculée
par I’équation 3.6.1 (représenté en pointillé a la figure 3.6.1.a). Cela s’explique par la forme des plots de
tension qui ajoute une contribution en bruit blanc [Wu, 2012].

Le paramétre de Hooge normalisé¢ & (équation 3.6.2) permet de comparer les niveaux de bruit en 1/f
de couches de différentes dimensions. 1l est défini comme le rapport de la densité spectrale de bruit €2 sur
le carré de la tension aux bornes de I’échantillon V2 multiplié par le volume de la couche [Hooge, 1969 :

& f (3.6.2)
= yatwL. .6.

ou n est la concentration des porteurs, « est la paramétre de Hooge, ¢ est ’épaisseur de la couche, w
est la largeur du motif et L est la longueur du motif.

La figure 3.6.1.b présente la densité spectrale de bruit & 1 Hz des trois couches (G240, G191 et
G224) en fonction de la tension aux bornes de ’échantillons. Elle montre que le bruit en 1/f varie bien
quadratiquement en fonction de la tension aux bornes de I’échantillon comme attendu par la relation de
Hooge (équation 3.6.2).
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FIGURE 3.6.1. (a) Densités spectrales de bruit e, & champ nul et & température ambiante de I’échantillon G191

de largeur w =50 pm pour différents courant de polarisation I appliqués parallélement aux marches. Le trait en

pointillé représente le niveau de bruit blanc calculé avec I’équation 3.6.1. (b) Mesures de la dépendance de la

densité spéctrale de bruit a 1 Hz en fonction de la tension aux bornes des échantillons (G224, G191 et G240). Les
lignes continues représentent un ajustement linéaire de pente 2.

A partir des différents spectres de bruit, le paramétre de Hooge normalisé & 1 Hz a été extrait. La

figure 3.6.2 présente > en fonction de la résistivité dans les trois échantillons. On observe que pour la
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plupart des ponts, le paramétre de Hooge est entre 5,5.1073! et 27.1073! m?. On remarque que trois ponts
présentent un parametre > plus élevé que I'ensemble des autres ponts. On attribue cette augmentation
a la présence de bruit en 1/f dans les contacts. Dans la suite, nous ne les prendrons pas en considération
et nous allons considérer que pour les échantillons G224, G191 et G237 les paramétres de Hooge sont
respectivement 2,7.1073% 1,4.1073°, 1,2.1073% m3(ces derniers représentent une valeur moyenne pour
une méme couche). Ces valeurs de & sont inférieures & celle de Solignac et al. [Solignac et al., 2011]
3.10727" m? et supérieurs a celle de Palanisami et al. [Palanisami et al., 2002] 2.10732 m, mais dans la

gamme habituellement mesurée au laboratoire [Méchin et al., 2008].
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FiGURrE 3.6.2. Parameétre de Hooge normalisé & 1 Hz en fonction de la résistivité a température ambiante des
trois échantillons et en fonction de la configuration du courant par rapport aux marches.

3.6.2. Bruit du capteur

Nous allons calculer la densité spectrale de bruit équivalent en champ b,, (en nT/ \/E) de capteurs
magnétiques & base des couches minces de LSMO vicinales (G240, G191) et non vicinale (G224) en
considérant une tension V' aux bornes de ’échantillon égale a 5 V. Ce bruit magnétique b, correspond
aux fluctuations de tension égale & e,, d’ou

€n

by = —on (3.6.3)
d(poH)
avec
&V d(RJ) 1 dR
_ _rr B s 3.6.4
dot) ~ diuott) ~ T R (e =V (364

et la densité totale de bruit de la couche e2 est la somme de la densité spectrale de bruit blanc e%b

(équation 3.6.1) et de bruit en 1/f e%l/f (équation 3.6.2) comme le montre la relation suivante :

el =€l + eil/f (3.6.5)
et
a VI o1

e2 =4.kp.T.R+ —

eI T (3.6.6)

Puisque nous avons déja mesuré la valeur du paramétre de Hooge de chaque échantillon, il est alors
possible a partir de I’équation 3.6.6 d’évaluer la densité spectrale du bruit total e,, des trois couches a un
courant donné.
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En connaissant les valeurs de résistance R, température T', parameétre - et sensibilité magnétique
S (équation 1.6.5), on peut tracer A partir de ’équation 3.6.7 le bruit magnétique b,, en fonction de la
fréquence.

b, = - el s ves v (3.6.7)

Cette évaluation ne tient pas compte de la fréquence de coupure de la MR. Elle ne donne qu’une évaluation
indicative dans la bande passante qu’il restera a mesurer réellement en fréquence.

Les figures 3.6.3.a, 3.6.3.b et 3.6.3.c présentent respectivement le bruit magnétique dans les capteurs
non vicinal G224, vicinal G191 et vicinal G240. On remarque que pour l’échantillon non vicinal (fi-
gure 3.6.3.a) le bruit magnétique a 10 Hz varie de 15 nT/vHz (w =100 ym, H 1L I, S = 100%/T) a
50 nT/vHz (w =50 ym, H || I, S = 40%/T).

Dans ’échantillon vicinal d’épaisseur 70 nm (figure 3.6.3.b), le bruit magnétique & 10 Hz varie de
8 nT/vHz (w =50 pm, configuration A, S = 140%/T) 4 170 nT/vHz (w =50 pm, configuration C,
S=7%/T).

Dans I’échantillon vicinal d’épaisseur 15 nm (figure 3.6.3.c), on remarque que le niveau de bruit est plus
bas dans la largeur 100 pm comparé & la largeur 50 pm. On reléve un bruit magnétique a 10 Hz qui varie
de 1,6 nT/v/Hz (w =100 pm, configuration B, S = 10° %/T) a 20 nT/v/Hz (w =50 pm, configuration C,
S=70%,T).

La figure 3.6.3.d regroupe les bruits magnétiques les plus bas dans les trois échantillons de méme lar-
geur (w =100 pm) et montre que I’échantillon vicinal d’épaisseur 15 nm en configuration B posséde
le plus faible bruit magnétique 1,6 nT/ VHz & 10 Hz. Cette valeur est inférieure a celle d’un capteur
Hall 10 nT/v/Hz [Dolabdjian et al., 2003], de méme ordre de grandeur qu’un capteur TMR-NVE-SDT
(1,5nT/vHz) [Stutzke et al., 2005, Jander et al., 2005] et dix fois supérieure a celle des capteurs GMR-LETI
(0,3nT/vHz) et AMR-Honeywell-iMc1001 (0,15 n'T /+/Hz) [Dieny et Fedeli, 2000, Fedeli, 1999, Jander et al., 2005].

Le tableau 3.10 résume quelques ordres de grandeurs de bruit dans des capteurs magnétiques issues
de la littérature. Il est connu que le SQUID est le capteur le plus faible en bruit (10 a 100 fT/v/Hz
de bruit blanc), ensuite on retrouve le fluxgate avec quelques pT/ VvHz, puis la magnétoimpédance
[Dufay et al., 2011] et magnéto-électrique [Zhuang et al., 2011], les capteurs magnétorésistifs [Stutzke et al., 2005,
Jander et al., 2005] et en dernier les capteurs Hall.

Il resterait & caractériser les échantillons en petits signaux, c’est & dire en polarisant la couche dans
une gamme de champ ou % est maximale et en appliquant un champ magnétique variable. Il serait
éventuellement possible d’utiliser un montage en pont de Wheatstone afin de s’affranchir des variations
de R liées a la température.
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FI1GURE 3.6.3. Evolution de la densité spectrale de bruit équivalent en champ des couches minces LSMO non
vicinale (G224, t =40 nm) et vicinales (G240, ¢ =15 nm ) et (G191, ¢t =70 nm) de largeur w =50 pm et 100 pm
et de longueur 300 pm pour différentes configurations de mesure (A, B, C et D).

Capteurs by, by, Reférences
(nT/vHz) (nT/vHz)
dans la zone de 4 10 Hz
bruit blanc
SQUID a 77 K 10°-10 % | 310 °— | [Weinstock, 1996]
10~
Fluxgate 103 0,25 [Ripka, 2003]
GMR-LETI - 0,3 [Dieny et Fedeli, 2000]
AMR-Honeywell- HMC1001 0,15 0,15 [Jander et al., 2005]
TMR-NVE-SDT 0,2 1,5 [Stutzke et al., 2005,
Jander et al., 2005]
Mixtes &4 4 K <107% 1073 [Pannetier-Lecoeur et al., 2011]
Magnétoimpédance 1073 0,01 [Dufay et al., 2011]
Magnéto-électrique 1072 21073 [Zhuang et al., 2011]
Hall 10 & 100 10 [Dolabdjian et al., 2003]
MR (G240, w100) | 0,3 \ 1,6 | cette these

TABLE 3.10. Rappel des niveaux de bruit de capteurs magnétiques issues de la littérature.
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3.7. Conclusion du chapitre

Nous avons étudié dans ce chapitre le retournement de ’aimantation et la magnétorésistance a trés
faible champ dans les couches de LSMO déposées sur STO vicinal et non vicinal. Nous avons observé trois
types de retournement de ’aimantation qui dépend de la structure du substrat (vicinal ou non vicinal),
de lanisotropie de forme (H paralléle ou perpendiculaire & L), de la direction du champ par rapport aux
marches (H paralléle ou perpendiculaire aux marches), de I’épaisseur de la couche (¢t =15 nm et 70 nm)
et de la taille du motif (w =50 pm et 100 pm).

Le tableau 3.12 résume les mesures réalisées : la variation de MR (AM R), la sensibilité magnétique

(S) dans une gamme de champ donnée, la valeur de la résistance de la couche, et le bruit magnétique
estimé (by,).
La sensibilité magnétique est mesurée a partir du calcul des pentes de MR (AM R) dans une gamme de
trés faible champ. On constate que ces valeurs sont différentes en fonction de ’orientation du champ par
rapport aux marches et au courant. De plus, elle change en fonction de ’épaisseur du pont. En résumé,
la couche non vicinale affiche une sensibilité de 40 & 100 %/T dans la gamme de champ respective
[0,19;0,67 mT] a [0,08;0,27 mT], alors que la couche vicinale d’épaisseur 70 nm a une sensiblité de 7
a 140 %/T dans la gamme respective [3,04;0,36 mT| & [0,78;0,87 mT] et la couche 15 nm est de 70 &
1000 %/T dans la gamme [-0,2;1,06 mT] & [0,13;0,23 mT]. On remarque qu’en général la sensibilité dans
la couche la moins épaisse (¢ =15 nm) est 10 fois plus élevée que dans la couche épaisse (¢t = 70 nm) et la
couche non vicinale. En comparant, ces valeurs avec celles trouvées dans les capteurs AMR et GMR, on
remarque que la couche non vicinale a une sensibilité inférieure. En revanche, la couche vicinale d’épaisseur
15 nm a une sensibilité supérieure a celle des capteurs GMR-LETI (400-600 %/T) et AMR-HL Planar
(400 % /T, tableau 1.5). Du point de vue matériau, ces valeurs de sensibilité sont plus importantes que
celles mesurées dans le LSMO massif mono- ou polycristallin [Hwang et al., 1996, Li et al., 2003] ou des
couches minces épitaxiales [Li et al., 1997].
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w AMR | [Hm;Hy] S| ! R 1133122:* a (n;;/\/ﬂ bn
(rm) | (%) (mT) @) | TV (k) | VERRTH (%) en bruit (\“T/ VHz
5V (nV/\/@ blanc a 10 Hz

G224 | H| I 50 0,019 | 0,19; 0,67 40 1,3 3,6 7,7 2,7.10-30 4 50
non 100 0,017 0,35; 0,70 50 1,25 4 8 2,7.10730 3,5 30
vicinal | H L T 50 - - - 1,30 3,6 77 2,7.10°30 - -
(40nm) 100 0,019 0,08; 0,27 100 1,25 4 8 2,7.1030 1,5 15
G191 (A) 50 0,012 | 0,78; 0,87 140 1,6 7 1,4.10-30 1 8
vicinal 100 0,028 -0,5;-0,9 70 2,5 5,7 1,4.10°30 1,6 12
(70nm) (B) 50 0,014 | -0,56:-1,03 30 1,25 8 1,4.10-30 5 40
100 - - - 3,5 1,4 4,8 1,4.10730 - -
(@) 50 0,018 | 3,04;0,36 7 1,25 4 8 1,4.10-30 22 170

100 0,019 2,2;0,25 10 2,5 2 5,6 1,4.10°30 1,2 85

(D) 50 - - - 1,25 4 8 1,4.10-30 - -

100 0,040 1,9; 2,4 90 1 9 1,4.10-30 2 20

G240 (A) 50 - - - 0,3 17 16,4 1,2.10730 - -
vicinal 100 0,090 0,11; 0,23 800 0,33 15 15,6 1,2.1030 0,4 2
(15nm) (B) 50 - - - 0,3 17 16,5 1,2.10°30 - -
100 0,100 0,13;0,23 | 1-103 0,33 15 15,6 1,2.10°30 0,3 1,6

(C) 50 0,088 | -0,2; 1,06 70 0,25 20 18 1,2.10-30 5 35

100 0,100 | -0,4;-0,09 360 0,3 17 16,6 1,2.1030 0,9 5

(D) 50 0,070 | -1,1;-1,82 100 0,35 14 15 1,2.10-30 3 24

100 0,070 | 0,22; 0,61 180 0,55 15 15,5 1,2.10730 1,8 9

(B) | ©) |1
(D) |
w M e K, |H ‘ s
>

TABLE 3.12. Tableau récapitulatif des valeurs mesurées & température ambiante de la sensibilité magnétique S
calculées dans une gamme de champ [H,, ; Hy] & trés faible champ dans les trois échantillons : non vicinal (G224),
vicinal 70 nm (G191) et vicinal 15 nm (G240). |S| a été estimée & partir du calcul des pentes AMR dans une
gamme de champ [H,,; Hy|, ou H,, est la valeur de champ correspondante au maximum ou minimum de MR
et Hy est la valeur du champ qui se trouve & l'intersection entre les pentes CMR et MR a trés faible champ.

(e}

Les valeurs du paramétre de Hooge normalisées I représente une valeur moyenne pour chaque échantillon. b, est

densité de bruit du capteur obtenues & 7" environ 295 K.




Conclusion générale

Ce travail de thése s’inscrit dans les activités de recherche de I’équipe électronique du laboratoire GR-
EYC sur 'utilisation des oxydes fonctionnels pour la réalisation de capteurs magnétiques. Des résultats
précédents réalisés par I’équipe avaient montré qu’il était possible de modifier et de controler I’anisotropie
magnétique dans une couche mince de Lag 7Srg sMnOs (LSMO) en utilisant un substrat vicinal. Dans la
continuité de ce travail, nous avons cherché les paramétres influant la magnétorésistance a faible champ
magnétique. Pour cela, nous avons étudié le retournement de l'aimantation dans des couches LSMO
vicinales et non vicinale et mesuré la magnétorésistance associée. Nous nous sommes interessés & deux
épaisseurs (15 nm et 70 nm) de la couche vicinale et deux largeurs (50 pm et 100 pm) des motifs gravés
dans les couches. Une comparaison a été effectuée avec une couche non vicinale d’épaisseur 40 nm.

L’étude du retournement de Yaimantation dans la couche LSMO déposée sur un substrat STO vicinal
a révélé qu’en fonction de ’orientation du champ par rapport aux marches et des dimensions des motifs
trois types de retournement sont observés:

— Un retournement par nucléation et propagation de parois lorsque le champ est paralléle aux marches.

Ce type de retournement a été également observé dans la couche non vicinale mais avec des domaines
de forme différente. Nous avons montré que I'anisotropie de forme influe sur le nombre de parois.
Lorsque le champ est paralléle & la longueur du motif, deux parois au plus se propagent, alors que
lorsque le champ est perpendiculaire aux marches plusieurs parois nucléent et se propagent. Les
cycles d’aimantation ont montré que la direction paralléle aux marches est de facile aimantation.

— Un retournement cohérent de l'aimantation est obtenu lorsque le champ est perpendiculaire aux
marches. Nous avons montré que cette direction est de difficile aimantation.

— Un retournement mixte, mélange de rotation cohérente et de nucléation et propagation de parois
intervient lorsque le champ est paralléle aux marches dans la couche d’épaisseur 15 nm et de motif
de largeur 100 pm. Nous avons montré que le cycle d’aimantation présente deux zones: une zone
large quand l’aimantation tourne progressivement et une autre abrupte quand la premiére paroi est
créée et que le retournement se termine par nucléation et propagation de parois.

Nous avons également observé une dépendance temporelle du retournement de I’aimantation par nucléa-
tion et propagation de parois dans les couches vicinales et non vicinales liée au trainage magnétique. Par
contre, aucun effet temporel n’a été observé dans le retournement cohérent et le retournement mixte.

L’étude de la magnétorésistance & +£6 mT en fonction du type de retournement de ’aimantation a
montré que:

— Dans le cas du retournement par nucléation et propagation de paroi, la magnétorésistance est

influencée par la présence de parois et par l'effet AMR; la sensibilité magnétique ne dépasse pas
140 %/T (couche vicinale d’épaisseur 70 nm, champ paralléle aux marches)

— Dans le cas de la rotation cohérente, la magnétorésistance s’explique par I'effet AMR; la sensibilité
magnétique est comprise entre 7 % /T (couche vicinale d’épaisseur 70 nm, champ perpendiculaire
aux marches) et 360 % /T (couche vicinale d’épaisseur 15 nm, champ perpendiculaire aux marches).

— Dans le retournement mixte, la magnétorésistance est plus intéressante; la sensibilité magnétique est
de I'ordre de 1000 % /T (couche vicinale d’épaisseur 15 nm, de largeur 100 pm, champ paralléle aux
marches). Cette valeur est d’environ une centaine de fois supérieure a celle mesurée dans des couches
épitaxiales LSMO sur STO (001) [Choi et al., 2001], et dans des polycristallins [Li et al., 2003] &
température ambiante.

Une observation intéressante est que le bruit mesuré dans les couches vicinales est de méme ordre de
grandeur que celui mesuré dans la couche non vicinale. Nous avons donc montré qu’il est globalement pos-
sible d’améliorer le rapport signal sur bruit d’une magnétorésistance a base de LSMO a trés faible champ
magnétique par l'utilisation de substrats vicinaux, contrairement aux études sur les couches manganites
polycristallines par exemple pour lesquelles I’augmentation de la sensibilité magnétique s’accompagne
également d’une augmentation du bruit magnétique [Venkatesan et al., 1998].

Pour la perspective de réalisation de micro-capteurs magnétiques performants (une forte sensibilité,
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un faible bruit et qui fonctionne dans une zone linéaire), il sera possible d’utiliser la couche vicinale en
appliquant le champ perpendiculairement aux marches. Cette configuration donne une magnétorésistance
d’un retournement cohérent sans hystérésis ou la linéarité du capteur est favorable. Par contre, en
choisissant la configuration o le champ est paralléle aux marches dans le pont de largeur 100 pm, nous
avons une magnétorésistance d’un retournement mixte avec un hystérésis et une sensibilité dix fois plus
importante que celle d’une couche non vicinale mais elle nécessite une polarisation en champ du capteur
dans la zone linéaire. La sensibilité du capteur quelle que soit la direction du champ par rapport au
courant (paralléle ou perpendiculaire) est dix fois plus importante dans la couche vicinale que dans la
couche non vicinale sans augmenter le bruit & basse fréquence.

Il reste & poursuivre ’étude de la MR dans les couches LSMO vicinales en étudiant les effets de
largeur, d’épaisseur et d’angle de vicinalité. On pourra également envisager de dessiner des géométries
permettant en plus de la vicinalité de controler les parois de domaine.



Acronymes

AMR Anistropy Magnetoresistance
AFM Atomic Force Microscopy
AF Antiferromagnétique

CI Charge-Ordred Insulating
CMR Colossal Magnetoresistance
CCD Charge Coupled Device

DE Double Echange

FM Ferromagnetic Metallic

F Ferromagnétique

FI Ferromagnetic Insulating
GMR Geant Magnetoresistance
GB Grain Boundary

JT Jahn Teller

LSMO La;_,Sr,MnOs3
MOKE Magneto-Optical Kerr Effect

MO Magnéto-optique

MR Magnétorésistance

PM Paramagnetic Metallic

PI Paramagnetic Insulating
RT Room Temperature

SW Stoner-Wohlfarth

SE Step Edge

STO SrTiOg

STM Scanning Force Microscopy

SQUID Superconducting Quantum Interference Device
TMR Tunnel Magnetoresistance
XPEEM  X-Ray PhotoElectron Emission Microscopy






Notations

Ach

Eint
Ech

%(Q)Q

<

°© R TN Wy

Parameétre de maille

Constante d’échange

Energie d’activation

Energie interne non magnétique

Energie d’échange

Energie Zeeman

Energie magnétocristalline

Energie magnétostatique

Energie magnéto-élastique

Champ magnétique

Champ démagnétisant

Champ de retournement

Champ d’anisotropie

Champ coercitif

Intégrale d’échange

Constante d’anisotropie

Constante de forme

Constante de Boltzmann (kg = 1,381 - 10-23J /K)
Longueur du motif gravé

Aimantation

Aimantation & saturation

Aimantation rémanente

Aimantation & I’état métastable de ’énergie
Aimantation & 1’équilibre thermodynamique
Facteur démagnétisant

Facteur démagnétisant associé & la paroi type Bloch
Facteur démagnétisant associé & la paroi type Néel
Indice de réfraction

Charge de ’électron (¢ = 1,6.1071° C)

Coefficient magnéto-optique

Rapport d’aspect

Coeflicient de réflexion d’une onde circulaire droite
Coeflicient de réflexion d’une onde circulaire gauche
Sensibilité d’un capteur magnétorésistif
Temprérature de Curie

Epaisseur de la couche

Largeur du motif gravé

permittivité diélectique d’un matériau magnétique



Notations

Ellipticité Kerr

Perméabilité du vide pp = 47 - 1077 H/m
Coefficient de magnétostriction
Contrainte

Parameétre de désacord de maille

Largeur de paroi

Angle de vicinalité

Angle de rotation Kerr

Contante de temps

Résistivité

Résistivité lorsque la direction de "aimantation est paralléle & celle du courant

Résistivité lorsque la direction de ’aimantation est perpendiculaire & celle du courant



Rappel des unités

— Champ magnétique (A/m) : 1 A/m = 47 - 1073 Oe. Le champ magnétique H est souvent exprimé
en unités de pugH, donc en tesla (T). Un champ de 1 A/m correspond & 1.2566 uT .

— Aimantation (A/m) : 1 A/m = 1073 uem/cm?

— Induction magnétique (T) : 1 T = 10* G. La grandeur B peut s’appeller indifferemment induction
magnétique, champ d’induction magnétique ou densité de fux magnétique.

— Densité d’énergie : 1.J/m3 =10 erg/cm3

— Il convient de rajouter 273.15 aux degrés Celsius (*C) pour obtenir la température en Kelvin (K).
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Etats de polarisation de la lumiére

La propagation de la lumiére est une propagation d’onde électromagnétique représentée par des vec-
teurs de champ électrique et magnétique orthogonaux. Pour faciliter les notations, la lumiére est une
onde monochromatique qui se propage de maniére isotrope au cours du temps. Elle se propage dans la
direction de 'axe z et évolue sinusoidalement avec le temps. On note e_;, aj, e2 les vecteurs unitaires
dans les directions Oz, Oy et Oz.

En choisissant Oz comme direction de propagation, le vecteur d’onde s’écrit : ? = ko - €, avec
ko = % = 2 ou A est la longueur d’onde de la lumiére, w sa pulsation et c la vitesse de la lumiére. On
étudie le mouvement d’un point P dans le plan d’onde sur 'axe z, les composantes complexes associées
E, et E, s’expriment comme suit [Perez1984] :

E, = E,,; cos(wt) (3.7.1)
E, = E,, cos(wt — ¢) o

L’amplitude du vecteur champ électrique s’exprime alors comme suit :

E(2,t) = Epy cos(wt) - & + Epy cos(wt — @) - &) (3.7.2)

Polarisation elliptique

Dans le cas de la polarisation elliptique, la composante complexe de 'onde forme une ellipse & 'ex-
trémité du point P (voir figure 3.7.1 ). A partir de I’équation 3.7.1 et en éliminant les deux composantes

E, et E, par le calcul des rapports gl et 5y , on obtient I’équation de I’ellipse suivante :
px PY

2
EX E2 2E,E,

T

2
— — ——L cosp =sin‘p (3.7.3)
Egm Egy EpzEpy

Il en résulte donc deux types de polarisation elliptique déterminés par ’angle . Lorsque ¢<0 , ’onde
est dite polarisée gauche et lorsque ¢ >0, 'onde est dite polarisée droite.

Polarisation circulaire

La polarisation de I’onde est circulaire quand les amplitudes des composantes E, et E, sont égales
E,. = FE,, = E,) et en quadrature (¢ = £Z ). L’équation 3.7.2 se réécrit comme suit :
P Py P ¥ 2

ﬁ(z,t) = E, cos(wt) - &5 + E, cos(wt + g) e (3.7.4)

FIGURE 3.7.1. Vecteur champ électrique d’une onde monochromatique de polarisation elliptique. Le point P se
situe & I'extrémité du plan de polarisation, par conséquent les amplitudes en = et y ne sont pas égales.
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A

v

F1Gure 3.7.2. Onde polarisée circulaire.

A

FIGURE 3.7.3. Onde polarisée linéairement.

Par conséquent, le point P décrit un cercle de rayon E, dans le plan d’onde (figure 3.7.2). Quand
@ = +75, 'onde est polarisée circulaire gauche, et quand ¢ = —7, 'onde est polarisée circulaire droite
(figure 3.7.2).

Polarisation linéaire

Dans la polarisation linéaire, les deux composantes de l'onde E, et E, sont en phase (¢ = 0) ou en
opposition de phase (¢ = 7). En conséquence, ’onde garde une direction fixe dans I’espace pendant sa
propagation. Le plan d’onde pour une onde polarisée linéairement est représenté a la figure 3.7.3.
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