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Résumé

Ce travail porte sur la caractérisation de couches minces de MnAs épitaxiées
sur GaAs(001) et sur leur utilisation comme gabarit pour la croissance et la manipu-
lation magnétique de fines couches de fer. Les résultats montrent qu’il est possible
de renverser 1’aimantation de la couche de fer, sans appliquer de champ magné-
tique, mais en faisant varier la température du systeéme dans une gamme couvrant
la transition de phase ferromagnétique/paramagnétique (FM/PM) du gabarit. Cette
transition FM/PM se caractérise par la coexistence, entre environ 10 °C et 45 °C,
de deux phases auto-organisées en bandes périodiques FM et PM. Le renversement
de I’aimantation du fer est possible grace au champ magnétique de fuite généré par
les domaines magnétiques allongés de MnAs.

Le travail présenté comporte 1’étude de la morphologie de la surface de
MnAs/GaAs(001), 1a mise en évidence de I’épitaxie du fer sur MnAs et I’analyse
de I'interface. L’estimation du champ magnétique de fuite généré par les domaines
de MnAs est discutée, ainsi que les résultats expérimentaux concernant 1’anisotro-
pie magnétique des couches minces et le renversement de 1’aimantation du fer.

L’accordabilité et la polarisation du rayonnement synchrotron ont permis
I’étude des propriétés magnétiques du systeme, avec une sélectivité chimique. Le
renversement de 1I’aimantation du fer a été observé par microscopie de photoémis-
sion d’électrons par rayons X et par diffusion magnétique résonante des rayons X.
Nous avons ainsi mis en évidence, d’une part, le renversement de 1’aimantation
totale du fer par traitement thermique et, d’autre part, le renversement local (a
I’échelle sub-micrométrique) des domaines magnétiques du fer, a la température
ambiante. Ce résultat est trés prometteur car, autour de la température ambiante,
les couches de fer et de MnAs montrent des configurations magnétiques (paralleles
ou antiparalleles) stables et I’aimantation de la couche mince de fer peut étre ren-
versée par la réalisation d’un cycle thermique de quelques degrés d’amplitude, sans
appliquer de champ magnétique.






Abstract

This work concerns the characterization of thin MnAs layers epitaxially grown
on GaAs(001) and their use as a template for the growth and magnetization control
of thin Fe layers. The results show that Fe magnetization reversal can be obtained,
not by applying a magnetic field, but by varying the temperature over a range cov-
ering the ferromagnetic/paramagnetic (FM/PM) phase transition of the template.
This FM/PM transition, in the temperature range of 10 °C-45 °C, exhibits the co-
existence of two FM and PM phases self-assembled in alternating stripes. The
magnetization reversal of iron is due to the strong dipolar field coming from the
elongated MnAs magnetic domains.

The present work deals with the surface morphology of MnAs, the epitaxy of
Fe on MnAs and the analysis of the interface. The dipolar field is calculated and
experimental results on the magnetic anisotropy of the thin films and the magneti-
zation reversal iron are presented.

The magnetic properties of the system have been studied with chemical se-
lectivity, thanks to the tunability and the polarization of the synchrotron radiation.
The magnetization reversal of iron has been observed by X-ray photoemission elec-
tron microscopy and X-ray resonant magnetic scattering. The total magnetization
reversal of the magnetic film by cycling the temperature and also the reversal of
individual iron magnetic domains (at the sub-micron scale), at room temperature.
This result is promising because, close to room temperature, both parallel and an-
tiparallel configurations of Fe and MnAs magnetization can be stabilized and the
magnetization of a thin iron film can be reversed by a thermal cycle having an
amplitude of a few degrees, without applying a magnetic field.
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Introduction

Depuis une vingtaine d’années, les progres réalisés dans le domaine des
couches minces magnétiques ont mené a des avancées technologiques importantes
en ce qui concerne |’enregistrement magnétique et la lecture magnéto-optique. La
découverte majeure du point de vue de son application industrielle et des répercu-
tions économiques est sans doute la magnéto-résistance géante (GMR). Cet effet,
qui a valu le prix Nobel de physique 2007 a ses découvreurs (A. Fert et P. Griin-
berg), est observé dans les structures de films minces composées d’une alternance
de couches ferromagnétiques (FM) et non magnétiques. La GMR se manifeste
par une baisse de la résistance électrique de la multicouche lorsque 1’alignement
de I’aimantation des couches FM passe d’une configuration antiparallele a paral-
Iele [1]. En I’absence de champ magnétique, la couche séparatrice non magnétique
(d’environ 1 nm d’épaisseur) peut donner lieu dans certains cas a un alignement an-
tiparallele entre les aimantations des deux électrodes par couplage RKKY [2] (sys-
teéme Fe/Cr/Fe par exemple). La configuration paralléle est obtenue en renversant
I’aimantation d’une des deux électrodes par 1’application d’un champ magnétique
extérieur. La GMR est aujourd’hui utilisée dans diverses applications : capteurs de
champ magnétique, tétes de lecture de disque dur. Dans le cas des tétes de lecture
de disque dur, la GMR a amélioré la sensibilité de la lecture des champs magné-
tiques, permettant de diminuer la taille des bits et d’augmenter ainsi la densité de
stockage d’information. Un effet de magnéto-résistance est aussi observé dans des
jonctions tunnel magnétiques (MTJs), jonctions dans lesquelles la couche sépara-
trice non magnétique est remplacée par une couche ultra-mince non magnétique
isolante [3, 4]. Cet effet, appelé magnéto-résistance tunnel (TMR), donne lieu a de
nombreuses applications en cours de développement, notamment 1’élaboration de
mémoires magnétiques non volatiles a acces aléatoire (MRAM), ou I’information
magnétique est stockée dans des MTJs sub-micrométriques. Dans de telles struc-
tures, les bits magnétiques sont associés aux configurations paralleles et antiparal-
Ieles des aimantations des couches FM. Notons qu’a la différence des RAM actuel-
lement disponibles, les MRAM sont des mémoires vives présentant I’avantage de
conserver les données en 1’absence d’alimentation électrique. Le couplage magné-
tique entre deux films FM, dont les applications suivent de tres pres les découvertes
fondamentales, suscite un grand intérét et fait I’objet de nombreuses recherches.

Dans les disques durs actuels, la densité de stockage est limitée par la taille
de grains magnétiques (quelques gigabits par pouce carré). L’augmentation de la
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densité de stockage passe par la diminution de la taille des grains. Toutefois, ce
développement technologique se heurte a certains problemes liés principalement
a:

e La fluctuation de I’aimantation d’objets magnétiques de plus en plus pe-
tits, celle-ci pouvant étre causée entre autres par le superparamagnétisme ou
encore le couplage dipolaire entre grains trop proches. L’augmentation de
I’anisotropie magnétique des objets et couches minces magnétiques est alors
nécessaire.

e [a détection d’un signal magnétique de plus en plus faible.

o [’écriture de I’'information nécessitant un champ magnétique de plus en plus
localisé.

Bien que les tétes de lecture/écriture aient été récemment améliorées en terme
de lecture par I’utilisation de multicouches de type GMR, I’écriture des bits est en-
core réalisée par I’utilisation d’un champ magnétique extérieur. Ce dernier est gé-
néré par un électroaimant disposé sur la té€te de lecture/écriture. Ce procédé donne
une direction d’aimantation & une centaine de grains a la fois et ne permettra sfire-
ment pas 1’écriture de bits de dimension nanométrique sans interférer avec les bits
voisins. De plus, la diminution de la taille des bits et la nécessité d’une anisotropie
magnétique forte meénent a une situation paradoxale : I’utilisation d’'un champ ma-
gnétique de plus en plus localisé mais aussi de plus en plus intense pour renverser
les bits.

Afin de trouver une solution a ce probleme, des recherches ont été menées dans
le but de contrdler la direction de 1’aimantation de couches FM sans appliquer de
champ magnétique extérieur. On peut rappeler brievement les découvertes récentes
les plus marquantes :

e Une méthode d’écriture au laser, montrant un renversement de 1’aimantation
des bits induit par des flash de lumiere polarisée [5].

o [’utilisation d’un courant polarisé en spin afin de renverser 1’aimantation
via I'interaction directe entre le spin de 1’électron et 1’aimantation (spin
torque) [6].

e Le contrdle de la direction de 1’aimantation par I’application d’un champ
électrique dans des systemes multiferroiques, ces derniers montrant un cou-
plage entre la polarisation électrique et 1’aimantation [7].

e [’élaboration de systemes hybrides FM/piézoélectrique pour lesquels 1’ap-
plication de tensions permet de controler la direction de I’aimantation spon-
tanée via I’effet piézoélectrique inverse [8].

Le travail présenté s’inscrit dans la recherche consistant a renverser I’aimanta-
tion de couches minces FM sans appliquer de champ magnétique. Dans notre cas,
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la méthode employée consiste a épitaxier une couche mince FM (dont I’aimanta-
tion doit étre renversée) sur un gabarit magnétiquement actif de MnAs/GaAs(001),
et a faire varier la température du systetme dans une gamme couvrant la transition
de phase FM/PM du gabarit. Cette transition de phase montre une coexistence des
phases FM et PM entre environ 10 °C et 45 °C. Ces phases sont auto-organisées en
bandes périodiques alternant des domaines FM et PM. La direction de I’aimanta-
tion des domaines FM de MnAs observée pendant la coexistence de phases est a
I’origine d’un fort champ démagnétisant dans la direction opposée a celle de 1’ai-
mantation. Le champ de fuite (ou dipolaire) généré par ces domaines nous a permis
d’obtenir le renversement de 1’aimantation d’une couche mince de fer au voisinage
de la température ambiante.

Les propriétés principales de 1’hétérostructure MnAs/GaAs(001) seront expo-
sées dans le Chap. 1.

Les principes de base concernant d’une part la technique utilisée pour la crois-
sance des échantillons Fe/MnAs/GaAs(001) (épitaxie par jets moléculaires) et,
d’autre part, les techniques de caractérisation employées, seront présentés dans
le Chap. 2. Les techniques de microscopie (microscopie a effet tunnel, microsco-
pie électronique en transmission) précéderont les techniques spectroscopiques (la
spectroscopie de photoélectrons induits par rayons X et les techniques synchrotron
de microscopie par photoémission d’électrons par rayons X et la diffusion magné-
tique résonante des rayons X).

Avant le dépdt du fer, I’étude préalable du gabarit a été nécessaire puisque les
propriétés magnétiques observées dépendent essentiellement des domaines magné-
tiques de MnAs/GaAs(001). Nous avons notamment suivi I’évolution de la coexis-
tence de phases (via la morphologie de la surface) avec la température. Les résul-
tats obtenus ainsi qu’une estimation du champ de fuite généré par les domaines de
MnAs seront présentés dans le Chap. 3.

Enfin, les principaux résultats expérimentaux obtenus pour le systeme
Fe/MnAs/GaAs(001) seront détaillés dans le Chap. 4 et ce, en deux temps :

o Les propriétés structurales relatives a I’épitaxie du fer sur MnAs et a I’inter-
diffusion observée entre ces deux couches.

e [’étude des propriétés magnétiques observées, c’est-a-dire I’ anisotropie ma-
gnétique uniaxiale du fer et de MnAs et le renversement de 1’aimantation du
fer a I’échelle sub-micrométrique. Finalement, nous démontrerons le renver-
sement controlé de 1’aimantation de la couche de fer.






Chapitre 1

Propriétés structurales et
magnétiques de MnAs

A la température ambiante, I’arséniure de manganese (MnAs) est un métal
ferromagnétique (FM). Il présente une transition de phase magnéto-structurale a
~ 40°C [9]. Récemment, des couches minces de MnAs ont pu &tre épitaxiées
sur des semi-conducteurs classiques, comme le silicium [10, 11] ou I’arséniure
de gallium (GaAs) [12]. MnAs et GaAs ont une faible réactivité, ce qui permet
I’élaboration d’hétéro-jonctions présentant des interfaces abruptes [13]. Le systeme
MnAs/GaAs s’est révélé d’une grande efficacité en ce qui concerne 1’injection de
courants polarisés en spin [14, 15] dans un semi-conducteur. Ces propriétés font de
MnAs un matériau trés prometteur pour la spintronique.

Dans son état massif, MnAs présente une transition de phase du premier ordre a
T, = 40°C, au cours de laquelle il passe de 1’état ferromagnétique (FM), a-MnAs,
al’état paramagnétique (PM), 3-MnAs. Lorsque MnAs est épitaxié sur GaAs, cette
température peut changer a cause des contraintes induites par le substrat. La coexis-
tence des phases « et 3, dépendante de 1’orientation du substrat, est alors observée.
Bien que supérieure a la température ambiante, la valeur de 7}, limite le potentiel
d’application de MnAs. Il sera montré par la suite comment cette température peut
étre augmentée par I’application de contraintes externes sur le substrat [16]. En
plus des propriétés relatives au transport d’électrons polarisés en spin, les couches
minces de MnAs épitaxiées sur GaAs(001) présentent une modulation de leur sur-
face. Cette morphologie de la surface est issue de la coexistence des phases « et 5
et de leur auto-organisation en bandes o/ alternées et périodiques. Ces propriétés
originales nous ont amenés a utiliser ce systtme comme gabarit afin de contrdler
la direction de 1’aimantation d’une couche mince de fer, sans appliquer de champ
magnétique extérieur.

Dans ce travail, les propriétés relatives a 1’auto-organisation des phases « et
5 dans MnAs/GaAs(001) jouent un réle déterminant. L’ accent sera donc mis dans
ce chapitre sur la description de ces phases, pour le MnAs massif dans un premier
temps, puis dans le cas de couches minces de MnAs épitaxiées sur GaAs(001) et
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FIGURE 1.1 — Structure cristalline de MnAs : phase « a gauche, phase (3 au centre,
phase  a droite.

GaAs(111). Lorientation du substrat modifie la coexistence des phases. L’étude
comparative de ces deux hétéro-épitaxies montrera 1’origine de cette coexistence
de phases. Enfin, les propriétés du gabarit MnAs/GaAs(001) seront présentées. Les
propriétés relatives a la morphologie de la surface seront exposées tout d’abord.
Puis une discussion sur I’origine élastique de 1’auto-organisation des domaines sera
engagée, faisant référence au modele élastique proposé par Kaganer et al. [17]. Les
propriétés magnétiques présentant un intérét pour notre étude (anisotropie, confi-
guration des domaines) seront présentées en fin de chapitre.

1.1 MnAs massif

1.1.1 Propriétés structurales et magnétiques

MnAs est un métal FM a basse température (phase o) qui devient PM (phase 3)
aT, ~ 40°C (Fig. 1.1). A cette température, MnAs montre une discontinuité dans
la perte de son aimantation spontanée [Fig. 1.2(a)] ainsi que dans 1’augmentation
de sa résistivit€ [18]. Au-dela de 7}, I'inverse de la susceptibilit¢ PM diminue jus-
qu’a une température de 125 °C puis augmente en suivant un comportement de
type Curie-Weiss [Fig. 1.2(a)]. On peut noter ici que le comportement de la sus-
ceptibilité PM entre 40 °C et 125°C a été attribué par Guillaud er al. a un ordre
antiferromagnétique (AFM) des moments magnétiques portés par les atomes de
manganese. Remarquons la publication de mesures de diffusion de neutrons polari-
sés en spin, montrant un ordre FM a courte portée dans la phase 3 [19]. Des calculs
de type fonctionnelle de la densité (DFT) ont aussi montré que cette phase corres-
pondrait a un ordre AFM entre atomes de manganese dans la base de la structure
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MnAs et de I’inverse de la susceptibilité X1T41~ (b) Diagramme de phase pression-
température de MnAs, indiquant 7}, et 7} en fonction de la pression [25].

hexagonale [plan (a,b)], accompagné d’une distribution aléatoire de cet ordre se-
lon I’axe ¢ ([001] MnAs) [20]. Cette distribution serait rendue possible grace au
faible couplage entre les atomes de manganese inter-plans. Cependant, la phase
est communément qualifiée de PM du fait de la rareté des preuves expérimentales
montrant un ordre AFM pour cette phase.

Du point de vue structural, la transition de phase a-3 montre le passage d’une
structure hexagonale de type NiAs (symétrie P63/mmc) a une structure orthorhom-
bique de type MnP (symétrie Pnma) [21, 22, 23, 24, 9] (Fig. 1.1). La structure
orthorhombique correspond & une 1égere distorsion de la structure hexagonale et le
volume diminue d’environ 2%. Dans ce mémoire, la structure cristalline de MnAs
sera décrite dans un systeéme d’axes hexagonal. Cette transition de phase est ca-
ractérisée par un pic de chaleur latente (7490 J/kg) [22] et par une hystérésis en
température : T}, est d’environ 34 °C au refroidissement, mais d’environ 40°C a
I’échauffement [24]. Ces propriétés indiquent clairement que cette transition de
phase est du premier ordre. Au-dela de 7}, la distorsion de la maille hexagonale
diminue progressivement jusqu’a disparaitre a 73 = 125 °C [21]. On observe alors
une seconde transition de phase au cours de laquelle MnAs retrouve sa structure
hexagonale (phase PM v-MnAs). L’absence de chaleur latente et la variation conti-
nue des parametres de maille sont caractéristiques d’une transition de phase du
deuxieme ordre.

L’évolution complexe de la structure de MnAs avec la pression et la tem-
pérature a des conséquences sur 1’ordre magnétique. Le diagramme de phase
[Fig. 1.2(b)] indique que I’application d’une pression diminue 7}, et augmente 7.
De plus, I’application d’une pression suffisante (par exemple 2 kbar a 250 K) peut
provoquer la transition de la phase hexagonale a la phase orthorhombique a tem-
pérature constante. Cette transition de phase montre une hystérésis en pression
puisque a 210 K par exemple, la transition « — (3 a lieu a 4 kbar alors que la
transition § — « a lieu a = 1,5 kbar. Ainsi, la phase [ peut étre favorisée par
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I’application d’une contrainte en compression, ¢’ est-a-dire pour une diminution du
volume de la maille. Dans I’approximation des champs moléculaires, Bean et Rod-
bell ont proposé un modele montrant qu’il est possible, en théorie, que la transition
de phase a- soit du premier ordre si ’interaction d’échange dépend fortement du
volume de la maille [22]. La dépendance de la température de Curie (1) avec le
volume de la maille est :

V- VO} 1.1)

To=Tp |1+ ———
C 0[+ 7

ou Ty est la température de Curie correspondant au systéme sans interaction
d’échange, de volume 1/, et I est un parametre d’ajustement entre théorie et expé-
riences.

1.1.2 Transition magnéto-structurale o/5-MnAs

Les propriétés de MnAs sont originales tant du point de vue structural que
du point de vue magnétique. L augmentation de la température donne lieu a une
augmentation continue du parametre de maille ¢ (selon [001] MnAs) [Fig. 1.3(b)]
alors que le parametre de maille a (selon [100] MnAs) se contracte jusqu’a 40 °C
(T, = 313 K) avant de suivre une dilatation thermique [Fig. 1.3(a)]. Du point de
vue magnétique, MnAs présente une forte anisotropie magnéto-cristalline (K, =
1,2 x 10% J/m?) : les moments magnétiques des atomes de manganése sont orientés
dans les plans (a, b) (plans ol ces atomes décrivent un hexagone).

L’inter-dépendance de ces propriétés structurales et magnétiques donne lieu
a des transitions de phase complexes. La contraction de a, et par conséquent le
rapprochement des atomes de Mn dans la base de [’hexagone, provoque la tran-
sition d’un alignement parallele a un alignement antiparallele des moments ma-
gnétiques [25]. Autrement dit, la configuration parall¢le entre les moments magné-
tiques de Mn est favorisée pour les grandes valeurs de a, alors que la configuration
antiparallele minimise 1’énergie du systeme pour les faibles valeurs de a. L’aligne-
ment entre les moments magnétiques des atomes de manganese change a partir
d’une valeur critique du parametre a. Cette valeur est atteinte a 40°C (313 K)
lorsque @ passe de 3,717 A a 3,673 A lors de 1’échauffement du systeme [25]
(Fig. 1.3). Puis le parametre a suit une dilatation thermique et atteint de nouveau
sa valeur critique a 125°C (398 K) ou la structure hexagonale devient de nou-
veau stable. Des calculs ab initio réalisés par Rungger et Sanvito [25] ont montré
que la température de transition entre les phases « et 8 dépend non seulement du
volume mais aussi de la distorsion de la maille de MnAs. Lorsque MnAs est épi-
taxié sur GaAs, ce dernier induit des contraintes provoquant ainsi la coexistence
des deux phases. La suite de ce chapitre concerne I’étude comparative des sys-
temes MnAs/GaAs(111) et MnAs/GaAs(001) : leurs propriétés structurales, puis
I’influence des contraintes sur la transition de phase a-£.
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FIGURE 1.3 — Evolution des parametres de maille a et c de MnAs avec la tempéra-
ture [21].

1.2 Couches minces de MnAs épitaxiées sur GaAs

La croissance épitaxiale des couches minces de MnAs sur GaAs est réalisée
par épitaxie par jets moléculaires (paragr. 2.1). Les épitaxies décrites par la suite
sont MnAs/GaAs(111) et MnAs/GaAs(001), systemes pour lesquels les phases
et 5 coexistent dans une gamme de température qui s’étend sur plusieurs dizaines
de degrés autour de la température ambiante. Cette gamme de température est plus
ou moins étendue selon I’orientation du substrat. L’étude comparative de ces deux
hétéro-épitaxies a pour but d’exposer I’influence de 1’orientation du substrat et des
contraintes imposées par celui-ci sur MnAs, montrant ainsi 1’origine de la coexis-
tence des phases.

1.2.1 Propriétés structurales

GaAs cristallise dans une structure de type zinc-blende (ZnS), dans laquelle
les atomes d’arsenic forment un réseau cubique a faces centrées, les atomes de
gallium occupant 1/4 des sites tétraédriques. Chaque atome Ga (respectivement
As) est entouré de quatre plus proches voisins As (respectivement Ga), les quatre
liaisons étant orientées suivant les directions [111] (Fig. 1.4).

Epitaxie MnAs/GaAs(001)

Pour 1’épitaxic MnAs/GaAs(001), le plan MnAs(010) est le plan de 1’in-
terface. Les relations épitaxiales (de type Ap) sont : MnAs(010) || GaAs(001),
MnAs[001] || GaAs [110] et MnAs[100] || GaAs[110] [Fig. 1.4(a)]. La croissance
épitaxiale d’un cristal sur un autre dépend de processus complexes relatifs a
I’énergie de surface du substrat, aux différentes reconstructions de surface ou
encore au désaccord de maille entre les cristaux considérés. Les principaux
parametres de controle de la croissance sont le flux des jets atomiques et la
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FIGURE 1.4 — Epitaxies de (a) MnAs/GaAs(001) et (b) MnAs/GaAs (111).

température du substrat. On peut considérer que les orientations épitaxiales dé-
pendent en premier lieu de la minimisation du désaccord de maille m. Dans notre
cas, m est donné par :
PMnAs — PGaAs
m—= ———————————
PGaAs

(1.2)

ou p sont les parametres de maille des deux cristaux, correspondant aux orien-
tations épitaxiales. MnAs/GaAs(001) montre un désaccord d’environ 30% selon
GaAs[110] et de 7% selon GaAs[110]. Le fort désaccord selon GaAs [110] est ré-
duit a 5% grace a un réseau de coincidence entre quatre plans (002) de MnAs et
six plans (220) de GaAs [26]. Apres la croissance de quelques monocouches, les
contraintes dues au désaccord de maille sont relaxées par la génération de disloca-
tions coins a I’interface [26].

Par ailleurs, du fait de la structure zinc-blende de GaAs, dans laquelle les
atomes As sont alignés alternativement selon [110] et [110] dans le plan de crois-
sance, MnAs peut étre épitaxié selon différentes orientations sur GaAs(001). La
rotation de I’axe [001] MnAs de 90° par rapport a I’axe de croissance caracté-
rise I’épitaxie dite de type B : MnAs(010) || GaAs(001), [001]MnAs || [110] GaAs
et [100] MnAs||[110] GaAs (Fig. 1.5). De plus, ce méme axe peut se trouver in-
cliné de différentes manieres par rapport a la surface de GaAs(001) (types Aj,
By et B*) [27]. Ces épitaxies dépendent des différentes reconstructions possibles
de GaAs [28]. Elles dépendent des conditions de croissance (température, taux
de pression équivalente As, : Mn, vitesse de croissance) et de I'épaisseur de
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FIGURE 1.5 — Schéma des épitaxies de type A et B de MnAs/GaAs(001), ou I’axe
[001] MnAs présente différentes inclinaisons par rapport a la surface de GaAs [27].
Les différentes relations épitaxiales figurent dans [27].

MnAs [26]. Notons que 1’épitaxie de type Ag (resp. de type B) est favorisée lorsque
la croissance est initiée par le flux d’arsenic (resp. de manganese). Dans certains
cas, les couches minces de MnAs peuvent alors étre composées de grains de type
A ainsi que de grains de type B.

L’épitaxie réalisée dans le cadre de notre étude est de type Ay puisque dans
ce cas, la couche mince présente la propriété qui nous intéresse principalement :
I’auto-organisation de la coexistence des phases « et 3 en bandes. Les conditions
de croissance donnant lieu a cette épitaxie seront données dans le paragr. 3.1.

Epitaxie MnAs/GaAs (111)

Les couches minces de MnAs sont épitaxiées sur GaAs (111) selon les rela-
tions épitaxiales suivantes : MnAs(001) || GaAs (111), MnAs [110] || GaAs [110]
et MnAs [110] || GaAs [112]. Dans ce cas, le désaccord de maille est d’environ 7-
8% dans les deux directions du plan de croissance. Ce désaccord est réduit a 0,5%
par un réseau de coincidence entre quatorze plans (010) de MnAs et 13 x 3 plans
(422) de GaAs [29]. On remarque que lorsque GaAs est clivé selon (111), les plans
Ga décrivent une structure hexagonale. Lors de cette épitaxie, la symétrie d’ordre
trois de MnAs selon la direction [001] est alors conservée.

Comme MnAs/GaAs(001), I’hétéro-épitaxie MnAs/GaAs(111) se caracté-
rise par une interface abrupte, permettant 1’injection d’électrons polarisés en
spin. Le groupe de recherche “Croissance et propriétés de systemes hybrides en
couches minces” de I'Institut des Nano-Sciences de Paris (INSP) a notamment
étudié le transport de courants polarisés en spin a travers des jonctions tunnel
MnAs/GaAs(111)/MnAs [30, 15].

Morphologie de surface

En plus des propriétés relatives au transport d’électrons, MnAs/GaAs présente
aussi un intérét da a la coexistence des phases « et 5 au voisinage de la tempéra-
ture ambiante. Les deux hétéro-épitaxies MnAs/GaAs(001) et MnAs/GaAs (111)
présentent des morphologies de surface tres différentes qui sont corrélées a cette
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FIGURE 1.6 — Images STM, obtenues a la température ambiante, de la surface de
(a) MnAs/GaAs (111) et de (b) MnAs/GaAs(001) (échantillon MnAs-280).

coexistence de phases. La microscopie tunnel a balayage (STM) montre que la
surface de MnAs/GaAs(111) s’auto-organise en terrasses triangulaires de plus de
200 nm de large [Fig. 1.6(a)]. La surface de MnAs/GaAs(001) s’auto-organise,
elle, sous forme de bandes périodiques FM/PM [Fig.1.6(b)]. Les gammes de tem-
pérature couvrant cette coexistence sont différentes pour ces deux épitaxies.

1.2.2 Coexistence des phases « et 3

La coexistence des phases « et 3 est due a la présence de contraintes dans
la couche de MnAs et a la minimisation de 1’énergie élastique associée [17]. Ces
contraintes sont induites par la différence des coefficients de dilatation thermique
de MnAs et GaAs. En effet, selon les directions, les coefficients de MnAs peuvent
étre de 10 a 100 fois plus grands que ceux de GaAs (Tab. 1.1). De plus, on re-
marque que, dans la phase «, ce coefficient est négatif selon [100] MnAs. C’est la

Coefficient de dilatation thermique (K1)

selon [100] : -1,1x10* (phase o)
MnAs 6,3x107% (phase B)
selon [001] : 2,8x10°5
GaAs 6,0x10°

TABLE 1.1 — Coefficients de dilatation thermique de MnAs et GaAs [12].
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minimisation de I’énergie élastique emmagasinée dans la couche mince, lors de la
variation en température du systeme, qui est a I’origine de la coexistence de phases.
Les contraintes élastiques issues de la différence des coefficients de dilatation ther-
mique vont modifier les parametres de maille selon les directions épitaxiales consi-
dérées précédemment. Ainsi, MnAs/GaAs(001) et MnAs/GaAs(111) montrent des
diftérences dans la coexistence de phases.

MnAs/GaAs(001)

L’ épitaxie MnAs/GaAs(001) s’effectue avec le plan de la base de 1’hexagone
perpendiculaire au plan de croissance. Ce sont donc principalement les parametres
de maille a et c qui subissent la contrainte biaxiale induite par GaAs, méme si
le parametre selon [120] subit une faible variation par rapport au MnAs mas-
sif, via la loi de Poisson. Des mesures de diffraction des rayons X (XRD) pour
MnAs (130 nm)/GaAs(001) [Fig. 1.7(b, ¢, d)] montrent I’évolution de I’intensité
réfléchie par les plans (002), (200) et (020) avec la température. Ces mesures ont
permis de suivre 1’évolution des parameétres de maille des phases « et 5 avec la
température [Fig. 1.7(e, f, g)]. Lors du refroidissement, a partir de 260 °C (tempé-
rature de croissance) jusqu’a 0 °C, MnAs passe successivement par les phases -,
3 seule, a-f3 (coexistence) a partir de 7}, ~ 40 °C avant d’arriver finalement a la
phase « seule, a partir d’environ 10 °C.
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e 40°C < T <260°C : la transition de phase -/ a lieu. Cette transition du
second ordre, a 127 °C, montre une diminution continue des parameétres de
maille. Puisque le coefficient de dilatation thermique de GaAs est 10 fois
plus faible que celui de MnAs, ce refroidissement contraint la couche mince
de MnAs en tension, dans les deux directions du plan de croissance ([001]
et [100]) : les mesures d’Adriano et al. [31] donnent a = 0,369 nm et ¢ =
0,576 nm pour la phase 3 seule a 50°C [Fig. 1.7(e)(f)(g)], alors que a =
0,368 nm et ¢ = 0,572 nm pour MnAs massif, a la méme température.

e T < 40°C : la transition de phase magnéto-structurale 5 — « du MnAs
massif a lieu a T, =~ 40°C. D’apres la Fig. 1.7(e), ’axe ¢ de la couche
mince montre une élongation d’environ 1% par rapport a sa valeur dans le
MnAs massif, menant a une contrainte en tension de la couche mince selon
[001]. Remarquons que, dans la couche mince, le coefficient de dilatation
thermique de MnAs selon 1’axe c est presque le méme que celui de GaAs
(presque constant) puisque 1’axe c est dans le plan de croissance, et donc
contraint par le substrat. En revanche, 1’évolution du parametre de maille se-
lon [120] est la méme dans la couche mince que dans le MnAs massif puis-
qu’il est libre de toute contrainte provenant du substrat (orientation hors-plan
de croissance). La particularité du systtme MnAs/GaAs(001) vient de 1’évo-
lution du parametre de maille selon I’axe a, a partir de 7),. En effet, alors que
la couche mince de MnAs est dans un état de tension pour 7' > 40°C, la
couche mince de MnAs se trouve contrainte en compression a partir de 75,
lorsque le parametre de maille selon a varie de 3,68 Aa372A [Fig. 1.7(H)].
Puis en refroidissant a partir de 7}, le parametre de maille (selon I’axe a)
de la couche mince de MnAs diminue alors que ce paramétre de maille aug-
mente dans le MnAs massif (le coefficient de dilatation thermique dans la
phase « est négatif selon [100]). L’état de contrainte en compression de la
couche mince provoque la persistance de la phase 8 au-dessous de 7}, et
donc la coexistence des deux phases : en effet, rappelons que la diminution
de a stabilise la phase [ (paragr. 1.1.2). La Fig. 1.7(f, g) montre la mesure
de deux parametres distincts correspondant aux phases o (symboles pleins)
et 8 (symboles vides).

Des expériences ont été menées dans le but d’augmenter la température critique
de la phase FM pour MnAs/GaAs(001). Les mesures de diffraction de rayons X
(XRD) réalis€es par likawa et al. montrent I’évolution de 7}, avec la déforma-
tion de la maille de MnAs [16]. Cette étude a été réalisée par I’application d’une
contrainte planaire isotrope externe dans le plan de la couche mince. Pour cela,
la déformation du matériau a été effectuée en générant de fins mouvements d’une
sphere (située sous 1’échantillon) vers des anneaux (fixant 1’échantillon par sa sur-
face). La Fig. 1.8(a) montre I’évolution du pic de diffraction correspondant a la
réflexion des plans (040) de MnAs, pour différentes contraintes. L’ application de
contraintes induit un décalage du pic vers des angles plus grands car la distance
inter-réticulaire selon [120] diminue. Il a été démontré que 1’augmentation du vo-



Couches minces de MnAs épitaxiées sur GaAs 15

(a) (b)

1.0

LLE 0.5

r £=0 1 ---0m--- g L
2F =0.16 % A ——:=0.25% u\::\
i / N\e=0.19% ] 0.0 . o

T~V 20 30 40
0 T(C)

604 606 60.8 610 61.2
20 (degree)

Normalized intensity (arb. units)

FIGURE 1.8 — MnAs/GaAs(001) : (a) Influence de la déformation de
MnAs (130 nm)/GaAs(001) sur la position des pics XRD mesurés par la réflexion
des plans (040), a 0 °C; (b) évolution de la fraction de phase a-MnAs en fonction
de la température avec et sans contrainte externe [16].

lume de la maille de la couche mince contrainte par rapport a la couche mince non
contrainte (avec c et a qui augmentent et le parametre de maille selon [120] qui
diminue) mene a I’augmentation de 7}, [16]. La Fig. 1.8(b) montre la fraction de la
phase «, déterminée a partir des mesures de XRD [Fig. 1.8(a)], en fonction de la
température, avec et sans application de contraintes externes. MnAs est caractérisé
par une augmentation de 7}, d’environ 4 °C pour une contrainte externe de 0,25%.
La distorsion de la maille permet donc d’induire une variation de la température
critique de la transition de phase a-0.

MnAs/GaAs(111)

Pour MnAs/GaAs(111), des mesures de diffraction de neutrons ont montré la
présence des phases « et 8 dans une gamme de température plus grande que pour
MnAs/GaAs(001) : entre environ 0 et 75 °C [30]. De plus, un signal de dichroisme
circulaire magnétique en absorption des rayons X (XMCD) a permis d’attribuer
les propriétés FM mesurées au-dela de T}, a la phase « [32]. Cette différence dans
la gamme de température de la coexistence de phases entre MnAs/GaAs(001) et
MnAs/GaAs(111) est liée a I’ orientation du plan de la base de I’hexagone par rap-
port au substrat. Dans le cas de MnAs/GaAs(111), la base de I’hexagone appartient
au plan de croissance de GaAs (Fig. 1.4) et subit par conséquent une contrainte iso-
trope selon [100] et [010].

En assimilant cette contrainte a une pression hydrostatique exercée sur MnAs,
des considérations thermodynamiques permettent d’expliquer la présence des
phases « et 3 entre 0 et 75 °C [32]. L’évaluation des pressions correspondant aux
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FIGURE 1.9 — Image STM représentée en 3D de la surface d’une couche mince de
MnAs/GaAs(001), montrant 1’alternance de bandes périodiques « et 3 (échantillon
MnAs-280).

déformations des parametres de maille mesurés a permis le calcul des tempéra-
tures critiques a partir du diagramme de phase de MnAs. Les valeurs de —8°C et
74 °C ont été calculées pour le début et la fin de la coexistence de phases, ce qui
corrobore les résultats experimentaux. La contrainte imposée par le substrat sur
la couche mince pour I’hétéro-épitaxie MnAs/GaAs (111) est donc le parametre
pertinent pour prolonger la phase o FM a haute température.

1.3 MnAs/GaAs(001) : auto-organisation en bandes o et 5

1.3.1 Morphologie de la surface

Lorsque MnAs est épitaxié sur GaAs(001), sa surface présente une modula-
tion en hauteur auto-organisée sous forme de bandes périodiques (Fig. 1.9). Ces
bandes sont allongées selon [001] MnAs, périodiques selon [100] MnAs et cor-
respondent a 1’alternance des phases FM « et PM [ (paragr. 1.3.3). La Fig. 1.10
montre des images obtenues par microscopie a force atomique (AFM) de la surface
de MnAs/GaAs(001) [33]. Le profil des bandes indique une amplitude i de la mo-
dulation /8 d’environ 8 nm pour une couche de MnAs d’épaisseur e ~ 130 nm.
Cette amplitude h correspond donc a environ 6% de e [Fig. 1.10(a)]. Pour le
méme échantillon, la période 1" des bandes est de 880 nm. La Fig. 1.10(b) montre
h =5nmet T = 400 nm pour e = 95 nm. Dans ce cas, h représente 5,2% de e.
Une série de mesures similaires a été réalisée pour une dizaine de couches minces
d’épaisseurs différentes, montrant une dépendance linéaire : T" = 4,8 X e [33].
Contrairement a la reproductibilité des résultats publiés concernant cette dépen-
dance de la période des bandes avec I’épaisseur de MnAs, les mesures de h rappor-
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FIGURE 1.10 — MnAs/GaAs(001) : Images AFM de la surface d’une couche mince
de MnAs de (a) 130 nm d’épaisseur et de (b) 95 nm d’épaisseur. La modulation en
hauteur de cette surface est due a la coexistence des phases « (bandes claires) et 3
(bandes foncées) [33].

tées dans la littérature montrent une grande dispersion des résultats : h représente
entre 2% [27] et 6% [33] de I’épaisseur de MnAs. Ces mesures seront comparées
aux notres dans le paragr. 3.2.1.

La Fig. 1.10(a) montre aussi la présence d’'une modulation en hauteur de la sur-
face selon [001] MnAs. Cette structure sub-micrométrique, peu commentée dans
la littérature, est en fait composée de monticules que j’ai étudiés par STM (pa-
ragr. 3.3).

La morphologie de la surface correspondant a la coexistence des phases « et 3
évolue en fonction de la température, entre environ 10 °C et 40 °C. Cette évolution
a déja fait I’objet de nombreuses études par XRD, spectroscopie optique et mi-
croscopie en champ proche [27, 34, 31]. La Fig. 1.11 montre nos mesures STM de
I’évolution de la surface de MnAs, a différentes températures couvrant la transition
de phase a-8. A 51 °C, la surface ne présente aucune modulation puisque MnAs
est dans la phase 3 seule [Fig. 1.11(a)]. Puis, le nucléation de la phase « a lieu en
refroidissant le systeme. Les bandes « sont alors visibles a 40 °C bien que celles-
ci ne soient pas arrivées jusqu’a leur coalescence dans la direction [001] MnAs
[Fig. 1.11(b)]. En diminuant la température, les bandes « s’élargissent et sont plus
rectilignes [Fig. 1.11(c)]. Elles s’élargissent jusqu’a atteindre une proportion équi-
valente aux bandes 8 a =~ 30 °C [Fig. 1.11(d)]. Puis les bandes « deviennent plus
larges que les bandes [ [Fig. 1.11(e)] pour finalement recouvrir la totalité de la
surface. La modulation de la surface sous forme de bandes disparait a ~ 10°C

[Fig. 1.11(P)].

1.3.2 Modeéele élastique de I’auto-organisation des phases « et 5

Nous avons vu précédemment que I’épitaxie de MnAs/GaAs induit la coexis-
tence des phases « et 5. La surface de MnAs/GaAs(001) reflete directement cette
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FIGURE 1.11 —Images STM de la surface d’une couche mince de MnAs de 140 nm
d’épaisseur, obtenues a différentes températures (échantillon MnAs-140).

coexistence par 1’auto-organisation d’un réseau périodique alternant des bandes o
et 8. Kaganer et al. [17, 34] ont montré que la division de la couche mince de
MnAs en deux types de domaines (contraints différemment) distribués périodique-
ment permet de minimiser I’énergie élastique présente dans MnAs.

Coexistence de phases

Lorsque la couche mince de MnAs est épitaxiée sur GaAs, ses dimensions laté-
rales sont fixées par les dimensions du substrat. Ainsi, la variation des parametres
de maille (dilatation thermique et transition de phase) induit une contrainte biaxiale
anisotrope dans le plan de croissance [Fig. 1.12(a)]. Dans le m&me temps, le pa-
rametre de maille hors-plan de croissance est libre de toute contrainte et peut re-
laxer. La coexistence de phases est alors le résultat de la compétition entre I’énergie
libre libérée a la transition de phase et I’énergie élastique emmagasinée. Pour com-
prendre I’origine de ce phénomene, on peut imaginer plusieurs scénarios. Si des
dislocations coins pouvaient étre générées, I’énergie élastique pourrait étre libérée
et la transition de phase «- pourrait alors avoir lieu de la méme maniére que pour
le MnAs massif. Mais la génération de telles dislocations est difficilement conce-
vable pour des températures proches de I’ambiante. Dans ce cas, si des dislocations
ne peuvent ni étre générées, ni bouger par glissement, la contrainte ne pourrait ni
étre libérée, ni redistribuée et la transition de phase aurait lieu de maniére uni-
forme dans toute la couche, a une température différente de celle du MnAs massif
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FIGURE 1.12 — MnAs/GaAs(001) : (a) Schéma de 1’épitaxie ; (b) Schéma des do-
maines périodiques, de période (par unité d’épaisseur) 2\ ; (c) Champ de dépla-
cement (x10) u, calculé selon la direction normale au plan de croissance, pour
différentes périodes, avec £ = 0,3 et n = 0,01 [33].

(ce qui n’est pas le cas ici). Kaganer et al. ont suggéré que le glissement, le long
de I’interface, des dislocations générées lors de la croissance pourrait redistribuer
les contraintes [17]. Dans ce cas, c’est seulement la contrainte moyenne présente
dans toute la couche de MnAs qui est fixée. Les calculs d’élasticité Kaganer et
al. montrent que le minimum d’énergie libre est atteint par la coexistence de deux
phases organisées périodiquement, présentant deux états de contrainte différents.

Afin d’expliquer la coexistence des deux phases, MnAs est considéré dans un
premier temps comme libre de s’étendre sur le substrat, c’est-a-dire que ses di-
mensions latérales ne sont pas fixées. Dans ce cas (fictif), la différence entre les
parametres de maille de GaAs et ceux de chaque phase de MnAs peut étre décrite
par deux tenseurs de contraintes internes, 7, et 7g. La différence n = 1, — 13
représente alors la contrainte issue de la transition de phase ajoutée a la contrainte
issue de la différence des coefficients de dilatation thermique entre les deux phases.
Cette derniere contribution ne peut étre négligée puisque les coefficients de dila-
tation thermique de MnAs sont de 1’ordre de 10~* K~!, c’est-a-dire trés grands
comparés a ceux de GaAs (6 x 1076 K—1). Puis en considérant le cas (réel) ou
les dimensions latérales de MnAs sont fixées par GaAs, la couche mince se re-
trouve contrainte élastiquement, ce qui nécessite d’ajouter un tenseur de contrainte
élastique pour chaque phase, notés e, et eg. Ainsi, si { représente la fraction de
la phase «, en considérant les dimensions latérales de MnAs fixées par le substrat
(impliquant une contrainte totale nulle), on peut écrire 1’état de contrainte totale de
MnAs comme :

E(Ma +ea) +(1—&)(ns+e5) =0 (1.3)

En tenant compte de ces contraintes élastiques, la densité d’énergie libre de MnAs,
f, est égale a la somme des densités d’énergie libre des phases non contraintes, f,
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FIGURE 1.13 — Evolution avec la fraction ¢ de phase « de : (a) la période/épaisseur
des domaines 2\ ,;, minimisant I’énergie élastique (trait plein) et la largeur des
domaines, égale a 2§\ pour £ < 1/2 et égale a 2(§ — 1) Apin pour & > 1/2
(trait pointillé) ; (b) I’énergie élastique calculée pour 2\, (trait plein) et sa courbe
d’ajustement parabolique (trait pointillé) [34].

et f3, et des densités d’énergie élastique E,, et g :
f=E&(fa+ Ea) + (1 =&)(fs + Ep) (1.4)

Auto-organisation des phases « et 5 en domaines périodiques

En considérant un réseau périodique (la période divisée par I’épaisseur est no-
tée 2)) de domaines élastiques alternant les deux phases « et 8 [Fig. 1.12(b)],
Kaganer et al. ont montré que la densité d’énergie libre [Eq. (1.4)] de MnAs doit
tenir compte d’un terme d’énergie élastique F, tel que :

[e’s) 2 2
Ed:2YnQZ{1—i2 [1—exp<_:n>] }Sm(mg) (1.5)

] DY (mn)2

ou Y est le module d’ Young de MnAs. Cette énergie, dépendant de la période et de
la fraction & de la phase « [Fig. 1.13(b)], présente un minimum pour 2y, si I’on
considere £ constant. Cette période des domaines rapportée a I’épaisseur de MnAs
a été calculée en fonction de £ [Fig. 1.13(a), trait continu]. Le résultat de ce calcul
montre un minimum de cette période de 5,65 (en unité d’épaisseur) pour £ = 0,5
c’est-a-dire pour des domaines « et 5 de méme largeur.
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La période des domaines dépend aussi de I’épaisseur de la couche considérée.
En effet, cette période minimisant I’énergie élastique du systeme est le résultat de
la compétition entre deux phénomenes : I’interaction domaine/substrat et 1’inter-
action domaine a/domaine (3. Le premier tend a minimiser la taille des domaines
car, pour des domaines de méme largeur, plus les domaines sont fins et plus la
contrainte est localisée a I’interface. En revanche, si les domaines sont trop fins,
ceux-ci ne permettent plus la relaxation des contraintes de chaque phase, indépen-
damment 1’'une de 1’autre. Dans ce cas, la modulation élastique qui est nécessaire
a la minimisation de 1’énergie du systéme ne peut pas avoir lieu. En revanche, des
domaines suffisamment larges permettent la relaxation des contraintes dans cha-
cune des phases, indépendamment les unes des autres. L’équilibre entre ces deux
contributions explique la dépendance de la période des domaines avec I’épaisseur
de la couche mince (Fig. 1.12).

1.3.3 Propriétés magnétiques

Nous avons vu précédemment que MnAs, dans son état massif, présente une
forte anisotropie magnéto-cristalline dans le plan contenant la base de I’hexagone.
La Fig. 1.14(a) montre la variation de 1’aimantation de MnAs/GaAs(001) avec un
champ magnétique appliqué dans les directions [100], [001] et [120] de MnAs,
dans la phase a (a 17 °C). Ces mesures, réalisées avec un dispositif supraconduc-
teur a interférence quantique (SQUID), indiquent que I’axe de facile aimantation
est selon [100] MnAs, c’est-a-dire dans la direction perpendiculaire aux bandes.
Dans cette direction, 1’aimantation est saturée pour un champ magnétique appli-
qué environ 20 et 10 fois plus faible que lorsqu’il est dirigé selon [001] et [120]
respectivement. Cela signifie que 1’axe de difficile aimantation est parallele aux
bandes (selon [001]), direction selon laquelle 1’aimantation est saturée pour un
champ d’environ 2 T. Par contre, I”’aimantation est saturée pour un champ d’environ
1 T lorsque ce dernier est appliqué selon la direction hors-plan de croissance [120],
qui peut étre alors qualifiée d’axe intermédiaire.

L’évolution de I’aimantation de MnAs(60 nm)/GaAs(001) avec la température,
durant la coexistence de phases, a été mesurée avec un SQUID [Fig. 1.14(b)] [36].
Ces résultats montrent, qu’a 1’échauffement, 1’aimantation rémanente selon 1’axe
facile a varie d’environ 650 kA/m a 0 °C (phase « seule) a environ 0 kA/m a 45 °C
(phase () [Fig. 1.14(b)-carrés vides]. Cette diminution de 1’aimantation dans les
couches minces de MnAs a pour origine trois phénomenes distincts : la diminution
de I’aimantation de la phase « avec la température ; I’apparition prématurée (par
rapport a 1’état massif de MnAs) de la phase 5 PM suivie de I’augmentation de
la fraction de cette phase au détriment de la phase o FM ; une composante de
I’aimantation selon [120].

La Fig. 1.14(b) montre la mesure de la composante de 1’aimantation rémanente
de MnAs hors du plan de croissance, selon [120] (ronds pleins). L’aimantation
selon [120] vaut environ 30 kA/m, cette valeur augmentant de quelques kA/m entre
25 et 40 °C, puis diminuant jusqu’a 20 kA/m au dela de 40 °C. La composante de
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FIGURE 1.14 — (a) Cycles d’hystérésis mesurés pour MnAs(250 nm)/ GaAs(001),
a 17°C, avec un champ appliqué dans les directions [100] (rouge), [001] (bleu)
et [120] (vert) [35]. (b) Evolution de 1’aimantation rémanente de MnAs(60
nm)/GaAs(001) avec la température, mesurée avec un dispositif supraconducteur a
interférence quantique (SQUID), selon [100] (carrés) et selon [120] (ronds) [36].

I’aimantation selon [120], présente jusqu’a 55 °C, a été attribuée par Ney ef al. a de
petits grains magnétiques résiduels, ce qui est en bon accord avec leurs mesures de
microscopie a force magnétique (MFM) [36]. Par ailleurs, une autre contribution
de I’aimantation selon [120] a été attribuée a 1’ anisotropie de forme des domaines «
qui évolue avec la température. Des mesures de diffusion magnétique des rayons X
et des calculs de 1’énergie d’anisotropie magnétique de forme ont montré qu’un
changement de configuration des domaines est énergétiquement favorable lors de
la transition de phase, passant d’un domaine orienté dans le plan a trois domaines
hors plan et ce, pour un rapport largeur/hauteur inférieur a 3 (c’est-a-dire pour des
températures comprises entre environ 25 °Cet 40 °C) [37]. Ce résultat est donc en
bon accord avec 1’augmentation de la composante de 1’aimantation selon [120]
de la Fig. 1.14(b), dans cette gamme de température. Cependant, 1’aimantation
de MnAs/GaAs(001) provient principalement de sa composante selon a pour des
températures inférieures a environ 25 °C. Notons que par la suite, les calculs de
champs magnétiques seront effectués en faisant 1’approximation d’un systeme de
MnAs/GaAs(001) aimanté de maniere homogene selon a (paragr. 3.4).

La particularité de MnAs/GaAs(001) est la corrélation entre la modulation de
la surface et les propriétés magnétiques du systeme. En effet, il a été démon-
tré par différentes techniques expérimentales [microscopie a force magnétique
(MFM) [38, 27], microscopie de photoémission d’électrons avec des rayons X
(X-PEEM) [39]] que la partie la plus haute (resp. basse) de la modulation de la
surface correspond a la phase FM « (resp. ). Nos mesures rapportées dans la
Fig. 1.15 illustrent cette correspondance par la comparaison d’images montrant
d’une part [Fig. 1.15(a)] la morphologie de la surface [images obtenues par mi-
croscopie d’électrons de basse énergie (LEEM)], et d’autre part [Fig. 1.15(b)],
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FIGURE 1.15 — (a) Image LEEM de la topographie de Fe(4 nm)/MnAs (140 nm)/
GaAs(001). (b) Image X-PEEM des domaines magnétiques du méme échantillon,
obtenue au seuil d’absorption L3 de Mn, a la température ambiante, avec le plan
d’incidence contenant 1’axe de facile aimantation [100] MnAs.

I’orientation des domaines magnétiques (image X-PEEM). Le X-PEEM nous a
permis d’imager les domaines FM en utilisant des rayons X de polarisation circu-
laire, avec le plan d’incidence (plan contenant le vecteur d’onde incident k; et la
normale a la surface) contenant I’axe de facile aimantation de MnAs ([100] MnAs).
Les zones grises correspondent a la phase PM (3 ; celles en blanc et noir, visibles
dans chaque bande FM «, indiquent que les domaines magnétiques sont orientés
parallelement et antiparallelement a 1’hélicité des photons. La taille des domaines
évolue avec la température puisque les bandes o s’élargissent lors de I’échauffe-
ment de I’échantillon. L’influence de leur taille (soit I’influence de 1’épaisseur et
de la température) sur la valeur du champ démagnétisant sera discutée dans le pa-
ragr. 3.4.2. Nous verrons alors dans quelle mesure le champ de fuite généré par ces
domaines peut étre utilisé pour renverser 1’aimantation d’une couche de fer.






Chapitre 2

Techniques expérimentales

Au cours de ce travail, trois types de techniques expérimentales ont été mises
en ceuvre :

e [’épitaxie par jets moléculaires, pour la croissance des échantillons
Fe/MnAs/GaAs(001).

e La microscopie, qui nous a permis d’observer les surfaces obtenues (micro-
scopie a effet tunnel) et d’étudier I’interface Fe/MnAs et la structure cristal-
line des différentes couches (microscopie électronique en transmission).

e Des techniques de spectroscopie dans le domaine des rayons X pour son-
der la structure électronique (spectroscopie de photoélectrons induits par
rayons X) et les propriétés magnétiques (microscopie de photoélectrons émis
par rayons X et diffusion magnétique résonante des rayons X).

2.1 Epitaxie par jets moléculaires

Ce n’est qu’a la fin des années soixante que la croissance de matériaux par
épitaxie par jets moléculaires (MBE, pour molecular beam epitaxy) a été mise en
ceuvre, principalement grice aux progres des techniques d’ultra-vide. La MBE est
une technique de croissance consistant a évaporer des atomes en direction d’un
substrat mono-cristallin. La croissance lente du cristal, dont la vitesse de dépdt est
inférieure a une monocouche atomique par seconde, permet le contrdle de 1’épais-
seur a la monocouche pres. Des orientations bien définies sont obtenues entre les
directions cristallographiques du cristal obtenu par dépdt et du substrat, ce qui est
désigné par le terme épitaxie.

Principe

Pour réaliser une croissance par MBE, les constituants élémentaires sont éva-

porés a partir de cellules a effusion, dites cellules de Knudsen (Fig. 2.1). Leur
température est controlée par des thermocouples et portée a une valeur de consigne.
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FIGURE 2.1 — Bati de croissance d’éléments III-V par épitaxie par jets molécu-
laires, disposant de la technique d’analyse in situ de diffraction d’électrons a haute
énergie.

Les charges des cellules sont chauffées par effet Joule jusqu’a sublimation, donnant
lieu a des jets atomiques ou moléculaires (Ga ou Asy par exemple). La température
des cellules contrdle les flux atomiques et par conséquent les vitesses d’intégration
des différents éléments. Ces flux permettent la formation de couches minces sur
le substrat, a la température Ty,;,. Les grandeurs thermodynamiques intervenant
lors de la croissance sont la température du substrat et la pression partielle des es-
péces incidentes. Les conditions d’ultra-vide (~ 10~ Torr) permettent d’obtenir
des surfaces ne présentant que trés peu d’impuretés superficielles. Lorsque les flux
atomiques et moléculaires atteignent le substrat, différents processus peuvent avoir
lieu :

e [’adsorption atomique ou moléculaire.
e [a dissociation éventuelle des molécules.
e [ a diffusion des atomes arrivant sur la surface.

e La fixation des atomes sur des sites cristallins (lacunes, bords de marches,
etc.) ou la nucléation de nouveaux ilots avec des atomes déja présents sur la
surface.

L’adsorption peut étre décrite par deux processus : la physisorption et la chimi-
sorption. On parle de physisorption lorsque les atomes déposés sur la surface su-
bissent une force attractive de Van der Waals. Dans ce cas, il n’y a pas de transfert
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d’électron entre les atomes adsorbés et ceux du substrat. En revanche, la chimi-
sorption fait intervenir des recouvrements d’orbitales atomiques entre les atomes
adsorbés et ceux du substrat. Lorsque I’ on fait croitre, par MBE (ou autre) un cristal
borné par une face de haute symétrie [(001) dans notre cas], les adatomes arrivent
sur la surface et diffusent plus ou moins lentement (selon la valeur de Ty,1,). L’ obs-
tacle qui arréte un adatome en train de diffuser peut étre un autre adatome. Les
deux adatomes forment alors une paire qui est a peu pres stable si la température
est suffisamment basse. D’autres adatomes vont ensuite s’ajouter a la paire qui for-
mera le noyau d’une terrasse. D’autres terrasses se forment et coalescent au bout
d’un certain temps, formant une nouvelle couche : il s’agit du mode de croissance
couche par couche, qui est le mode le plus généralement obtenu. A haute tempé-
rature, la croissance peut parfois s’opérer selon un mode dit d’écoulement stable
des marches. Dans ce cas, les adatomes vont directement se fixer sur les bords
de marches atomiques, la présence de celles-ci étant inévitable, quelle que soit la
qualité de la surface.

Dispositif expérimental

Le dispositif expérimental du groupe de I'INSP “Croissance et propriétés de
systémes hybrides en couches minces” est constitué de différents éléments permet-
tant a la fois la croissance et I’analyse de systémes variés tels que des métaux ou
bien des semi-conducteurs constitués d’éléments III-V, II-VI ou a base d’oxydes.
Chaque élément du dispositif est sous ultra-vide et les différents batis sont intercon-
nectés par un tunnel central permettant le transfert des échantillons entre chacune
des chambres de croissance ou d’analyse sous ultra-vide (Fig. 2.2).

Pour le systeme Fe/MnAs/GaAs(001), les éléments utilisés ont été :

o la chambre de préparation pour le dégazage du substrat GaAs;

e le bati de croissance III-V (II-VI) pour I’élaboration des couches minces de
MnAs (de fer et du recouvrement par ZnSe) ;

e les chambres d’analyse de microscopie a effet tunnel et de photoémission
pour la caractérisation de surface du systeme.

2.2 Techniques de microscopie

2.2.1 Microscopie a effet tunnel

N

La microscopie a effet tunnel (STM) est une technique de microscopie en
champ proche, consistant a balayer une pointe extrémement fine (terminée par
quelques atomes seulement) a moins d’un nanometre de la surface a étudier. La
restitution d’une image de la surface est faite en mesurant 1’intensité d’une inter-
action entre la pointe et la surface. Dans le cas du microscope a effet tunnel, c’est
le courant tunnel entre la pointe et la surface qui est mesuré. Ce microscope a été
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FIGURE 2.2 — Illustration du dispositif expérimental agencé et utilisé par le groupe
de 'INSP “Croissance et propriétés de systemes hybrides en couches minces”.

congu en 1981 par G. Binnig et H. Rohrer, qui ont obtenu en 1986 le prix Nobel de
physique pour cette réalisation.

L’effet tunnel

Leffet tunnel est un phénomene physique typiquement quantique. En effet, en
mécanique classique, si une particule n’a pas une énergie supérieure a celle d’une
barriere de potentiel, elle ne pourra jamais franchir cette barriere. En mécanique
quantique, cette barriere de potentiel a une probabilité non nulle d’étre franchie
méme si la particule n’a pas I’énergie suffisante pour atteindre son sommet. A
I’intérieur de la barriere, la fonction d’onde de la particule s’atténue de maniere
exponentielle (Fig. 2.3) : la probabilité de présence de la particule a la sortie de la
barriere dépend donc de la largeur de celle-ci.

Leffet tunnel peut avoir lieu pour les électrons libres d’un conducteur, si I’on
amene deux électrodes de métal a proximité I'une de I’autre sans qu’elles ne se
touchent. Pour une distance entre les deux conducteurs de moins de 1 nm, les élec-
trons qui se trouvent dans des états proches du niveau de Fermi d’un conducteur
peuvent passer, par effet tunnel, dans les états vides de 1’autre conducteur en tra-
versant la barriere de potentiel (Fig. 2.3). Si une différence de potentiel (V3,ia5) €st
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FIGURE 2.3 — Pour deux métaux séparés par un isolant, une différence de po-
tentielle Vs appliquée entre les deux électrodes donne lieu au décalage de leur
niveau de Fermi, permettant I’établissement d’un courant tunnel.

appliquée entre les deux conducteurs, les niveaux de Fermi sont décalés et un cou-
rant tunnel peut étre mesuré. La probabilité pour qu'un électron proche du niveau
de Fermi traverse la barriere par effet tunnel est proportionnelle a la tension appli-
quée et dépend exponentiellement de la largeur d de la barriere de potentiel, dont
le coefficient de transmission 7" est de la forme :

2m®
I3

T x exp (—2kd) avec k= (2.1

ou m est la masse de I’électron et ® le travail de sortie.

Principe de fonctionnement du STM en mode courant constant

Dans le cas d’un microscope a effet tunnel, 'une des électrodes est la
pointe métallique du microscope, 1’autre est 1’échantillon conducteur (ou semi-
conducteur) étudié. Un systeme d’approche permet d’amener la pointe a quelques
angstroms de la surface. On polarise alors la pointe par rapport a la surface en
appliquant une différence de potentiel V},;,5 (de 1’ordre du volt). Si la pointe est
suffisamment proche de la surface, on peut mesurer un courant tunnel.

Un systeme électronique d’asservissement pilote le mouvement de la pointe
(par I’effet piézoélectrique) dans la direction perpendiculaire & la surface, de facon
a maintenir le courant tunnel entre la pointe et la surface a une valeur de consigne
(Fig. 2.4). Pour obtenir une image, la surface est balayée avec la pointe grace aux
déplacements latéraux générés par I’ effet piézoélectrique (Fig. 2.4). Lorsque le sys-
teme détecte une augmentation du courant tunnel, il augmente la distance pointe-
surface. En enregistrant la position de la pointe au cours du balayage, on obtient
une nappe tridimensionnelle correspondant a un isocourant tunnel, qui représente
la topographie de la surface de I’échantillon.
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FIGURE 2.4 — Schéma d’un STM fonctionnant en mode courant constant : un sys-
teme d’asservissement pilote un tube piézoélectrique portant une pointe. L’ ajus-
tement en Z (par effet piézoélectrique) permet de maintenir un courant tunnel
constant entre la pointe et la surface de I’échantillon.

Microscope STM variable en température

Des images STM ont été réalisées afin de caractériser la surface de couches
ultra-minces (1-5 nm) de fer épitaxiées sur MnAs/GaAs(001). Préalablement, des
échantillons sans fer ont été étudiés pour suivre la morphologie de la surface au
cours de la transition de phase du gabarit MnAs/GaAs(001). La dépendance de
la coexistence des phases « et 5 avec 1’épaisseur de MnAs et la température a
été observée par STM (VT-STM Omicron Nanotechnology) sous ultra-vide. Les
échantillons ont donc pu étre préservés de toute contamination, depuis leur crois-
sance jusqu’a leur caractérisation. Bien que le STM utilisé soit lié a une structure
de masse importante (Fig. 2.2) et soumis a certaines vibrations, celles-ci ont pu étre
réduites grace a un systéme d’amortissement par courant de Foucault.

Par ailleurs, un cryostat ainsi que des supports chauffants solidaires du porte-
échantillons nous ont permis d’obtenir des images a différentes températures. Nos
images ont été obtenues en variant la température de 0 °C a 60 °C, couvrant large-
ment la transition de phase a-3 de MnAs.

Les images ont été réalisées en balayant la pointe en mode courant constant
(de I’ordre de 1 nA), sur des distances de plusieurs um pour la caractérisation des
bandes « et 5 (paragr. 3.2) et a 1’échelle du nanometre pour 1’étude des monticules
présents a la surface de MnAs (paragr. 3.3). Ces mesures ont été réalisées en ap-
pliquant une différence de potentiel d’environ 1 V entre 1’échantillon et la pointe.
Pour toutes les images STM présentées dans ce mémoire, la tension (positive) a
été appliquée a I’échantillon ce qui signifie que les électrons tunnel traversent la
barriere de potentiel de la pointe vers les états vides de la surface de I’échantillon.
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FIGURE 2.5 — Schéma optique permettant la formation d’une image TEM en mode
image (a gauche) et en mode diffraction (a droite).

Apres I’acquisition, les images sont analysées a I’aide du logiciel de traitement
d’images WSxM [40] qui permet notamment de calculer la rugosité moyenne de la
surface, de tracer des profils, et de déterminer les périodes caractérisant la surface
par transformée de Fourier rapide et par le calcul de fonctions d’autocorrélation.

2.2.2 Microscopie électronique en transmission

Microscopie électronique en transmission

N

La microscopie électronique en transmission (TEM) consiste & placer un
échantillon sous un faisceau d’électrons, puis a projeter son image sur un écran
fluorescent pour transformer I’image électronique en une image optique. La TEM
permet d’obtenir des images dont la résolution est de I’ordre de I’angstrom. L’ amé-
lioration de la résolution obtenue par TEM, comparée a celle obtenue par micro-
scopie optique classique, est due a la faible longueur d’onde des électrons. En effet,
alors que la longueur d’onde de lumigre visible est comprise entre 400 et 800 nm,
la longueur d’onde associée a des électrons de quelques centaines de keV peut at-
teindre quelques picometres. Notons que la résolution obtenue en TEM n’atteint
pas le picometre a cause des aberrations de I’optique électronique.

Durant le processus de formation d’une image obtenue par TEM (Fig. 2.5), les
électrons sont :
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e arrachés d’un filament par effet thermoionique ;

e accélérés dans un champ électrique par I’application d’une tension de 1’ordre
de 100kV;

e focalisés sur 1’échantillon par un systeme de lentilles électromagnétiques
(lentille condenseur) ;

e transmis et diffusés (diffractés dans le cas d’un cristal) a travers 1’échantillon
si celui-ci est suffisamment mince (de 10 a 100 nm d’épaisseur) ;

o focalisés par la lentille objectif, dont les caractéristiques sont déterminantes
pour la résolution de I’image finale ;

e projetés par un systeme de lentilles électromagnétiques (lentille projection)
sur un écran fluorescent afin d’obtenir une image optique.

Le systeme de projection est composé de lentilles permettant un agrandissement de
I’image allant de x80 a x300 000.

Dans le cas d’un échantillon cristallin, la microscopie électronique en trans-
mission offre la possibilité d’obtenir des images en mode diffraction ou en mode
image. Le mode diffraction (resp. image) est réalisé en imageant le plan focal
image (resp. le plan image) de la lentille objectif. Le passage d’un mode a 1’autre
se fait simplement en changeant la tension dans les lentilles électromagnétiques.
Le mode image peut étre obtenu en champ clair ou en champ sombre. Pour cela,
un diaphragme est placé dans le plan focal image de la lentille objectif et per-
met de sélectionner soit le faisceau transmis seulement (champ clair), soit un fais-
ceau diffracté particulier (champ sombre). L’'image obtenue en champ clair, for-
mée par les électrons non diffractés peut €tre obtenue sans diaphragme. Dans ce
cas, le contraste de I’'image peut provenir de 1’épaisseur de 1’échantillon (les zones
sombres correspondant aux zones les plus épaisses) mais aussi des éléments plus
ou moins lourds puisque la probabilité de diffusion des électrons par un atome
dépend du numéro atomique Z (zones claires obtenues pour Z faible).

On peut aussi mentionner la possibilité d’obtenir des images TEM a haute réso-
lution, issues de I’interférence entre un faisceau d’électrons diffractés et un faisceau
transmis en ligne droite.

Dans cette étude, des images TEM obtenues en mode image (champ clair) ont
permis de déterminer 1’épaisseur des couches de fer et de MnAs, et d’observer
I’interface entre ces deux couches. L’analyse cristallographique a été faite a par-
tir d’images obtenues en mode diffraction. La détermination des distances inter-
réticulaires de MnAs et du fer (par I’application de la loi de Bragg) nous a permis
d’indexer les taches observées sur les figures de diffraction. Nous avons pu ainsi
montrer |’épitaxie de MnAs/GaAs(001) et celle du fer sur MnAs/GaAs(001).
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Perte en énergie des électrons

Certains électrons perdent de 1’énergie lors leur diffusion inélastique. Il est
possible de détecter les électrons ayant subi une perte d’énergie donnée AFE. Ces
pertes d’énergie correspondent a 1’excitation des niveaux atomiques profonds (K,
L, etc.). Le spectre de perte d’énergie d’électrons (EELS) renseigne donc sur la
composition de I’échantillon, ainsi que sur sa structure électronique et atomique.

Par ailleurs, il est possible de réaliser des images a partir d’électrons ayant
perdu une certaine quantité d’énergie. Une telle image, dite filtrée en énergie (EF-
TEM), est obtenue en placant une fente de sélection en énergie dans le plan de
I’image formée par le spectrometre. Une caméra CCD, placée apres le spectro-
metre et le détecteur, est alors nécessaire pour visualiser I’image formée. Celle-ci
montre des zones claires, correspondant aux parties de I’échantillon diffusant les
électrons avec la perte d’énergie choisie. Les images EFTEM sont donc des images
montrant la composition chimique et la distribution spatiale des éléments consti-
tuant 1’échantillon. Ainsi, en filtrant les énergies aux seuils d’absorption L3 de Fe
(707 eV) et de Mn (640 eV), cette technique d’imagerie nous a permis de visualiser
Iinterdiffusion entre Fe et MnAs.

2.3 Techniques de spectroscopie

Les mesures spectroscopiques présentées dans ce travail ont été réalisées en
utilisant des rayons X, permettant dans notre cas de sonder les niveaux de cceur 2p
de Fe, Mn et As.

En préambule de la présentation des techniques spectroscopiques utilisées pour
étudier les propriétés du systeme Fe/MnAs/GaAs(001), rappelons que dans le cas
non relativiste, 1I’opérateur hamiltonien d’un électron dans un champ électroma-
gnétique contient les termes (en laissant de c6té d’autres termes comme le potentiel
atomique) :

2 2
L oA G A T g2 (2.2)
2m 2m  m 2m
ou A est le potentiel vecteur du champ [décrit dans la jauge de Coulomb (div A =
0)], p est I'impulsion de I’électron, q et m sont respectivement la charge et la masse
de I’électron. L’équation (2.2), valable pour des énergies de photons faibles par
rapport 4 I’énergie de masse de 1’électron, fait intervenir un terme en p? (énergie
cinétique de 1’électron) et les termes décrivant 1’interaction entre les rayons X et
Iélectron : p - A et A2

En considérant une onde électromagnétique de pulsation w et de vecteur
d’onde k, les équations de Maxwell et le traitement quantique de la lumiere [41]
conduisent a I’expression du potentiel vecteur :

h
A(r,t) = Z mek {ap exp [—i(wpt — k- r)] + c.c.} (2.3)
k
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ol ag et az sont les opérateurs de création et d’annihilation de photons, ol € est le
vecteur unitaire de la polarisation de la lumiére, et ot V' est le volume du systeme.
L’interprétation physique de I’Eq. (2.2) indique que le terme en p - A correspond a
I’absorption (terme en a,Jg) et a I’émission (terme en ag) d’un photon. Le terme en
A? fait intervenir un terme en akaz, correspondant a la disparition puis a la création
d’un photon, décrivant la diffusion Thomson. Ces termes d’interaction entre les
rayons X et la matiere sont considérés comme des perturbations de 1’hamiltonien
de I’électron.

Au premier ordre de la théorie des perturbations, le terme en A de 1’Eq. (2.2)
est négligeable devant le terme en p - A. La probabilité de transition par unité de
temps I'; y d’un état initial |7) (d’énergie E;) vers un état final | f) (d’énergie E)
est donnée par la regle d’or de Fermi :

2 .
Lo = - |(fp- Al)Po(h — By + B) 24)

Outre la conservation de 1’énergie 6(hv — E; + E;), le moment cinétique est
conservé, impliquant certaines restrictions (régles de sélection) lors d’une transi-
tion électronique. Dans I’approximation dipolaire électrique, les regles de sélection
sont: Al = +1, Aj = 0,£1, As = 0 et Am = 0,+1. La derni¢re de ces regles
dépend de la polarisation du champ électrique de la lumiére : Am = 0 pour une
polarisation linéaire selon 1’axe de quantification ; Am = +1 pour une polarisa-
tion circulaire gauche et Am = —1 pour une polarisation circulaire droite, pour
des photons se propageant dans la direction de quantification. Cette dépendance
en polarisation des transitions dipolaires est a I’origine du dichroisme magnétique.
Nous verrons que cet effet est utilisé pour obtenir un contraste magnétique par
microscopie par photoémission d’électrons par rayons X (paragr. 2.3.3).

2.3.1 Spectroscopie de photoélectrons induits par rayons X

La spectroscopie de photoélectrons induits par rayons X (XPS) consiste & exci-
ter par du rayonnement monochromatique les atomes d’un échantillon et a détecter
les électrons émis, ou photoélectrons. Cette spectroscopie est sensible aux proprié-
tés électroniques et chimiques des matériaux.

Principe

Linteraction principale entre les rayons X et la matiere est I’effet photoélec-
trique, au cours duquel un atome absorbe un photon d’énergie hv et émet un élec-
tron (Fig. 2.6). Si L est I’énergie de liaison de 1’électron, I’énergie cinétique E,
de I’électron émis est donnée par la relation de la conservation de I’énergie :

hv = E. + E; 4+ $gepn (2.5

ol P, est le travail de sortie de I’échantillon. Connaissant hv et ¢, I’analyse de
I’énergie F. permet de déterminer E;. L’énergie de liaison d’un électron est propre
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FIGURE 2.6 — Principe de la spectroscopie de photoélectrons par rayons X.

a I’élément et fait de la XPS une technique sensible a la composition chimique des
matériaux. La XPS est aussi sensible a I’environnement chimique des atomes car
I’énergie des niveaux électroniques dépend de cet environnement. Dans notre cas,
cette technique a été utilisée afin de détecter I’interdiffusion entre le Fe/MnAs.

Le transport vers le vide d’un photoélectron (créé dans un solide) est limité par
la distance moyenne A qu’il peut parcourir avant une collision inélastique, appelée
libre parcours moyen. L’intensité des pics de photoémission dépend donc de la
profondeur d’émission d selon la loi d’atténuation :

d
I =1Ipexp (_)\COSH> (2.6)

ou [ est I'intensité mesurée, Iy ’intensité du signal, d la profondeur et 6 1’angle
entre la direction du photoélectron et la normale a la surface. Le libre parcours
moyen limite donc la profondeur qu’il est possible de sonder par XPS [Fig. 2.7(b)].
Il dépend essentiellement de 1’énergie cinétique [Fig. 2.7(a)] et reste inférieur a
environ 20 A dans la gamme d’énergie usuellement utilisée. La XPS est donc une
technique d’analyse de surface.

Expériences réalisées pour Fe/MnAs

Les mesures XPS nécessitent une source de rayons X pour exciter les atomes de
I’échantillon. Les spectres XPS ont été obtenus avec la raie Ko (hv = 1486,6 eV)
d’une source d’aluminium non monochromatique. Un analyseur électrostatique hé-
misphérique a permis de filtrer 1’énergie cinétique des photoélectrons.

Apres avoir contr6lé la propreté de la surface de 1’échantillon en mesurant les
spectres XPS des niveaux de coeur C 1s et O 1s, nous avons mesuré les spectres 2p
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FIGURE 2.7 — (a) Evolution du libre parcours moyen A des électrons avec leur éner-
gie cinétique F.. (b) Probabilité P pour qu’'un électron de profondeur d atteigne la
surface d’un solide. Le pourcentage d’électrons provenant d’une profondeur infé-
rieure a d est obtenu en intégrant P entre O et d.

de Fe, Mn et As; dans un premier temps pour MnAs seul (spectre de référence),
puis pour différents recouvrements du fer : 2 nm, 5 nm et 8 nm.

L’analyse des spectres ainsi obtenus a été réalisée apres la soustraction du fond
continu dii aux électrons secondaires selon la méthode proposée par Shirley [42],
considérant qu’a une énergie donnée, le fond continu est proportionnel a I’intensité
intégrée de ’ensemble des photoélectrons situés aux énergies cinétiques immé-
diatement supérieures. Pour détecter une éventuelle interdiffusion entre le fer et
MnAs, nous avons porté notre attention sur :

o la forme des pics 2p de Mn, As et Fe, afin de détecter un éventuel change-
ment d’environnement chimique de ces atomes lors des trois recouvrements
successifs de fer.

e I’intensité des pics mesurée et son évolution pour les trois recouvrements de
fer. En ’absence d’interdiffusion, 1’intensité€ devrait suivre la loi d’atténua-
tion (2.6). Dans notre cas, cosf = 1 car les photoélectrons analysés sont
ceux émis dans la direction normale a la surface de 1’échantillon.

2.3.2 Techniques de mesures magnétiques : utilisation du rayonne-
ment synchrotron

Les sources de rayonnement synchrotron, outre un flux de photons trés impor-
tant, offrent une accordabilité en énergie et une polarisation des photons, ce qui a
permis de développer de nouvelles techniques de caractérisation spectroscopique
et magnétique des matériaux. L’énergie des photons, pouvant €tre accordée aux
seuils d’absorption d’éléments spécifiques, permet d’obtenir une sélectivité chi-
mique et de discriminer, dans des systeémes multicomposants, les propriétés rela-
tives a chaque élément séparément. La possibilité de disposer de rayonnements
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polarisés a mené au développement des techniques de dichroisme magnétique,
d’abord dans I’absorption des rayons X (XMCD, XMLD), puis avec des exten-
sions aux techniques de photoémission, diffusion élastique et inélastique. Toutes
ces approches permettent des études magnétiques avec une sensibilité chimique.
Dans notre étude du systeme Fe/MnAs/GaAs(001), nous avons utilisé la diffusion
magnétique résonante des rayons X et la microscopie par photoémission d’élec-
trons avec des rayons X.

2.3.3 Microscopie par photoémission d’électrons avec des rayons X

La microscopie par photoémission d’électrons avec des rayons X (X-PEEM)
consiste a former une image d’un échantillon par détection des électrons émis suite
a D’absorption d’un photon. Dans le cas le plus courant, ot ’on n’analyse pas
I’énergie des photoélectrons, I’image est formée principalement par les électrons
secondaires. L’intensité mesurée peut alors étre considérée comme proportionnelle
a I’absorption locale des rayons X incidents. Un premier mécanisme de contraste
est lié a I’énergie des photons incidents, laquelle peut étre accordée au seuil d’ab-
sorption d’un élément spécifique qui donne lieu a un contraste chimique. Nous
verrons par la suite comment la polarisation des photons peut étre utilisée pour
induire en plus un contraste magnétique. Notons que la topographie de la surface,
perturbant la trajectoire des électrons, peut étre une source de contraste des images.
Le libre parcours moyen des électrons photoémis fait de la X-PEEM une technique
relativement sensible a la surface des échantillons.

Principe

Pour des domaines FM, le contraste magnétique obtenu par X-PEEM est issu
du dichroisme magnétique circulaire (XMCD), nécessitant I’ utilisation de rayons X
polarisés circulairement. Une maniére intuitive de voir ’origine du dichroisme
magnétique dans les métaux de transition 3d est de considérer la probabilité de
transition d’un électron de spin donné, induite par 1’absorption d’un photon pola-
risé circulairement a 1’énergie de I’un des deux partenaires spin-orbite du seuil 2p
(Fig. 2.8) [44]. Une polarisation circulaire droite excite 62,5% d’électrons spin-
down (37,5% d’électrons spin-up) au seuil L3 et 75% spin-up (25% spin-down) au
seuil Lo. A chaque seuil, ces proportions sont inversées pour une polarisation cir-
culaire gauche. On fait de plus I’hypothese que dans le processus d’absorption, la
densité d’états vides a caractere 3d se comporte comme un détecteur de spin, c’est-
a-dire que chaque état vide a spin donné peut accueillir seulement un électron de
méme spin. On voit alors que si le matériau n’est pas magnétique (c’est-a-dire si la
bande vide possede, pour chaque énergie, autant d’états de spin opposés), 1’inver-
sion de la polarisation de la lumiere ne comporte aucune variation de la probabilité
d’absorption. Mais, si les densités d’états vides spin-up et spin-down différent, une
inversion de I’hélicité des photons conduira a une différence d’absorption avec un
signe opposé aux seuils Lo et L3 (Fig. 2.9).
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FIGURE 2.8 — Modele décrivant le XMCD en deux étapes : 1o Des électrons des
niveaux de coeur 2p sont excités lors de 1’absorption de photons polarisés circulai-
rement droite ou gauche. Leur polarisation en spin dépend du seuil d’absorption Lo
ou L3 et de la polarisation des photons. 2e La bande 3d agit comme un détecteur
de spin selon la densité des états vides spin-up et spin-down [43].

L’exploitation de I’effet de dichroisme circulaire permet donc d’étendre de ma-
niere naturelle la technique de X-PEEM a I’imagerie magnétique. Le contraste
magnétique d’une image est obtenu par soustraction de deux images mesurées soit
pour des hélicités opposées de la lumiere (droite et gauche), soit pour des éner-
gies correspondantes aux deux composantes spin-orbite du seuil (L2 et L3), ou
encore en combinant ces deux procédés. Les zones claires et sombres de I’image
correspondent alors a des directions opposées de 1’aimantation locale par rapport
au vecteur d’onde des photons incidents. Les zones grises sont liées soit a une
aimantation perpendiculaire a cet axe, soit a une aimantation nulle.

Mesures X-PEEM réalisées pour Fe/MnAs/GaAs(001)

Les images X-PEEM ont été obtenues au synchrotron Swiss Light Source (Vil-
ligen, Suisse), sur la ligne de lumiere Surfaces/Interfaces Microscopy (Annexe
C). Les mesures ont été réalisées en irradiant 1’échantillon Fe/MnAs/GaAs(001)
sur quelques dizaines de pm? afin d’éclairer tout le champ de vue du micro-
scope. Les électrons photoémis ont été accélérés a —20 keV (tension appliquée a
I’échantillon), collectés, multipliés puis projetés sur un écran phosphorescent afin
de convertir les photoélectrons en photons (Fig. 2.10). Une caméra CCD a finale-
ment été utilisée pour faire une image de la distribution spatiale de I’absorption de
I’échantillon.
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FIGURE 2.9 — Spectres d’absorption X mesurés aux seuils d’absorption Lo 3 du fer,
pour le systeme Fe(3 nm)/W(110). Ces spectres ont été obtenus avec des rayons X
polarisés circulairement droite (C") et gauche (C ™). Le signal dichroique XMCD
correspond a la différence des deux spectres d’absorption (aire en vert) [45].

Les mesures ont été réalisées avec 1’axe de facile aimantation de MnAs (se-
lon [100]) appartenant au plan d’incidence (plan contenant le vecteur d’onde des
photons incidents et la normale a la surface) (Fig. 2.10). L’angle entre le vecteur
d’onde des photons et la surface de 1’échantillon est d’environ 16°, donnant un
contraste magnétique des images issu principalement de 1’aimantation dans le plan
de la surface.

2.3.4 Diffusion magnétique résonante des rayons X

La diffusion élastique des rayons X est une technique de choix pour I’étude
de I’ ordre structural au niveau atomique et microscopique. Habituellement, on tra-
vaille a une énergie de photon fixe et on s’intéresse a la corrélation entre la structure
de I’échantillon et la distribution angulaire de I’intensité diffusée. En introduisant
I’énergie du photon comme variable de la mesure, on peut obtenir des informations
sur la réponse optique de 1’échantillon. Le balayage de I’énergie sur une région
comprenant des résonances de coeur amene a ce que 1’on appelle la diffraction ano-
male, ou diffusion résonante. L’ aspect important a souligner est que, dans ce cas,
on dispose d’une spectroscopie : les mesures d’intensité diffusée donnent des infor-
mations, non seulement sur la distribution de la densité de charge, mais aussi sur les
propriétés électroniques d’un élément spécifique dans 1’échantillon. Comme dans
le cas de I’absorption X, I'utilisation de photons polarisés élargit le champ d’ap-
plication de la technique, pour inclure notamment les études de magnétisme. On
parle alors de diffusion magnétique résonante, ou XRMS (X-Ray Resonant Ma-
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FIGURE 2.10 — Illustration des mesures X-PEEM pour Fe/MnAs/GaAs(001) mon-
trant le principe de fonctionnement du microscope a photoémission d’électrons et
la configuration dans laquelle nos mesures ont été réalisées. Les rayons X polari-
sés circulairement incidents sur 1’échantillon a 16° par rapport a la direction [100]
(axe de facile aimantation de MnAs) et perpendiculairement a la direction [001]
(axe parallele aux bandes).

gnetic Scattering). Les effets magnétiques sur la diffusion élastique des rayons X
polarisés (diffraction de Bragg, réflectivité spéculaire ou diffusion diffuse) sont
fortement renforcés en condition de résonance. Dans la suite, nous nous intéres-
serons aux énergies des photons correspondant aux résonances 2p — 3d (seuils
d’absorption Lo 3) de Fe et Mn.

La diffusion magnétique résonante

L’interaction entre les rayons X et les moments magnétiques portés par les élec-
trons dépend de 1’énergie des photons incidents. Hors résonance, cette interaction
donne lieu a une diffusion magnétique de faible intensité comparée a la diffusion
par la charge des électrons (diffusion Thomson). Lorsque 1’énergie des photons est
accordée a une résonance, une dispersion anomale apparait. L’effet de résonance
dans la diffusion magnétique a été observé pour la premiere fois par Namikawa et
al. en 1985 sur du nickel ferromagnétique [46]. Ces résultats peuvent étre décrits
par la théorie développée par Hannon et Trammell [47, 48]. Dans une approche
cinématique, I’intensité diffusée s’écrit :

I x \Zf(rn) exp(iq - 1) |? (2.7)
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ou f(ry) est I’'amplitude de diffusion atomique au site r,, et q est le moment trans-
féré :

q= ksc - kin (2-8)

ou kg et kj,, sont respectivement les vecteurs d’onde des faisceaux diffusé et inci-
dent. L’ amplitude de diffusion atomique peut s’écrire comme :

[ fot+ f+ "+ fmes (2.9)

Le premier terme fy de cette expression correspond a la diffusion Thomson; f’
et f” correspondent aux termes résonants relatifs a la dispersion et a 1’absorp-
tion ; f™?8 représente la contribution magnétique (résonante et non résonante). Au
voisinage d’un seuil d’absorption, le terme magnétique résonant domine le terme
magnétique non résonant. On peut exprimer 1’amplitude de diffusion par :

J = fo+ fres (2.10)

ol fres regroupe tous les termes résonants.
Pour les transitions dipolaires, f;es prend la forme :

fres = fE1 < (&% - &) [F11 + F1-1]
— i (85 X &n) -m[F — 1]
+ (& -m) (& -m)[2F — F11 — F11] (2.11)

ol &;, et &, sont respectivement les vecteurs unitaires de la polarisation des fais-
ceaux incidents et diffusés, et m est le vecteur unitaire de 1’aimantation dans la
direction de quantification. Les fonctions Fj; sont liées directement aux sections
efficaces d’absorption pour les transitions considérées, avec un changement du
nombre quantique magnétique M () égal a —1, 0 ou +1. Fy et F1_; décrivent
I’absorption d’un photon polarisé circulairement (hélicité positive ou négative) qui
se propage le long de I’axe de quantification; Fiy décrit I’absorption d’un pho-
ton polarisé linéairement. Dans la suite, nous identifierons 1’axe de quantification
a I’aimantation de I’échantillon. Dans I’Eq. (2.11), le premier terme du membre
de droite ne dépend pas de 1’aimantation : il représente la contribution résonante a
I’amplitude de la diffusion Thomson. Les autres termes dépendent de 1’ orientation
relative entre 1’aimantation et la polarisation des photons entrants et sortants. Le
deuxieme terme, lié a la différence de probabilité de transition selon la polarisation
circulaire droite ou gauche des photons, n’intervient qui si le coefficient F1; — F1 1
est non nul. Sa dépendance linéaire en m conduit a une sensibilité a I’ordre FM.
Le troisieme terme, quadratique en m, est lié¢ au dichroisme magnétique linéaire
en absorption. Cette contribution est toujours tres faible et difficilement observable
dans les systemes métalliques 3d et sera donc négligée par la suite.
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FIGURE 2.11 — Schéma de la configuration des mesures XRMS réalisées pour
Fe/MnAs/GaAs(001), montrant la périodicité T des bandes a et 5-MnAs, la di-
rection du champ magnétique H, 1, le moment transféré q et ses composantes ¢,
et q.. En utilisant des photons polarisés circulairement droite et gauche, les me-
sures XRMS sont sensibles a la composante = de I’aimantation, ¢’est-a-dire selon
la direction de facile aimantation.

Les mesures XRMS pour le systeme Fe/MnAs/GaAs(001)

Les mesures consistent a détecter I’intensité diffusée pour différentes géomé-
tries. L’intensité diffusée dépend de I’énergie des photons et du moment transféré.
L’intensité diffusée varie aussi selon la direction d’aimantation du matériau consi-
déré selon ’Eq. (2.11).

On définit le plan d’incidence comme étant le plan contenant k;,, et la normale
n a la surface. Le plan de diffusion correspond au plan contenant les faisceaux
incident et diffusé (Fig. 2.11). Quand les deux plans coincident, on parle de géo-
métrie coplanaire, qui est la configuration utilisée pour toutes nos mesures. Dans
la phase « et jusqu’a environ 25 °C, I’aimantation de MnAs est majoritairement
dans le plan de la surface et son axe de facile aimantation est selon [100] MnAs
(direction perpendiculaire aux bandes « et 3). La plupart des mesures ont donc été
réalisées avec le plan de diffusion contenant cette direction. Les composantes du
moment transféré parallele (g,) et perpendiculaire (g.) a la surface de I’échantillon
peuvent étre écrites comme :

Qo = 2; [cos(20 — 6in) — cos(0hn)] (2.12)
. = 2; [sin(20 — Oin) + sin(6in)] (2.13)

Le systtme Fe/MnAs/GaAs(001) présente une modulation de surface, dépendant
de la température et liée a la coexistence des phases « et 5-MnAs. Nous avons
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donc mesuré I’'intensité diffusée afin d’obtenir des informations structurales et ma-
gnétiques en fonction de la température.

Les propriétés structurales. Les propriétés structurales de nos échantillons et
particulierement la période des bandes « et /3 ont été sondées en balayant I’échan-
tillon en angle, a 26 constant, ¢’est-a-dire pour une position du détecteur fixée
(rocking scan). Dans cette géométrie, les rayons X sont diffractés par la présence
d’une structure périodique latérale menant a la mesure de pics de Bragg, selon
I’équation :

mA = 27 sin 0 sin A6 (2.14)

ou m est I’ordre de diffraction, A est la longueur d’onde des photons, T est la
périodicité de la structure sondée et 26 est ’angle de diffusion A0 = 6;, — 0,
représentant la déviation de la condition spéculaire (fy, = 65.) (Fig. 2.11).

Le systtme Fe/MnAs/GaAs(001) est auto-organisé périodiquement selon
[100] MnAs (bandes « et 3) et selon [001] MnAs (monticules). Nous avons donc
réalisé des balayages en ¢ afin de détecter les pics de Bragg relatifs a ces périodi-
cités. La position en g de ces pics est donnée par :

_271'

T (2.15)

qi
ou 7T; est la période sondée et ¢ la composante x ou y selon la direction de la
périodicité. Ainsi nous avons pu déterminer :

e la périodicité des bandes en effectuant des rocking scans en ¢, pour un plan
d’incidence perpendiculaire a la direction des bandes (configuration de la
Fig. 2.11);

e la périodicité des monticules par la réalisation de rocking scans en g,, pour
un plan d’incidence perpendiculaire aux monticules.

Ces mesures ont été réalisées a différentes températures pour suivre 1’évolution
de la modulation de la surface pendant la transition de phase a-3 que ’on a pu
directement corréler aux propriétés magnétiques du systéme.

Les propriétés magnétiques. [’évolution de la réflectivité spéculaire avec un
champ magnétique extérieur nous a permis d’obtenir des cycles d’hystérésis. De
cette maniere, nous avons pu déterminer les grandeurs magnétiques caractéris-
tiques :

e M, /Mj, qui est le rapport entre 1’aimantation rémanente (en champ nul) et
I’aimantation a saturation ;

o le champ coercitif H,., défini comme étant le champ magnétique pour lequel
I’aimantation est nulle ;
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e le champ saturant H, correspondant au champ magnétique a partir duquel
I’aimantation est constante.

Les mesures magnétiques sont souvent présentées sous la forme de taux d’asymé-
trie : (I — Imoy)/Imoy pour les cycles d’hystérésis et (I —I_) /(I +1_) pour les
mesures d’aimantation en fonction de la température, ou [ est I'intensité diffusée,
I1noy €tant la valeur de la réflectivité spéculaire moyennée sur un cycle entier, I
et I_ étant respectivement les réflectivités mesurées pour un champ appliqué pa-
rallelement ou antiparallelement a 1’hélicité des photons polarisés elliptiquement.
Contrairement aux mesures classiques d’aimantation (SQUID, VSM), ol I’aiman-
tation mesurée provient de tout I’échantillon, la XRMS nous a permis, en mesurant
I’intensité diffusée aux seuils d’absorption L3 de Mn et de Fe, de déterminer 1’ai-
mantation de chacune des deux couches séparément. Nous avons alors pu comparer
et corréler les propriétés magnétiques de la couche de fer a celles de MnAs.

Instrumentation

La XRMS nécessite une source de rayons X polarisés accordable en énergie
ainsi qu’un instrument d’analyse permettant de faire varier les angles faisceau
incident-échantillon et échantillon-détecteur. Nos mesures ont été réalisées au syn-
chrotron ELETTRA (Trieste, Italie), sur la ligne de lumiére Circular Polarization
(CiPo) (Annexe C). Le monochromateur utilisé couvre la gamme d’énergie 5 -
1000 eV. Dans notre cas, I’énergie a été balayée entre environ 630 et 760 eV, in-
cluant les seuils d’absorption L3 de Mn (640 eV) et de Fe (707 eV).

Les mesures ont été effectuées en utilisant le réflectometre ultra-vide
IRMA [49], caractérisé par un plan de diffusion vertical. L’intensité diffusée a été
détectée par une diode GaAs. Les mesures ont été effectuées en placant une fente
verticale devant le détecteur afin de limiter 1’acceptance angulaire du détecteur a
environ 0,08 °. Dans les cas ol I’intensité mesurée était trop faible, 1’utilisation
d’un multiplicateur d’électrons a été nécessaire.

Nous avons réalisé des mesures XRMS en fonction de la température puisque
I’auto-organisation du systeme étudié Fe/MnAs/GaAs (001) dépend de la tempé-
rature. Pour cela, un dispositif a effet Peltier, monté sur le porte-échantillon, nous
a permis de faire varier la température du systeme entre environ —10 °C et 80 °C,
gamme de température suffisante pour couvrir la coexistence des phases « et [3-
MnAs (10°C-40°C).

Les propriétés magnétiques ont été mesurées en appliquant un champ ma-
gnétique extérieur produit par un électroaimant en fer a cheval, fixé sur le porte-
échantillon (champ maximal d’environ 0,2 T). Ce champ est suffisant pour saturer
I’aimantation des couches minces de MnAs et de Fe, dont les champs coercitifs
sont inférieurs a 50 mT suivant I’axe de facile aimantation.



Chapitre 3

MnAs/GaAs(001) : gabarit
corrélant morphologie de surface
et magnétisme

Les couches minces de MnAs épitaxiées sur GaAs (001) montrent une auto-
organisation des phases « et /3, qui alterne ces phases sous forme de domaines
périodiques. Cette coexistence de phases provoque une modulation verticale de la
surface en bandes « et 3, corrélées aux domaines. L utilisation d’une telle sur-
face comme gabarit magnétique pour un dépdt FM a été imaginée dans le but de
controler la direction de 1’aimantation de cette couche, sans appliquer de champ
magnétique extérieur. Il s’agit ici d’utiliser le champ dipolaire généré par la forme
des domaines de MnAs pour renverser I’aimantation d’une fine couche de fer. Il a
donc été nécessaire de caractériser la surface du gabarit MnAs/GaAs(001) et d’es-
timer le champ de fuite généré par les domaines a-MnAs.

Tout d’abord, le protocole de croissance des échantillons sera donné. La ca-
ractérisation STM de la morphologie de la surface de MnAs sera ensuite présen-
tée. Enfin, les calculs du champ magnétique généré par les domaines a-MnAs se-
ront exposés. Ils permettront de déterminer les conditions optimales (température,
épaisseur de MnAs) pour lesquelles le champ magnétique généré par MnAs est le
plus intense et donc susceptible de renverser I’aimantation d’une couche de fer.

3.1 Croissance épitaxiale de couches minces de MnAs sur
GaAs(001)

La croissance de MnAs sur GaAs(001) est réalisée par épitaxie par jets mo-
Iéculaires (MBE), technique permettant 1’élaboration de couches minces de haute
qualité cristalline, ce qui est déterminant pour certaines propriétés magnétiques qui
nous intéressent, a savoir : le champ coercitif, I’aimantation rémanente et I’aniso-
tropie magnéto-cristalline de MnAs.
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FIGURE 3.1 — Structure cristalline de MnAs/GaAs(001) et relations épi-
taxiales pour une croissance de type Ag : MnAs(010) | GaAs(001),
[001] MnAs || [110] GaAs et [100] MnAs || [110] GaAs.

Nous avons vu précédemment (paragr. 1.2.1) que cette épitaxie peut étre obte-
nue malgré le fort désaccord de maille, avec les orientations épitaxiales (type Ag) :
MnAs (010) || GaAs (001), [001] MnAs || [110] GaAs et [100] MnAs || [110] GaAs
(Fig. 3.1). Cela est possible car I’épitaxie est réalisée a basse température, avec une
température du substrat (7,1,) d’environ 250 °C. La croissance de nos échantillons
a été réalisée selon le protocole expérimental permettant I’établissement de 1’épi-
taxie de MnAs sur GaAs(001) de type Ag et ce, afin d’obtenir 1’auto-organisation
des bandes « et 5 nécessaire pour disposer d’un gabarit magnétiquement actif. Ce
protocole est décrit ci-dessous.

Le substrat est préalablement dégazé a environ 200 °C dans une chambre de
traitement sous ultra-vide. L’ élaboration des couches minces MnAs/GaAs (001) se
fait en trois étapes : désorption de I’oxyde en surface de GaAs ; croissance d’une
couche tampon de GaAs ; croissance de MnAs. Chacune de ces étapes est réalisée
en vapeur saturante d’arsenic, dont la pression partielle est maintenue a environ
1 x 10~ Torr, pendant et hors phase de croissance. Pour cela, la température de
la cellule d’arsenic est ajustée entre environ 170 et 200 °C. L’évolution de la sur-
face est suivie in situ par diffraction d’électrons de haute énergie en géométrie de
réflexion (RHEED) (Fig. 3.2).

La désorption de I’oxyde natif de GaAs commence a partir de T, ~ 550 °C.
Cette étape est réalisée avec un léger flux d’arsenic pour ne pas dégrader la sur-
face. Afin de s’assurer de la complete désorption de 1’oxyde, le substrat est chauffé
jusqu’a 600 °C.
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FIGURE 3.2 — Diagrammes RHEED enregistrés selon [110] et [110] GaAs, mon-
trant les reconstructions (2 x 4) et ¢(4 x 4) de GaAs et les lignes correspondant
aux parametres a de MnAs.

Ensuite, le substrat est porté a environ 550 °C et une reconstruction (2 x 4)
de la surface de GaAs est obtenue (Fig. 3.2). Cette reconstruction de surface est
préservée durant la croissance de GaAs. Apres la croissance de la couche tampon,
un recuit d’environ 10 min (sous un flux d’arsenic) est réalisé a 600 °C afin de
lisser la surface. L’épitaxie de MnAs monophasée de type Ay nécessite 1’obten-
tion d’une surface de GaAs riche en arsenic ¢(4 x 4) et la formation de diméres
As-As [50]. Pour cela, la température de GaAs est lentement abaissée a 500 °C
(environ 2 °C/min) comme cela a été décrit par Arai ef al. [50]. Puis cette recons-
truction est stabilisée par un recuit a 350 °C pendant environ 3 heures.

La croissance de MnAs est réalisée sur le substrat porté a environ 250 °C, en
deux étapes : la premilre consiste a amorcer la croissance en réalisant une di-
zaine de monocouches a une vitesse de croissance relativement lente comparée a la
deuxieme étape, la croissance de MnAs proprement dite (environ 3 nm/min). Cette
méthode permet de diminuer la rugosité de la surface en jouant sur la mobilité des
adatomes. Il est important de préciser ici que 1’épitaxie de type Ay est favorisée
si cette croissance est initiée par le flux d’As. On peut constater I’établissement
d’une croissance couche par couche et monophasée Ay par 1’apparition de lignes
RHEED caractéristiques de MnAs pour cette épitaxie (Fig. 3.2).

Apres la croissance, 1’échantillon est recuit a environ 300 °C pendant une di-
zaine de minutes dans le but de lisser la surface.

Des mesures de diffraction de rayons X (XRD) en géométrie 6 /26 nous ont per-
mis de vérifier la relation épitaxiale obtenue dans la direction normale a la surface
des couches. Les directions selon lesquelles les interférences sont constructives
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FIGURE 3.3 - Diffractogramme de rayons X (0/20) montrant 1’épitaxie
MnAs/GaAs (001).

(pics de diffraction) sont déterminées par la loi de Bragg : 2dsin § = nA, ou d est
la distance inter-réticulaire, 6 est la moitié de 1’angle entre le faisceau incident et
le détecteur, n est I’ordre de réflexion et A est la longueur d’onde des rayons X
[1,54 A ici (Cu Ka)]. Les pics mesurés pour des angles 26 de 27,8, 57,3 et 92,2°
[Fig. 3.3(b)] sont en bon accord avec les valeurs calculées (27,6°, 57,1° et 91,6° res-
pectivement) en considérant la réflexion des rayons X par les plans {010} a-MnAs.
Ce diffractogramme confirme que les plans (010) de MnAs sont bien paralleles aux
plans (001) de GaAs. Nous avons pu de la méme maniere indexer les pics issus de
la diffraction des rayons X par les plans (002) et (004) du substrat GaAs. Les pics
mesurés a 20 = 92,2° (phase o) et a 20 = 93,42° (phase () montrent la coexistence
des deux phases a la température ambiante.

Apres avoir effectué la croissance des couches minces de MnAs, 1’analyse de la
surface obtenue est réalisée par STM. Le transfert des échantillons entre la chambre
de croissance et la chambre d’analyse STM se fait sous ultra-vide. La surface de
I’échantillon est ainsi préservée de toute contamination, par le carbone et I’oxygene
notamment.

3.2 Surface auto-organisée et coexistence de phases dé-
pendante de la température

Comme nous I’avons vu dans le paragr. 1.3, les couches minces de MnAs épi-
taxiées sur GaAs (001) montrent une auto-organisation des phases « et 3, entre
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FIGURE 3.4 — (a) Image STM obtenue a 22 °C (échantillon MnAs-280). (b) Profil
réalisé a partir de (a), montrant la modulation /3 de la surface selon la direction
[100] MnAs. (¢) Schéma de 1’auto-organisation en bandes des domaines « et 3.

environ 10°C et 45 °C. Celle-ci est directement observable par STM puisqu’elle
provoque la modulation de la hauteur de la surface, alternant périodiquement des
bandes « et 5. La Fig. 3.4(a) est une image STM, obtenue a la température am-
biante, de la surface d’une couche de MnAs de 280 nm d’épaisseur (noté MnAs-
280; cette notation sera utilisée pour les différents échantillons analysés par la
suite). Celle-ci montre les bandes « (bandes claires) et 5 (bandes foncées), al-
longées selon [001] MnAs et périodiques selon [100] MnAs. Le profil réalisé a
partir de cette image montre que 1’amplitude et la période de la modulation o/
sont respectivement d’environ 3 nm et 1 um [Fig. 3.4(b)]. L’analyse de 1’image
par transformée de Fourier 2D permet de déterminer la périodicité des bandes. La
Fig. 3.5(a) montre les densités spectrales obtenues a partir de I’'image STM de la
Fig. 3.4(a). La distance entre les deux pics correspond ici a 2/7", ou 7" est la période
des bandes. Dans ce cas, on calcule une période de (1,2 £+ 0,2) pm.

3.2.1 Propriétés des bandes « et 5 en fonction de I’épaisseur de MnAs

La caractérisation de la surface de MnAs a été réalisée pour quatre épais-
seurs e : 70 nm, 100 nm, 140 nm et 280 nm. En mesurant la période pour chaque
échantillon, une augmentation de 7" avec e comme 7" = 4,8 e a été observée
[Fig. 3.6(a)]. Cette évolution corrobore le modele élastique proposé par Kaganer et
al. [17].

Une évolution de 1I’amplitude ~ de la modulation o/ avec 1’épaisseur a aussi
été observée. Les valeurs de h mesurées par STM montrent que h représente en-
viron 1% de e [Fig. 3.6(b)]. Les valeurs de h mesurées corroborent le modele
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FIGURE 3.5 — Détermination de la période T des bandes par transformée de Fou-
rier. (a) Image obtenue par transformée de Fourier de la Fig. 3.4(a), montrant les
densités spectrales correspondant a la période de la modulation «o/f5. (b) Profil réa-
lisé a partir de (a) ol la distance mesurée entre les pics correspond a 2/7'.

€élastique décrivant 1’auto-organisation des domaines « et 3. En effet, la minimi-
sation de 1’énergie du systeme est réalisée par I’alternance périodique des phases
« et B selon un processus €lastique. La modulation de la surface correspondante
est rendue possible puisque I’axe hors plan de la couche mince est libre vis a vis
des contraintes imposées par le substrat de GaAs. La différence de hauteur entre
les phases « et 3 ne doit alors correspondre qu’a la différence des paramétres de
maille du MnAs massif entre la phase « hexagonale et la phase S orthorhom-
bique. Cette différence été évaluée a environ 1,1% par des mesures de diffraction
de rayons X [31], ce qui correspond a la relation h = 1% e issue de notre analyse
STM. Notons que ce résultat differe des mesures de A en fonction de e présentées
dans la littérature. Celles-ci montrent une dispersion selon les publications, passant
de h =~ 1,6% e [27] a h ~ 6% e [33]. La plupart des valeurs de h ont été mesurées
par AFM. Cela nous a amené a mesurer la modulation o/ d’'un méme échantillon
par STM, puis par AFM [Fig. 3.8(e)(f)]. Les images AFM obtenues ont confirmé
nos mesures faites par STM, montrant que les valeurs de h ne dépendent pas de la
technique utilisée, comme la dispersion des résultats présentés dans la littérature
aurait pu le laisser penser. Le résultat de Kastner et al. [33], montrant que h corres-
pond a 6% de e, rend compte d’une déformation de la surface allant bien au-dela
du régime élastique considéré (coefficients de Poisson v = 0,37 [51]). Ce résultat
pourrait s’expliquer par du déplacement de matiere lors de la transition de phase.

3.2.2 Evolution des bandes « et § avec la température
Déplacement de matiere ?

Afin de montrer la présence ou non de déplacement de matiere a la surface de
MnAs, des images STM dans un domaine de température couvrant la transition de
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FIGURE 3.6 — Evolution de (a) la période des bandes et (b) I’amplitude de la modu-
lation a/3, en fonction de 1’épaisseur de MnAs (échantillons MnAs-70, MnAs-100,
MnAs-140, MnAs-280).

FIGURE 3.7 — Images STM de la surface de MnAs a différentes températures
(échantillon MnAs-140).

phase a3 ont été réalisées. La Fig. 3.7 montre des images obtenues dans une seule
et méme région de MnAs(140 nm)/GaAs(001), a25°C, 32°C et 50 °C. Ces images
montrent que ni les terrasses, ni les marches n’évoluent avec la température, alors
que dans le méme temps la phase 3 s’étend. Ces mesures donnent pour la premiére
fois une preuve directe, dans I’espace réel, de I’absence de transport de matiere, ce
qui permet d’écarter définitivement la question du déplacement de matiere lié a la
transition de phase [52].

Période et amplitude de la modulation o/

Certaines propriétés de MnAs telles que I’amplitude de la modulation «o/f3, la
période des domaines ou encore la largeur de ceux-ci ont une influence non négli-
geable sur la valeur du champ démagnétisant des domaines a-MnAs. L’évolution
de ces propriétés avec la température pourrait alors modifier I’action des domaines
o sur I’aimantation du fer. L’évolution des bandes /3 avec la température a donc
été caractérisée par STM.
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FIGURE 3.8 — Images STM de la surface de MnAs a différentes températures,
montrant : (a) la phase a-MnAs seule 2 0 °C ; (b) la coexistence de phases a 27 °C;
(c) la phase 3 seule a 54 °C ; (d) Profil de la surface a partir de ces images STM. (e)
Image AFM de la surface du méme échantillon, obtenue a la température ambiante ;
(f) Profil des bandes « et S réalisé a partir de (e), confirmant les mesures STM pour
h et T (échantillon MnAs-280).

La Fig. 3.8 montre des images STM obtenues a trois températures caracté-
ristiques de MnAs : 0°C (phase « seule), 27 °C (coexistence des phases « et 3)
et 54 °C (phase (8 seule), pour un échantillon de 280 nm d’épaisseur (échantillon
MnAs-280). L’image enregistrée a 27 °C montre clairement 1’ auto-organisation des
bandes « (bandes claires) et 5 (bandes foncées) [Fig. 3.8(b)]. Ces bandes ne sont
plus visibles a 0 °C et 54 °C [Fig. 3.8(a)-(c)] bien que les images aient été enregis-
trées dans la méme région de 1’échantillon, comme on peut le voir par la présence
d’un défaut situé en haut a droite des images.

Les profils réalisés a partir de ces images montrent une surface relativement
plane a 0 °C et 54 °C alors qu’une modulation d’environ 3 nm de hauteur est me-
surée a 27 °C [Fig. 3.8(d)]. A 27 °C, la période des bandes, déterminée par trans-
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FIGURE 3.9 — Evolution avec la température de : (a) la période des bandes; (b)
I’amplitude de la modulation o/ (échantillon MnAs-280).

formée de Fourier est de (1,2 &+ 0,2) pm. Des images STM obtenues en chauffant
progessivement 1’échantillon de 22 °C jusqu’a 50 °C indiquent que la période est
indépendante de la température [Fig. 3.9(a)]. Cette invariance de la période avec
la température a été confirmée par des mesures de diffusion magnétique résonante
des rayons X (paragr. 4.2.3).

En revanche, I’amplitude de la modulation & évolue avec la température. La
Fig. 3.9(b) montre les valeurs de h mesurées a partir des mémes images. La hauteur
atteint environ 1% de I’épaisseur entre 30 °C et 35°C. Puis h diminue pour des
températures proches des limites de la coexistence de phases.

Des images STM ont été réalisées durant des cycles thermiques afin de compa-
rer les bandes, avant et apres avoir désaimanté 1’échantillon a 50 °C. La Fig. 3.10
montre I’évolution des bandes pour une couche de 140 nm d’épaisseur, cette épais-
seur étant proche de celles des échantillons utilisés comme gabarit pour déposer du
fer. Ces images STM montrent I’évolution de la surface de MnAs pour des tempé-
ratures variant de 22 °C a 51 °C, en chauffant [Fig. 3.10(a)-(e)] puis en refroidissant
[Fig. 3.10(e)-(j)]. On remarque qu’a environ 34 °C [Fig. 3.10(c)], les bandes « et
[ sont présentes en proportion égale et se trouvent mieux ordonnées. Apres avoir
dépassé la transition de phase et porté MnAs dans sa phase g seule, le refroidis-
sement provoque la réapparition des bandes a partir d’environ 45 °C. Remarquons
que la réapparition des bandes « devrait s’accompagner d’un champ magnétique
de fuite, méme apres avoir désaimanté 1’échantillon.

La réalisation de ce cycle en température nous a aussi permis de mesurer la lar-
geur des bandes « (l,) en fonction de la température (Fig. 3.11). La caractérisation
de cette grandeur peut &tre utile puisqu’elle correspond a la largeur des domaines
FM, parametre déterminant pour I'intensité du champ démagnétisant. Les largeurs
des bandes ont été mesurées par la réalisation de profils a partir des images STM
de la Fig. 3.10. Les valeurs ainsi déterminées montrent une largeur variant de plus
de 500 nm a 20 °C, a seulement quelques nanometres a 45 °C.
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FIGURE 3.10 — Images STM montrant I’évolution des bandes « et § durant un
cycle thermique, de 22 °C a 51 °C (échantillon MnAs-140).

Apres avoir exposé les principales caractéristiques des bandes « et 5 en fonc-
tion de I’épaisseur ainsi que leur évolution pendant la transition de phase, I’étude de
la morphologie de la surface de MnAs a 1’échelle nanométrique va étre présentée
dans la suite de ce chapitre. La surface présente aussi une organisation périodique
a cette échelle, indépendante de la coexistence de phases (Fig. 3.12). Contraire-
ment a 1’auto-organisation des phases « et 3, cette propriété des couches minces
de MnAs n’a été que tres peu commentée dans la littérature et a fait I’objet d’une
attention particuliere de notre part. Cette étude a été motivée par I’influence pos-
sible de cette morphologie de la surface sur I’anisotropie magnétique d’une couche
de fer épitaxiée.

3.3 Morphologie a I’échelle sub-micrométrique de la sur-
face

La surface de MnAs présente une modulation périodique selon I’axe
[001] MnAs et allongée selon [100] MnAs (Fig. 3.12). Cette modulation a été ob-
servée pour différentes épaisseurs de MnAs. La Fig. 3.12 montre clairement la
présence de cette structure dans le cas d’une couche mince de MnAs de 130 nm
d’épaisseur. La partie basse de cette figure montre I’image gradient. Ce type
d’image fait ressortir les détails de la surface et dans notre cas permet une meilleure
appréciation de cette morphologie de la surface. En effet, le contraste de I’image
obtenue diminue la contribution de la modulation o/ (moins abrupte) au profit de
la structure étudiée ici. Les oscillations de la fonction d’autocorrélation (encadré
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fant (symboles pleins) et en refroidissant (symboles vides) (échantillon MnAs-
140).

de la Fig. 3.12) indiquent une période bien définie de 60 nm. Cette période peut
atteindre une centaine de nanometres pour d’autres échantillons.

L’indépendance de cette morphologie de la surface vis a vis de la coexistence
de phases o/f3 est clairement visible sur les images STM de la Fig. 3.7. En effet, il
n’y a pas de déplacement des terrasses lors de I’échauffement de I’échantillon, alors
que les bandes 5 s’élargissent. Des images STM réalisées en balayant la surface
de MnAs sur quelques dizaines de nanometres indiquent que cette structure cor-
respond a des empilements de terrasses appelé monticules. La Fig. 3.13(a) montre
une telle organisation de la surface pour une couche mince de MnAs de 70 nm
d’épaisseur. Ces monticules sont de forme pyramidale et anisotrope, allongés selon
[100] MnAs avec un rapport d’anisotropie de forme (longueur/largeur) d’environ
5. L’empilement des terrasses constituant ces monticules est caractérisé par des
marches d’environ 0,3 nm de hauteur, correspondant a la moitié du parametre de
maille de MnAs selon la direction de croissance [120] : av/3 /2 aveca = 0,372 nm
[Fig. 3.13(b)].

La comparaison de cette modulation de la surface dans le cas de couches
minces de MnAs de 70 et 130 nm d’épaisseur [Figs. 3.13(a) et 3.12 respectivement]
indique a la fois des différences et des similitudes. Contrairement a la structure ob-
servée pour 70 nm de MnAs, celle présente en surface de la couche plus épaisse
est beaucoup plus allongée et parait plus continue selon [100] MnAs. En effet, les
monticules sont moins ordonnés selon cette direction pour la couche la plus mince.
De plus, les modulations des deux couches montrent une périodicité bien définie
selon [001] MnAs. La formation de ces monticules pourrait étre liée a un processus
cinétique de croissance ou encore a un effet purement thermodynamique.

Le mode de croissance couche par couche permet I’obtention de surfaces
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FIGURE 3.12 — Image STM de la surface de MnAs, obtenue a la température am-
biante, montrant une structure périodique selon [001] MnAs. La partie basse de
la figure montre I’'image gradient. L’encadré (en haut a droite) montre la fonction
d’autocorrélation calculée selon [001] MnAs (échantillon Fe-5-MnAs-130).

planes. Ce mode est possible seulement dans le cas ou les adatomes sont capables
de descendre d’une terrasse a une autre. Cela implique que des adatomes puissent
diffuser pour franchir les bords de marches et atteindre la terrasse plus en contre-
bas. La présence d’une barriere de potentiel A Frg en bord de marche, dite barriere
d’Ehrlich—Schwoebel (barriere ES), peut empécher la migration inter-terrasses des
adatomes [53, 54] (Fig. 3.14). Cette instabilité de croissance, dépendante de la
température du substrat et de la vitesse de croissance, peut perturber le mode de
croissance couche par couche. De plus, les adatomes peuvent étre rétrodiffusés sur
les bords de marches, donnant lieu a un courant d’adatomes sur la terrasse supé-
rieure.

Dans la littérature, des images STM de monticules présents a la surface de
métaux montrent des séries de marches dont la hauteur est de I’ordre de la mono-
couche [55]. La croissance d’un matériau perturbée par des barrieres ES meéne a
I’augmentation de la rugosité de la surface : les monticules sont séparés par des
tranchées profondes comme cela est visible sur nos images STM [Figs. 3.13(a)
et (b)].

Dans certains cas, I’équilibre entre le courant de Schwoebel et un courant
d’adatomes sur les terrasses inférieures conduit a la sélectivité de la pente des
monticules. Cela a notamment été observé dans le cas d’homoépitaxies de mé-
taux, comme pour la croissance de Cu/Cu(001) par exemple, ou les facettes sont
observées selon les plans (113) et (115). Une telle sélectivité de pente est obser-
vée pour les monticules présents a la surface de MnAs. Une pente moyenne de
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FIGURE 3.13 — (a) Image STM obtenue a la température ambiante, montrant la
présence de monticules allongés selon [100] MnAs. (b) Profil des monticules selon
[001]MnAs a partir de (a) (ligne pointillée), montrant les marches atomiques de
MnAs. (c) Schéma de la structure atomique de MnAs faisant figurer des marches
selon [001] MnAs (échantillon MnAs-70).

(10 £ 1)% est mesurée selon la direction [001], correspondant a un angle de désa-
lignement de (5,7 £ 0,6)°. Cela correspond a une largeur de terrasse d’environ 5¢
ou 6¢ selon [001] MnAs (avec ¢ valant 0,572 nm), comme cela est illustré sur la
Fig. 3.13(c). Le schéma montre I’empilement des terrasses d’une surface de MnAs
se terminant par des atomes d’arsenic, en négligeant d’éventuelles reconstructions
ou relaxations. Mais certains points, comme la forme rectangulaire et anisotrope
des monticules et la direction de la sélectivité de la pente, nécessitent quelques
commentaires.

Le plus souvent, la morphologie de la surface d’une couche mince reflete la sy-
métrie du substrat. Par exemple, les monticules caractérisant la surface de Pt(111)
sont de forme hexagonale a cause de la symétrie hexagonale du cristal. Dans notre
cas, le MnAs a une symétrie hexagonale. Cependant, la croissance épitaxiale de
MnAs/GaAs (001) s’effectue avec la face prismatique de la maille de MnAs orien-
tée parallelement au plan de croissance (001) de GaAs, induisant alors la symétrie
rectangulaire observée [Figs. 3.1 et 3.13(a)]. Pour ce qui concerne 1’anisotropie de
forme des monticules, celle-ci est probablement due a une différence de diffusion
des adatomes selon [100] et [001]-MnAs. 11 est également possible que 1’énergie
des barrieres de potentiel ES soit différente pour les marches paralleles a ces deux
directions. De plus, la vitesse d’incorporation des adatomes en bord de ces marches
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FIGURE 3.14 — Schéma d’une barriere énergétique d’Ehrlich-Schwoebel d’énergie
AFEgg, s’ajoutant a 1’énergie de diffusion en surface des adatomes F, et pouvant
perturber le franchissement des bords de marche.

peut aussi étre différente selon 1’orientation de celles-ci.

Des études complémentaires sont nécessaires afin d’approfondir la compré-
hension du processus de croissance de cette structure. La température du substrat
ainsi que la vitesse de croissance sont des parametres déterminants pour contrdler
la morphologie de la surface. La variation de la température du substrat lors de la
croissance entre environ 260 et 300 °C change la morphologie de la surface. La
croissance d’une couche mince de MnAs/GaAs (001), réalisée pour une tempéra-
ture du substrat de 315 °C, mene a la formation de terrasses de taille micrométrique.
De plus, le lissage de la surface est possible par un recuit apres la croissance. Cela
a été effectué sur I’échantillon de 70 nm d’épaisseur de MnAs discuté précédem-
ment (MnAs-70). Les images STM de la Fig. 3.15 montrent un élargissement des
terrasses apres un recuit a 300 °C.

La possibilité pour que cette structure de forme anisotrope induise une ani-
sotropie magnétique dans une couche de fer la recouvrant sera discutée dans le
paragr. 4.2.2.

Par ailleurs, I’ utilisation de la modulation /5 comme gabarit magnétique pour
agir sur la direction de 1’aimantation d’une couche FM nous a amené a estimer le
champ de fuite généré par les domaines o.

3.4 Estimation du champ de fuite généré par les domaines
FM a-MnAs

Dans ce chapitre, nous considérons le champ magnétique dipolaire généré par
les domaines FM a-MnAs. Ces domaines présentent une anisotropie magnétique
uniaxiale forte selon [100] MnAs (axe x, perpendiculaire aux bandes) et sont auto-
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FIGURE 3.15 — Images STM de la surface de MnAs, obtenues a la température
ambiante, (a) avant et (b) apres un recuit a 300 °C (échantillon MnAs-70).

organisés sous la forme de parallélépipedes (Fig. 3.16).

La présence d’une aimantation non nulle induit la présence d’un champ H
(appelé champ démagnétisant dans 1’échantillon et champ de fuite a I’extérieur).
L’ anisotropie magnétique et la forme des domaines a-MnAs peuvent générer un
champ démagnétisant et un champ de fuite (ou champ dipolaire) important, ce qui
pourrait permettre d’orienter 1’aimantation de couches magnétiques épitaxiées sur
ces domaines.

Une publication récente (2008) de Norpoth et al. [S6] nous a amenés a appli-
quer a notre cas les équations de magnétostatique exprimant le champ démagnéti-
sant d’un barreau en fonction de ses dimensions. Apres avoir présenté I’expression
du champ de fuite, la composante selon = de ce champ de fuite (H,) produit par
un barreau uniformément aimanté selon cet axe a été calculée. Précisons ici que
nous avons simplifié le probleme en ne tenant compte que de la composante z et
en considérant I’aimantation de MnAs homogene et orientée dans la plan de la
surface, selon [100]. Notons que cette considération est valable pour des tempéra-
tures inférieures a environ 25 °C car au-dela de cette température, une composante
de I’aimantation apparait selon [120]. Nous discuterons des conditions permettant
d’intensifier le champ de fuite et ce, dans le but d’utiliser ce champ pour renverser
I’aimantation d’une couche FM.

3.4.1 Champ magnétique d’un barreau aimanté : théorie

Considérons un barreau FM d’aimantation M. Les équations de Maxwell dans
la matiere sont, en systeéme SI et dans le cas statique sans champ appliqué :

divB = 0 3.1)
rotH = 0 (3.2)
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FIGURE 3.16 — Image X-PEEM obtenue au seuil d’absorption L3 de Mn, a la tem-
pérature ambiante, pour Fe (2 nm)/MnAs (70 nm)/GaAs (001), montrant les do-
maines a-MnAs organisés sous la forme de parallélépipedes (échantillon Fe-2-
MnAs-70).

avec en surface :

(Hext — Hipg) m = M-n (3.3)
(Hext — Hipg) xn = 0 (3.4)

ol n est la normale a la surface.
L’induction B et le champ magnétique H présents dans la mati¢ére aimantée
sont liés par la loi :

B = ppH+M) (3.5)

Les calculs du champ de fuite sont réalisés en considérant le cas d’un bar-
reau uniformément aimanté selon ’axe =z : M = Me, (Fig. 3.17). Dans ce cas,
I’intégration de ces équations est réduite aux seules contributions des surfaces de
I’aimant. Les pdles magnétiques sont localisés sur les faces latérales du parallélé-
pipede, ol leur distribution est considérée de maniere homogene et ou la densité de
charge en surface est donnée par : o,,, = M - n. Ici, la densité de charges est =M.

Le champ magnétique peut étre décrit par un potentiel scalaire :

H(r) = —Vo(r) (3.6)
Cette équation mene a I’équation de Poisson, dont la solution est :

o) = [

S dr; 3.7
A7 | |r — 1y ti S




Estimation du champ de fuite généré par les domaines FM a-MnAs 61

C - _ :+ \
- a 1+ A
2 (0,000 D=2~ L
y b : # ‘\\ :
X a-MnAs N

FIGURE 3.17 — Schéma d’un barreau aimanté selon x (M = Me,). ’aimantation
est considérée homogene, ce qui revient a ne considérer que les charges magné-
tiques de surface =M .

M étant localisé dans le volume du parallélépipede, le théoreme de Gauss permet
de simplifier cette équation :

or) = -V ‘r_ri|drz (3.8)

La symétrie du systeéme considéré nous amene a calculer cette intégrale en
coordonnées cartésiennes :

My 0

d(x,y,2) = -

a rb rc 1
" /O‘/O/O\/(w_xi)2+(y_yi)2+(2—zi)2 vidyidz; (3.9)

D’apres I’Eq. (3.6) et en considérant I’aimantation selon I’axe x, on a :

0
Hx(-rayvz) = —%W%y’ Z) (3.10)
La suite du calcul de H, est détaillée dans I’annexe A.
Avec les dimensions du barreau comme parametres, la composante x du champ
démagnétisant d’un barreau uniformément aimanté selon 1’axe x peut s’écrire :

M,
Hy(z,y,z) = ~20 arctan v .
A (x —a)[(z — a)? + 02+ w?|z
vw v=y  w=z
— arctan S b 3.11)
x[z? + v? —i—wQ]é] lo=y-pho=s-c

Cette expression se développe en la somme de quatre termes, en considérant v = y
etw =z, v=y—betw = z — ¢, ainsi que les deux termes croisés (négatifs)
calculés pour v =y —betw = z ainsi que pour v =y etw = z — c.
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FIGURE 3.18 — Champ de fuite H, calculé en des points situés au voisinage d’un
domaine FM (¢ = 140 nm, b = 560 nm et a = 280 nm), selon les axes z, y et x.

3.4.2 Champ magnétique produit par un domaine a-MnAs

En considérant les domaines FM a-MnAs comme des parallélépipedes unifor-
mément aimantés selon x du fait de 1’anisotropie magnétique uniaxiale selon la
direction [100] MnAs, nous avons calculé la composante = du champ magnétique
de fuite H, d’apres ’Eq. (3.11). Remarquons que les effets de champ démagné-
tisant (notamment en bordure des domaines) sont négligés et devraient étre pris
en compte dans le cas de simulations micro-magnétiques. Les calculs présentés
montrent I’influence du rapport d’anisotropie de forme (hauteur ¢ et dimensions
latérales b et a variables) sur H,. Les calculs ont été effectués avec une aimanta-
tion M (MnAs) = 640 kA/m (2 0°C) [36].

H. calculé en différents points voisins d’un domaine de dimension fixe

Dans un premier temps, le champ H, est calculé au voisinage d’un domaine de
140 nm de hauteur et dont les dimensions latérales sont 560x280 nm? (b x a). Ces
dimensions correspondent a I’échantillon noté Fe-4-MnAs-140 qui a été analysé
expérimentalement : cela nous permettra de corréler les calculs avec les résultats
expérimentaux (paragr. 4.2.3). La Fig. 3.18 montre I’évolution de H, selon les
directions z, y et z. Plusieurs observations retiennent notre attention :

e Selon y : comme attendu, la valeur absolue maximale de H, est atteinte au
centre des faces du barreau aimanté, ou les lignes de champ sont paralleles
a I’axe x [Fig. 3.18(centre)]. Cette valeur maximale est ~ 175 mT en un
point centré a 2 nm au-dessus d’un domaine. Ce champ pourrait renverser
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I’aimantation d’une couche de fer puisque sa valeur est bien supérieure au
champ coercitif du fer H.(Fe), qui est de I’ordre de 10 mT.

e Selon x : H, change de signe pour des points situés au-dessus du domaine
et pour des points dépassant les limites du domaine [Fig. 3.18(droite)]. Cette
évolution de H, pourrait permettre non seulement de renverser 1’aimantation
du fer sur les domaines a-MnAs, mais aussi d’aligner parallelement 1’aiman-
tation du fer sur la phase /3 voisine. La valeur maximale de H, est calculée
a la limite du domaine : 150 mT a la limite extérieure et plus de —200 mT a
la limite intérieure. Ces valeurs restent supérieures a H.(Fe).

e Selon z : une valeur H, maximale de 340 mT est calculée au voisinage
du centre de la face latérale du domaine [Fig. 3.18(gauche)]. Cette valeur
devient inférieure a 10 mT pour des points situés a plus de 10 nm au-dessus
du domaine, puis tend vers zéro. Le champ de fuite ne pourrait alors dépasser
H_.(Fe) et renverser I’aimantation du fer que pour des couches localisées a
moins de 10 nm de la surface.

Apres s’étre intéressé a la valeur du champ de fuite en différents points situés
au voisinage d’un domaine dont les dimensions étaient fixées, suivons I’évolution
de H, avec les dimensions du domaine.

H . calculé en un point centré a 2 nm au-dessus d’un domaine de dimensions
variables

Nous allons considérer I’influence du rapport d’anisotropie de forme d’un do-
maine sur le champ de fuite. La Fig. 3.19 montre I’importance des rapports entre,
d’une part, la largeur a du domaine et sa hauteur ¢ (correspondant a I’épaisseur de
la couche de MnAs) et d’autre part, les dimensions latérales a et b. On remarque
que le champ est optimisé en minimisant le rapport a/c, ¢’est-a-dire en augmentant
I’épaisseur des couches de MnAs ou en diminuant la largeur des domaines. Notons
que le contrdle de H, par I’épaisseur sera limité dans le cas de couches minces
de MnAs d’épaisseurs supérieures a environ 200 nm car dans ce cas, certains do-
maines ne présentent plus une aimantation homogene dans 1I’épaisseur [39]. Pour
les domaines a-MnAs, le contrdle des dimensions latérales des domaines est réa-
lisable en augmentant la température pendant la coexistence de phases entre 15 et
40 °C. Les calculs présentés ne sont cependant pertinents que pour des tempéra-
tures inférieures a environ 25 °C (sans la composante de 1’aimantation hors plan
de croissance), soit pour a > 3c [37]. Nos considérations sont néanmoins suffi-
santes puisque les domaines analysés expérimentalement (Chap. 4) sont toujours
plus larges que 3c.

H, dépend aussi du rapport largeur/longueur des domaines (a/b) : il augmente
quand ce rapport diminue. Le champ de fuite H, peut donc s’intensifier en augmen-
tant la température (domaines de plus en plus fins), tant que a > 3c. Les résultats
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FIGURE 3.19 — Champ de fuite H calculé en un point M centré & 2 nm au-dessus
d’un domaine FM, en fonction des rapports a/b (noir) et a/c (rouge), avec a =
140 nm et b = 600 nm.

expérimentaux présentés dans les paragr. 4.2.3 et 4.2.4 traitent du couplage magné-
tique de bicouches Fe/MnAs et plus particulierement des propriétés magnétiques
en fonction de la température. Par la suite, nous décrirons donc I’évolution de H,
avec les parametres dépendant de la température, ¢’est-a-dire des dimensions laté-
rales des domaines.

Les calculs de H en des points balayés selon x et situés a 2 nm au-dessus d’un
domaine (¢ = 140 nm et & = 600 nm) ont été faits pour différents rapports a/b
(Fig. 3.20). Les résultats montrent que H, augmente quand a/b diminue, favori-
sant non seulement I’alignement antiparallele de I’aimantation du fer sur a-MnAs
mais aussi I’alignement paralléle sur la phase 3 voisine. Le champ magnétique dé-
pend du rapport a/b, mais aussi des valeurs de a et de b. La Fig. 3.21 montre les
valeurs de H, calculées en fonction de a et b. Pour des domaines dont la largeur est
supérieure a 2 um, le rapport d’anisotropie a/b n’influence plus H, qui tend alors
vers 0. En prenant en compte cette remarque, on note que I’augmentation de H,
avec I’épaisseur de MnAs montrée précédemment n’est vraie que dans une certaine
limite. En effet, pour une couche de MnAs de 400 nm d’épaisseur par exemple, les
domaines «, dont la largeur est de plus de 2 um (a la température ambiante), gé-
néreront un champ de fuite presque nul quelque soit la longueur du domaine. La
Fig. 3.21 donne une cartographie complete de I’évolution du champ en fonction des
dimensions latérales d’un domaine. Cela nous permettra de discuter des couplages
Fe/MnAs observés expérimentalement, en fonction de la dimension des domaines
de MnAs.

Apres avoir calculé la composante = du champ de fuite généré par un seul
domaine, I’influence des domaines premiers voisins est maintenant considérée.
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FIGURE 3.20 — Champ de fuite H, calculé en des points sités selon I’axe x, a 2 nm
au-dessus d’un domaine FM. Ce calcul est réalisé pour a/b = 12, 6, 1 et 0,1, avec
¢ = 140 nm et ¢ = 600 nm.

3.4.3 Champ magnétique produit par plusieurs domaines a-MnAs

Les domaines magnétiques de MnAs sont auto-organisés sous forme de
bandes «. Suivant I’histoire thermique et magnétique des échantillons, chaque
bande « peut étre monodomaine ou étre composée d’une alternance de domaines
d’aimantation de sens opposés selon la direction de facile aimantation (Fig. 3.16).
En considérant le deuxieme cas, illustré dans la Fig. 3.22, le champ magnétique
créé en un point situé au-dessus d’un domaine dépend du champ généré par les
domaines premiers voisins. H, est alors la somme de la contribution de trois do-
maines : le domaine au-dessus duquel H, est calculé (H, 1) et les deux domaines
adjacents (H; ). On a alors : H, = H, 1 — 2H, 2, puisque les aimantations des
domaines voisins sont de signe opposé a I’aimantation du domaine central. Afin
de simplifier le probléme, on considere deux domaines voisins de méme longueur,
notée by, prenant en sandwich un domaine central de longueur b;.

Pour des domaines premiers voisins longs par rapport au domaine central
(b1 /b2 < 0,57 pour be = 560 nm), le champ de fuite calculé au-dessus du domaine
central est principalement généré par les domaines voisins. Dans ce cas, H,, est po-
sitif et donc parallele a I’aimantation du domaine central [Fig. 3.22(a)]. Par contre,
lorsque by /by augmente, la contribution du domaine central & H, dépasse celle des
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FIGURE 3.21 — Calcul de H, en un point M centré & 2 nm au-dessus de a-MnAs
en fonction de ses dimensions latérales a et b.

domaines voisins. On calcule alors des valeurs de champ négatives : 1’aimantation
est alors antiparallele a celle du domaine central. Pour des valeurs particulieres
de by et de bo, les contributions des trois domaines se compensent localement : par
exemple, H,, = 0 pour by /by = 0,57 (be = 560 nm) et H, = 0 pour by /by = 0,75
(b1 = 300 nm) [Fig. 3.22(a)].

La Fig. 3.22(b) indique les valeurs de H, en fonction de la longueur de ces
domaines, en un point situé a 2 nm au-dessus du domaine central (¢ = 140 nm
et a = 600 nm). On remarque tout d’abord que H, dépend principalement de la
longueur b; de ce domaine : H,, peut varier d’environ +100 mT a environ —120 mT
en fonction de b; (avec bo constant). Notons que I’influence des domaines premiers
voisins se fait ressentir principalement pour les domaines de faibles dimensions
(b1 < 1 pm). Pour les faibles valeurs de by, H, change de signe, ce qui pourrait
changer I’alignement antiparallele et parallele entre les aimantations du fer et de
MnaAs.

3.5 Conclusions

Dans le but d’utiliser le systtme MnAs/GaAs (001) comme gabarit pour dé-
poser une couche mince magnétique, il était nécessaire de caractériser sa surface
et ses propriétés magnétiques. Nous avons étudié 1’évolution de la modulation des
phases « et 5 avec 1’épaisseur et la température, montrant ainsi la possibilité de
contrdler plusieurs parametres de la surface. En effet, la période ainsi que 1’am-
plitude de cette modulation sont ajustables en fonction de I’épaisseur des couches
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FIGURE 3.22 — Calcul du champ de fuite H, en un point M centré a 2 nm au-
dessus de a-MnAs, pour ¢ = 140 nm et ¢ = 600 nm et en prenant en compte
I’influence des domaines -MnAs premiers voisins : (a) H, en fonction de by /b ;
(b) H, en fonction de by et bo.

minces (" ~ He et h = 1%e). De plus, la largeur relative des bandes o/ est
contr6lable par la température du systeme. MnAs/GaAs(001) est donc un gabarit
permettant d’obtenir une surface auto-organisée de dimensions variables.

De plus, d’autres propriétés remarquables ont été observées telles que :

e [’absence de déplacement de matiére lors de la transition de phase /(.

e La présence d’une structure périodique (selon [001] MnAs) et allongée (se-
lon [100] MnAs), attribuée a un phénomene de cinétique de croissance. La
taille et la forme des monticules composant cette structure peuvent étre mo-
difiées selon la température de croissance ou la température de recuit. Nous
verrons I’influence de cette propriété de la surface de MnAs sur I’ anisotropie
magnétique d’une couche mince de fer dans le chapitre suivant.

L’ auto-organisation de la phase o sous forme de bandes et de domaines FM en
forme de parallélépipedes nous a amenés a calculer le champ de fuite généré par un
tel gabarit, prévoyant la possibilité d’utiliser ce champ pour agir sur 1’aimantation
d’une couche FM épitaxiée. Ces calculs nous ont permis d’estimer 1’efficacité de
notre gabarit en terme de champ magnétique de fuite. Les principales conclusions
tirées de ces calculs sont :

e [, peut atteindre plusieurs centaines de mT, dépassant ainsi le champ coer-
citif du fer (= 10 mT a la température ambiante).
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e L’intensité du champ de fuite augmente avec la température (a/b diminue),
tant que a > 3c (sans composante de 1’aimantation hors plan de croissance).

e La possibilité d’obtenir un champ de fuite de signe opposé en un point situé
au-dessus d’un domaine « ou 3.

e [’influence des domaines premiers voisins sur le champ.



Chapitre 4

Fe/MnAs/GaAs(001) :
résultats expérimentaux

4.1 Propriétés structurales

4.1.1 Croissance épitaxiale de Fe/MnAs

La croissance du fer sur le substrat MnAs/GaAs(001) est réalisée par MBE
dans le bati II-VI (Fig. 2.2). Le fer est évaporé a partir d’une cellule de Knudsen,
a 1420°C. L’épitaxie du fer est effectuée sur le substrat MnAs porté a 150°C, a
une vitesse de croissance d’environ 2 A/min. A cette température, MnAs est dans
sa phase 7 ; le fer est donc déposé sur une surface de MnAs sans bandes a-f3.

Afin d’étudier les propriétés structurales du fer, nous avons effectué des me-
sures par TEM. Les mesures de diffraction électronique ont permis de mettre en
évidence 1’épitaxie du fer sur MnAs. Les figures de diffraction du fer et de MnAs,
présentées dans la Fig. 4.1, ont été obtenues pour 1’échantillon Fe-5-MnAs-140,
selon 1’axe de zone [001] MnAs. Les taches de diffraction de MnAs, indiquées
en rouge, décrivent un hexagone correspondant a la diffraction des électrons par
la famille de plans {100}. La comparaison des figures de diffraction du fer (in-
diquée en blanc) et de MnAs montre des orientations épitaxiales originales. On
remarque que les taches de diffraction du fer décrivent un hexagone coincidant
presque avec les taches de MnAs. La figure de diffraction du fer correspond a celle
calculée selon I’axe de zone [111]. La distance inter-réticulaire d, déduite de la
tache de diffraction alignée avec celle correspondant au plan (010) de MnAs, est
de 1,17 A. Cette distance correspond a la distance inter-réticulaire des plans (211),
en considérant le fer dans sa structure cristallographique cubique centrée (bcc),
avec un parametre de maille de 2,87 A. Les relations épitaxiales ainsi obtenues
sont : [111] Fe || [001] MnAs et Fe (211) || MnAs (010).

Des mesures de diffraction de rayons X (XRD) sur une couche plus épaisse
de fer [Fe (40 nm)/MnAs (90 nm)/GaAs(001)] nous ont permis de confirmer les
relations épitaxiales déterminées par TEM pour Fe-5-MnAs-140. Le diagramme de
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FIGURE 4.1 — Figures de diffraction du fer (cercles blancs) et de MnAs (cercles
rouges), obtenues selon 1’axe de zone [001] MnAs (échantillon Fe-5-MnAs-140).

diffraction (Fig. 4.2), obtenu en géométrie 6 /26, montre les pics correspondant aux
réflexions des plans GaAs (002) et MnAs (010). Un pic de diffraction est mesuré
a 20 = 82,3°, correspondant a d = 1,16 A. Ce résultat est en bon accord avec
la distance inter-réticulaire déterminée d’apres la figure de diffraction obtenue par
TEM et indique que les plans Fe(211) et MnAs(010) sont paralleles. La Fig. 4.3
schématise I’épitaxie de Fe/MnAs déduite de ces observations.

Notons que le diagramme de diffraction montre aussi la présence d’un pic a
20 ~ 51,1°, correspondant a un composé de type (Fe, Mn)As qui sera commenté
par la suite (paragr. 4.1.2).

4.1.2 Interface Fe/MnAs : zone d’interdiffusion

L’élaboration d’hétéro-structures peut donner lieu a des phénomenes d’inter-
diffusion suivant la réactivité d’interface entre les différents matériaux. Il est alors
possible d’obtenir des composés d’interface présentant des propriétés magnétiques
différentes de celles des matériaux d’origine.

Généralement, I’interdiffusion dans des syst¢mes multi-couches est a éviter
car elle provoque une perte de la polarisation des électrons a 1’interface et dimi-
nue certains effets recherchés tels que la GMR ou encore la TMR. La formation
de composés d’interface peut toutefois €tre utile pour les propriétés de magnéto-
transport de certains systémes. Par exemple, la croissance du cobalt sur un substrat
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FIGURE 4.2 — Diagramme de diffraction de rayons X (A = 1,54 A), mesuré en
géométrie /26 (échantillon Fe-40-MnAs-90).

Al/Co(1120) a montré la formation d’une zone d’interdiffusion non magnétique a
I’interface Co/Al. Dans ce cas, la couche intermédiaire CoAl permet d’obtenir une
structure Co/CoAl/Co qui présente une GMR [57].

Dans notre cas, I’action du champ de fuite des domaines a-MnAs sur I’aiman-
tation du fer (paragr. 4.2.3) est possible puisqu’aucun couplage d’échange direct
n’a été observé entre ces deux couches FM (paragr. 4.2.2). Cette caractéristique du
systeme pourrait étre due a la formation d’un composé d’interface non magnétique
ayant le réle de découpler (au sens de I’échange direct) Fe et MnAs. Ceci nous a
donc amené a étudier la structure de I’interface Fe/MnAs par XPS et EFTEM.

Etude par spectroscopie de photoélectrons induits par rayons X

Les résultats présentés dans ce paragraphe ont été obtenus par spectroscopie de
photoélectrons XPS, pour un échantillon de Fe/MnAs (50 nm)/GaAs (001) (échan-
tillon Fe-MnAs-50). Nous avons réalisé des mesures XPS pour différentes épais-
seurs nominales de fer (2 nm, 5 nm et 8 nm) pour caractériser la réactivité entre le
fer et MnAs lors des premiers stades de la croissance.

Préalablement, des spectres de référence Mn 2p et As 2p ont été enregistrés
avant le dépot du fer. La Fig. 4.4(a) montre 1I’augmentation de I’intensité des pics
Fe 2p lors du recouvrement de MnAs par le fer. La comparaison des spectres nor-
malisés n’indique pas de changement de forme ou de décalage en énergie des pics
[Fig. 4.4(b)]. On peut noter que les spectres mesurés sont semblables au spectre du
fer massif [58] pour les trois épaisseurs.
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FIGURE 4.3 — Schéma montrant 1’épitaxie Fe/MnAs/GaAs (001) avec les relations
épitaxiales [111] Fe [|[[001] MnAs et Fe(211) || MnAs(010).

Les spectres Mn 2p sont présentés dans la Fig. 4.5(a). On observe I’ atténuation
des pics lorsque I’épaisseur de la couche de fer augmente. De plus, le pic 2p3 5 est
déformé du coté des grandes énergies de liaison et ce, deés le premier recouvrement
soit pour 2 nm de fer [Fig. 4.5(b)]. Cette caractéristique de MnAs indique que
I’environnement chimique des atomes Mn a probablement changé lors du dépdt du
fer.

L’évolution des spectres As 2p avec 1’épaisseur de fer a été suivie simulta-
nément. Les résultats obtenus montrent que contrairement aux spectres Mn 2p,
I’atténuation des pics As 2p ne s’accompagne pas d’un changement de forme
[Figs. 4.6(a) et (b)]. L’arsenic ne change pas d’environnement chimique. On re-
marque aussi que I’intensité des pics devient constante a partir du deuxi¢me recou-
vrement soit pour 5 nm de fer.

Par ailleurs, on observe que I’intensité des pics du substrat MnAs n’est pas
completement atténuée apres avoir dépdsé 8 nm de fer. Cela pourrait signifier que la
couche de fer ne recouvre pas la surface de MnAs de manieére homogene et/ou que
le fer et MnAs interdiffusent. En effet, dans le cas idéal d’une croissance couche par
couche homogene, sans interdiffusion et en considérant les libres parcours moyens
Avin & 14 A (B, ~ 784 eV) et Aas ~ 7 A (E,. ~ 196 eV) [59], I'intensité des
pics Mn 2p3 5 et As 2p3/; devrait étre completement atténuée puisque la longueur
d’échappement des photoélectrons serait inférieure a 1’épaisseur nominale de la
couche de fer : 3\\n,as < 80 A. Linterdiffusion entre le fer et MnAs est donc
envisageable.
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FIGURE 4.4 — Spectres XPS Fe 2p pour différents recouvrements du fer : 0, 2, 5 et
8 nm (échantillon Fe-MnAs-50).
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FIGURE 4.5 — (a) Spectres XPS Mn 2p en fonction des recouvrements de fer. (b)
Spectres XPS normalisés Mn 2p sans fer et pour un recouvrement de 2 nm de fer,
montrant un changement de forme a environ 642 eV (échantillon Fe-MnAs-50).

Afin de mieux comprendre le phénomene produit lors de la croissance de
Fe/MnAs, Uintensité des pics 2p3/, de Fe, Mn et As est tracée en fonction de
I’épaisseur nominale du fer (Fig. 4.7). Les courbes obtenues pour Fe et Mn suivent
une évolution exponentielle, ce qui suggere une croissance de type couche par
couche de Fe/MnAs. La courbe d’ajustement de 1’intensité des pics de fer est donc
tracée en utilisant la fonction [1—exp (—d/\)] alors que la fonction exp (—d /) est
utilisée pour ajuster I’évolution de I'intensité des pics Mn 2p3 /9, ol d est I’épais-
seur nominale de la couche de fer et A le libre parcours moyen (traits de la Fig. 4.7).
La courbe d’ajustement obtenue pour Mn ne montre pas un comportement asymp-
totique de I’intensité en fonction de I’épaisseur, ce qui signifie que les atomes Mn
ne ségregent pas et ne flottent pas a la surface du fer. En revanche, I’intensité des
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FIGURE 4.6 — Spectres XPS As 2p pour 0, 2, 5 et 8 nm d’épaisseur de fer (échan-
tillon Fe-MnAs-50).
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FIGURE 4.7 — Evolution de I'intensité des pics 2p3/, de Fe (ronds), Mn (carrés)
et As (triangles) avec le recouvrement en fer [courbes d’ajustement exponentiel
(traits) et courbes “théoriques” (pointillés).

pics de As est saturée a I ~ [y/4, a partir de 5 nm d’épaisseur nominale de fer
(épaisseur au-dela de laquelle les intensités des pics du fer et de Mn continuent de
varier de manicre exponentielle). L’interprétation la plus probable est qu’une cer-
taine quantité d’arsenic flotte a la surface de la couche de fer. Une telle ségrégation
des atomes As a travers une couche de fer a déja été observée pour Fe/GaAs [60] et
Fe/InAs [61]. Une monocouche de sélénium flottant a la surface d’une couche de
fer pour le systeme Fe/ZnSe a aussi été observée [62]. La courbe d’ajustement des
intensités des pics Mn 2p3 /5 a ét€ obtenue pour un libre parcours moyen N ~36A,
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FIGURE 4.8 — (a) Images STM obtenues pour différents recouvrement de fer (0,
1, 2 et 3 nm). (b) Profils tracés avec le logiciel WSxM, a partir de (a) (échantillon
Fe-MnAs-100).

au lieu de A ~ 14 A [59]. Cet écart entre la longueur d’échappement attendue et
celle déduite de nos mesures peut s’expliquer soit par la croissance d’une couche
non homogene de fer, soit par un phénomene d’interdiffusion. Les images STM
montrent que la couche de fer recouvre uniformément la surface de MnAs et ne
croit pas en ilots [Fig. 4.8(a)]. Les profils réalisés a partir de ces images montrent
des variations de hauteur de 12 5 A, pour 0 et 3 nm d’épaisseur de fer respective-
ment [Fig. 4.8(b)]. Pour ces mémes épaisseurs, la rugosité RMS de la surface varie
de 1224 A. La différence de longueur d’échappement entre nos expériences et les
calculs est donc probablement liée a I’interdiffusion entre le fer et MnAs.

Bien que I’analyse des spectres mesurés par spectroscopie XPS ne donne pas
d’informations quantitatives, celle-ci nous a permis de mettre en évidence un phé-
nomene d’interdiffusion entre le fer et MnAs. Afin de caractériser et de visualiser
la zone d’interdiffusion, une étude de I’interface a été réalisée par TEM.

Interface Fe/MnAs : zone d’interdiffusion étudiée par TEM

Des images EFTEM (filtrées en énergie) ont ét€ mesurées pour caractériser
la zone d’interdiffusion entre les couches de fer et de MnAs. Les Figs. 4.9(a-c)
montrent les images obtenues pour une couche de fer de 5 nm d’épaisseur, épitaxiée
sur une couche de MnAs de 140 nm d’épaisseur (échantillon Fe-5-MnAs-140). La
comparaison des images mesurées dans la méme région de 1’échantillon, pour des
pertes d’énergie aux seuils d’absorption L3 de Fe et de Mn, ne montre pas d’inter-
diffusion entre les deux couches : les zones claires et foncées de la Fig. 4.9(b), cor-
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(a)

(b)
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FIGURE 4.9 — A gauche : images EFTEM obtenues pour une couche fine de fer
(échantillon Fe-5-MnAs-140). A droite : images obtenues pour une couche plus
épaisse de fer (échantillon Fe-40-MnAs-90). Ces images ont été mesurées : (a)(d)
sans perte d’énergie ; (b)(e) et (c)(f) pour des pertes d’énergie aux seuils d’absorp-
tion L3 de Mn et de Fe respectivement.

respondant aux couches de MnAs et de Fe respectivement, indiquent une fronticre
abrupte entre les deux couches. Cette remarque est aussi valable pour la Fig. 4.9(c),
montrant une image obtenue au seuil d’absorption L3 de Fe ou les contrastes sont
inversés par rapport a la Fig. 4.9(b). Contrairement aux résultats obtenus par XPS,
les images EFTEM ne montrent donc pas d’interdiffusion et ce, pour des épais-
seurs de fer comparables. Du fait de la faible quantité de fer déposée, la possibilité
d’une faible interdiffusion, sur quelques monocouches seulement est envisageable
et pourrait ne pas €tre détectée par EFTEM. Les observations faites a partir de
ces images ne permettent donc pas d’écarter le phénomene d’interdiffusion. Afin
de trancher définitivement la question de I'interdiffusion entre Fe et MnAs, nous
avons tenté d’amplifier le phénomene en déposant une couche de fer plus épaisse.

Des images EFTEM de I’interface entre une couche de fer de 40 nm d’épais-
seur et MnAs (échantillon Fe-40-MnAs-90) ont été obtenues. Les Figs. 4.9(d-
f) montrent trois images EFTEM : la premiere mesurée sans perte d’énergie
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FIGURE 4.10 — Figures de diffraction obtenues dans une région de 1’échantillon
comprenant les couches de fer seul (rouges), de MnAs (triangles jaunes) et de
la zone d’interdiffusion (cercles verts). Encadré en haut & gauche : schéma de la
maille primitive de MnAs (noir) et du composé interfacial (Fe, Mn) As (vert), ce
dernier montrant une maille proche de celle de MnAs, étirée selon la direction de
croissance (échantillon Fe-40-MnAs-90).

[Fig. 4.9(d)] et les deux suivantes pour des pertes d’énergie aux seuils d’absorption
L3 de Mn et de Fe [Figs. 4.9(e) et (f) respectivement]. La Fig. 4.9(e) indique une
zone claire correspondant a la couche de MnAs et une zone foncée correspondant a
la couche de fer. On observe aussi une zone grise a I’interface, correspondant a une
région d’interdiffusion composée de fer et de Mn. On peut préciser ici qu’une telle
image ne donne pas d’information sur la présence ou non d’arsenic. L’ épaisseur de
cette couche d’interdiffusion est estimée a environ 15 nm. Dans la Fig. 4.9(f), les
contrastes sont inversés par rapport a I’'image 4.9(e) et nous pouvons aussi consta-
ter la présence d’une zone grise correspondant a la région d’interdiffusion décrite
précédemment.

Afin d’étudier en détail la structure de l’interface, des mesures de diffrac-
tion d’électrons ont été réalisées dans une large zone de 1’échantillon, incluant
les couches de MnAs et de fer. La Fig. 4.10 montre trois figures de diffraction.
La figure de diffraction de MnAs est composée de taches organisées selon un ré-
seau hexagonal (taches indiquées en jaune). Les taches de diffraction de la couche
de fer pur (indiquées en rouge) décrivent aussi un hexagone, comme cela a été
précisé précédemment (paragr. 4.1.1). La présence d’autres taches est clairement
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visible (en vert) et ne peut correspondre qu’a la zone d’interdiffusion. Cette ré-
gion est caractérisée par des taches décrivant un hexagone, proche de celui de
MnAs. Ainsi, en combinant les informations concernant la chimie (EFTEM) et
la structure (figures de diffraction) de I’interface, on peut conclure que le fer et
MnAs interdiffusent, menant a la formation d’un composé interfacial (Fe, Mn)As
dont la maille est proche de celle de MnAs. Cependant, alors que les distances
inter-réticulaires sont proches de celles de MnAs dans le plan de croissance, les
distances mesurées selon 1’axe de croissance sont plus grandes pour (Fe, Mn)As
que pour MnAs. Ces mesures peuvent étre interprétées en considérant les relations
épitaxiales de MnAs/GaAs(001). En effet, alors que les distances inter-réticulaires
de (Fe, Mn)As dans le plan de croissance sont figées par le substrat, les plans
sont libres de toute contrainte dans la direction de croissance. De plus, la simple
considération géométrique de cette maille de type MnAs, mais étirée selon 1’axe
de croissance, devrait s’accompagner d’une 1égere inclinaison des plans {110} et
{100} (Fig. 4.10-encadré en haut a gauche). Cette remarque est confirmée par les
mesures de diffraction puisque les taches de diffraction des plans (110) et (100)
mesurées pour (Fe, Mn) As sont décalées de 2,5° par rapport aux taches mesurées
pour MnAs.

La figure de diffraction TEM de (Fe, Mn) As a été confirmée par des mesures
de diffraction de rayons X (6/26). Le diagramme indique la présence d’un pic a
260 =~ 51,1° (Fig. 4.2), correspondant a la diffraction des plans (020) de (Fe, Mn)As
soit a une distance inter-réticulaire d = 1,8 A. Cette valeur correspond  la distance
inter-réticulaire mesurée en TEM, d’apres les taches de diffraction obtenues dans
la direction de croissance (Fig. 4.10).

D’apres certaines publications, le composé (Fe, Mn) As peut présenter un ordre
AFM avec une température de Néel de 190 K [63]. La caractérisation magnétique
de la couche de (Fe, Mn) As n’a pas encore été effectuée mais des mesures réalisées
avec un SQUID, pour I’échantillon Fe-40-MnAs-90, ont montré certains indices
quant a I’aimantation de cette couche. La Fig. 4.11 montre un cycle d’hystérésis
mesuré et une aimantation a saturation d’environ 750 kA/m, ce qui est nettement
inférieur a I’aimantation du fer bec massif (= 1700 kA/m a la température am-
biante [64]). En faisant I’hypothese que I’aimantation de la couche de fer est celle
du fer massif, I’aimantation mesurée pourrait provenir d’une couche de 25 nm
d’épaisseur seulement. Par conséquent, la couche de fer serait NFM sur 15 nm
d’épaisseur, ce qui correspond a I’épaisseur de (Fe, Mn) As mesurée par EFTEM.
Cela pourrait signifier que la zone d’interdiffusion est NFM.

Les résultats présentés dans ce paragraphe ont montré une zone d’interdiffusion
s’étendant sur 15 nm entre une couche de fer de 40 nm d’épaisseur et MnAs. Bien
que les mesures XPS aient montré des signes d’interdiffusion pour des couches
fines de quelques nanometres, les images EFTEM n’ont pas permis de visualiser
la région d’interdiffusion pour une couche de fer de 5 nm. En comparant les ob-
servations EFTEM faites pour les couches fine et épaisse de fer, nous en déduisons
qu’il s’agit d’un effet cinétique d’interdiffusion, dépendant du temps de dépdt du
fer et donc du temps pendant lequel le substrat de MnAs est porté a 150 °C. En
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FIGURE 4.11 — Cycle d’hystérésis mesuré avec un SQUID pour le systeme
Fe/MnAs/GaAs (001), avec H,pp1. appliqué selon [100] MnAs. Ces mesures ont
été effectuées a 77 °C, température a laquelle MnAs est NFM et ot le signal ma-
gnétique provient donc uniquement du fer (échantillon Fe-40-MnAs-90).

considérant que le fer et MnAs interdiffusent de maniére constante en fonction
du temps, le dép6t de 5 nm de fer donnerait lieu approximativement a la forma-
tion d’une couche d’interdiffusion de moins de 2 nm d’épaisseur. Cette zone serait
donc difficilement observable par EFTEM du fait de la résolution des images (en-
viron 1 nm). Notons que I’interdiffusion observée pourrait expliquer 1’absence ou
le faible couplage d’échange magnétique entre le fer et MnAs (paragr. 4.2.2).

4.1.3 Surface du fer caractérisée par STM

MnAs/GaAs (001) est utilisé comme gabarit pour déposer une fine couche
de fer. Comme cela a été montré dans le Chap. 3, la morphologie de la surface
de MnAs présente deux structures périodiques d’origine différente : selon [100]
(Fig. 3.2) et [001] (Fig. 3.3). Il est donc nécessaire d’observer sous quelle forme le
fer croit sur un tel gabarit. De plus, ces deux structures induisent des propriétés ma-
gnétiques particulieres : anisotropie magnétique du fer pour la premiere (Fig. 4.2.2)
et génération d’un champ de fuite pour la seconde (4.2.3). Il est important d’obser-
ver d’éventuelles modifications de la surface de MnAs apres le dépdt du fer.

Des images STM ont été obtenues pour différentes épaisseurs de fer. La
Fig. 4.12 montre les images de la surface de couches de 1 nm , 2 nm , puis 3 nm
de fer, déposées sur une couche de MnAs de 100 nm d’épaisseur (échantillon Fe-
MnAs-100). Alors que les images STM de 100 x 100 nm? montrent une augmenta-
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FIGURE 4.12 — Images STM de la surface du fer de Fe/MnAs (100 nm)/
GaAs (001), montrant I’évolution de cette surface avec I’épaisseur de fer. Ces
images ont été obtenues a la température ambiante, a différentes échelles et pour
des épaisseurs de fer de 0, 1, 2 et 3 nm (échantillon Fe-MnAs-100).

tion de la rugosité de la surface avec I’épaisseur de fer, les images de 600 x 600 nm?
indiquent que la couche de fer ne modifie pas la structure et la forme des monticules
présents a la surface de MnAs, mais au contraire épouse cette forme. L’évolution
de la rugosité avec I’épaisseur de fer a été calculée [40], a partir des images STM
de 4,4 x 4,4 um? [Fig. 4.13(a)]. On remarque que la rugosité augmente de maniére
exponentielle avec I’épaisseur, d’environ 4,2 A (sans fer) a 8,0 A (3 nm de fer).

Les images de 4,4 x4,4 m? (Fig. 4.12) montrent que la modulation a/3-MnAs
est perturbée apres le dépot du fer. On remarque notamment une augmentation de
la période lorsque 1’épaisseur de la couche de fer augmente. D’apres I'image STM
de la surface de fer pour une couche de 3 nm d’épaisseur, la périodicité des bandes
al/B devient difficilement observable car le champ de mesure devient trop petit
comparé a la largeur des bandes. L’analyse par FFT de la quasi-périodicité des
bandes montre des densités spectrales tres diffuses et par conséquent une grande
incertitude (100 nm) sur la période 7.

Pour la détermination de la période des bandes, nous avons fait appel a un
logiciel de traitement d’images [40] qui permet le calcul de la fonction d’auto-
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FIGURE 4.13 — Evolution avec I’épaisseur de fer de (a) la rugosit¢ RMS et (b)
la période. Ces calculs et mesures ont été réalisés a partir des images STM
(4,4x4,4 ym?) de la Fig. 4.12, 4 la température ambiante, pour des épaisseurs

de fer de 0,1 nm, 2 nm et 3 nm (échantillon Fe-MnAs-100).

corrélation, fonction correspondant a la corrélation croisée du signal par lui-méme,
ce signal étant calculé (ligne par ligne) a partir des contrastes répétés sur toute
I'image. La fonction d’auto-corrélation est donnée par : (1/T) | j;o x(t)x(t—T)dt,
ou z est ici la position sur une ligne de I’'image et 7" 1a période. La période mesurée
par FFT (dans I’espace réciproque) et par fonction d’auto-corrélation donne des
résultats différents bien que leur évolution avec 1’épaisseur de fer est semblable :
la valeur obtenue par FFT est systématiquement plus grande [Fig. 4.13(b)]. De
plus, on remarque que I’incertitude liée a ces mesures augmente avec 1I’épaisseur
de fer du fait de I’augmentation de la période pour un champ de mesure constant
(4,4 x 4,4 nm?). La perturbation de la périodicité des bandes est aussi visible par
la dispersion entre les périodes calculées par FFT et par auto-corrélation. Cette
dispersion augmente avec I’épaisseur de fer, variant de 20 nm (sans fer) a 60 nm
(pour 3 nm d’épaisseur de fer). En considérant la période des bandes comme la
moyenne des valeurs obtenues par les deux méthodes [Fig. 4.13(b)-étoiles], on
observe que celle-ci augmente avec 1’épaisseur de fer : variation de 523 nm sans
fer a 618 nm apres le dépdt de 3 nm de fer.

Cette analyse par STM est confirmée par des images X-PEEM obtenues
pour un échantillon dont la composition est Fe (2 nm)/MnAs (70 nm)/GaAs (001)
(échantillon Fe-2-MnAs-70). La Fig. 4.14, obtenue a la température ambiante,
montre des bandes périodiques de couleur grise (verticales), correspondant aux
bandes S-MnAs. la période des bandes o/3 mesurée a partir de cette image est de
(526450) nm, pour un échantillon de 70 nm d’épaisseur. Cette valeur est nettement
supérieure a la période des bandes mesurée avant le dépdt du fer (4,8e = 336 nm).
Cette observation corrobore les mesures obtenues par XRMS de la période des
bandes o/ montrant des valeurs supérieures a celles mesurées par STM avant le
dépot du fer (paragr. 4.2.3).
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FIGURE 4.14 — Image X-PEEM obtenue au seuil d’absorption L3 de Mn, a la tem-
pérature ambiante, avec un plan d’incidence contenant I’axe de facile aimantation
de MnAs, selon [100] MnAs (échantillon Fe-2-MnAs-70).

4.2 Propriétés magnétiques

Les grandeurs physiques relatives aux propriétés magnétiques (taux d’asymé-
trie, champ coercitif, champ saturant) ont été mesurées par XRMS (paragr. 2.3.4),
technique “tout photons” permettant I’application d’un champ magnétique sans
perturber les mesures. La XRMS, sensible a I’élément, a permis de discriminer
la contribution magnétique des différentes couches. Cette technique est parfaite-
ment adaptée a I’étude de Fe/MnAs/GaAs (001) car, outre les propriétés magné-
tiques, il est possible de sonder les structures ordonnées de 1’auto-organisation des
bandes «-f et des monticules. Le phénomene recherché et prédit par nos calculs
(paragr. 3.4.2) concerne 1’action du champ de fuite des domaines c.-MnAs sur une
couche de fer et ce, a I’échelle des dimensions d’un domaine (quelques centaines
de nanometres). La XRMS n’étant sensible qu’a I’aimantation moyennée sur les di-
mensions latérales de 1’échantillon, nous avons aussi eu recours a la X-PEEM pour
imager les domaines magnétiques avec une résolution pouvant atteindre environ 50
nm.

Les grandeurs magnétiques caractérisant chacune des deux couches de fer et de
MnAs seront tout d’abord présentées : des mesures XRMS montreront notamment
I’anisotropie magnétique de ces deux couches. Puis 1’action locale du champ de
fuite (généré par les domaines a-MnAs) sur I’aimantation du fer sera présentée en
deux temps : I’orientation de I’aimantation du fer sur la phase a-MnAs puis sur la
phase . Les résultats seront présentés dans 1’ordre suivant :

o Des mesures XRMS, permettant de comprendre 1’origine du phénomene en
comparant les propriétés structurales et magnétiques de MnAs aux propriétés
magnétiques du fer.

o Des images X-PEEM montrant I’effet du champ magnétique de fuite a
I’échelle d’un domaine.
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FIGURE 4.15 — Evolution du taux d’asymétrie (réflectivité spéculaire) avec le
champ magnétique, selon [100] MnAs (bleu) et selon [001] MnAs (rouge), a
—2°C, au seuil d’absorption L3 de Mn (échantillon Fe-5-MnAs-130).

e La comparaison entre les calculs et les expériences pour une analyse quanti-
tative.

Enfin, nous verrons comment 1’action locale du champ de fuite peut mener au ren-
versement de 1’aimantation totale du fer et ce, sans appliquer de champ magnétique.

4.2.1 Anisotropie magnétique uniaxiale de MnAs

Les cycles d’hystérésis présentés ici ont été réalisés en géométrie coplanaire,
c’est-a-dire avec le plan de diffusion en coincidence avec le plan d’incidence. Les
cycles d’hystérésis ont été mesurés avec un champ magnétique appliqué dans le
plan d’incidence. Dans notre cas, les mesures magnétiques sont sensibles a 1’ai-
mantation de la couche de fer ou de MnAs moyennée sur les dimensions latérales
de I’échantillon.

Les principales propriétés magnétiques discutées ici sont relatives au systeme
Fe (5 nm)/MnAs (130 nm)/GaAs (001), recouvert d’une couche protectrice de ZnSe
(échantillon Fe-5-MnAs-130). Les mesures XRMS ont été réalisées en accordant
I’énergie des rayons X au seuil d’absorption L3 de Mn (640 eV), permettant
ainsi de sonder uniquement les propriétés magnétiques de la couche de MnAs.
La Fig. 4.15 montre le signal dichroique mesuré en fonction du champ magnétique
selon [001] MnAs et [100] MnAs, a —2°C. Dans le cas ou le plan d’incidence
est parallele a la direction [100] MnAs, un cycle carré est mesuré avec un champ
coercitif H, et un champ saturant H; de 3 mT. En revanche, le cycle d’hystérésis
mesuré avec le plan d’incidence parallele a la direction [001] MnAs ne montre pas
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FIGURE 4.16 — Evolution du taux d’asymétrie (réflectivité spéculaire) avec le
champ magnétique, & —2 °C (phase « seule), 25 °C (coexistence des phases a/[3)

et 45 °C (phase [ seule), selon I’axe de facile aimantation [100] MnAs, au seuil
d’absorption L3 de Mn (échantillon Fe-5-MnAs-130).

de rémanence et dans ce cas, un champ magnétique de 50 mT n’est pas suffisant
pour saturer 1’aimantation. Ces mesures confirment que la direction [001] de MnAs
est un axe de difficile aimantation alors que la direction de facile aimantation est
selon [100].

L’évolution des cycles d’hystérésis avec la température nous a permis de ca-
ractériser les propriétés magnétiques du gabarit MnAs/GaAs(001) pendant la co-
existence des phases « et 8 (Fig. 4.16). On remarque tout d’abord que les cycles
d’hystérésis mesurés a —2 °C et a 25 °C sont ouverts et montrent une aimantation
rémanente : respectivement 100% et 45% de I’aimantation a saturation. Ces cycles
sont caractéristiques de 1’état FM (phase o)) de MnAs. Le cycle mesuré a 45 °C, in-
dique quant a lui un taux d’asymétrie presque nul, caractéristique de la phase PM
[. On observe que la forme carrée du cycle mesuré a —2 °C (dans la phase « seule)
évolue avec la température, montrant un retournement plus doux de I’aimantation a
partir d’environ 20 °C. En plus du changement de forme des cycles, la coexistence
de phases donne lieu a une importante diminution du taux d’asymétrie, qui varie
d’environ 10% a —2°C a 5% a 25 °C (Fig. 4.16). Cette évolution de 1’aimantation
avec la température est liée a la diminution de I’aimantation de la phase o avec la
température, a la diminution de la fraction de phase « due a 1’apparition prématu-
rée de la phase [ (coexistence de phases), et aussi a I’apparition de la composante
hors plan de I’aimantation [37] (voir paragr. 1.3.3). La mesure de ces cycles d’hys-
térésis nous a permis aussi de rendre compte quantitativement de I’évolution de
H_ etde H, en fonction de la température (Fig. 4.17-ronds bleus). Habituellement,
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FIGURE 4.17 — Dépendance en température (a) du champ coercitif H, et (b) du
champ saturant H; de MnAs (symboles ronds) et du fer (symboles carrés), selon
I’axe de facile aimantation [100] MnAs (échantillon Fe-5-MnAs-130).

les matériaux magnétiques montrent une diminution de H, lorsque la température
augmente. Au contraire, on observe ici son augmentation avec la température, pas-
sant linéairement d’environ 3 mT a —2 °C a environ 10 mT a 40 °C. Cette évolution
de H. est due a la coexistence de phases /3, donnant lieu a la fragmentation des
domaines de MnAs dont I’aimantation est alors plus dure a renverser. H; augmente
aussi avec la température mais de maniére exponentielle, variant de 5 mT a —2°C
a environ 90 mT a 45 °C.

4.2.2 Anisotropie magnétique uniaxiale du fer

Les propriétés de la couche de fer ont été sondées en accordant 1’énergie des
rayons X au seuil d’absorption L3 du fer (707 eV). Des cycles d’hystérésis, mesu-
rés a 70 °C, montrent 1’évolution du signal dichroique avec le champ magnétique
(Fig. 4.18). Toujours en géométrie coplanaire, lorsque le plan d’incidence contient
la direction de facile aimantation [100] MnAs et la normale a la surface, I’aiman-
tation du fer est saturée a partir d’'un champ d’environ 25 mT et I’on observe
une rémanence de 100%. Pour un plan d’incidence parallele aux bandes (selon
[001] MnAs), I’application d’un champ de 30 mT n’est pas suffisant pour satu-
rer I’aimantation. De plus, aucune rémanence n’est mesurée. La comparaison des
cycles d’hystérésis obtenus dans ces deux directions révele une anisotropie ma-
gnétique, avec un axe de facile aimantation selon [100] MnAs, c’est-a-dire selon la
direction perpendiculaire aux bandes.
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FIGURE 4.18 — Evolution du taux d’asymétrie (réflectivité spéculaire) avec le
champ magnétique, selon [100] MnAs (bleu) et selon [001] MnAs (rouge), a 70 °C,
au seuil d’absorption L3 de Fe (échantillon Fe-5-MnAs-130).

Analyse de I’aimantation du fer selon son axe difficile [001] MnAs

La mesure de I’intensité diffusée, pour un plan d’incidence parall¢le aux bandes
et en variant I’angle 6, avec 26 fixe (rocking scan, paragr. 2.3.4), a permis un
balayage en ¢, (avec ¢, = 0 et ¢. = 0,625 nm~!). Ces mesures obtenues pour
hv = 707 eV montrent un pic de diffraction large et centré a ¢, = 30,055 nm~!
[Fig. 4.19(a)]. Ce pic correspond a un parametre d’ordre de 116 nm et provient de
la structure périodique des monticules présents a la surface de MnAs (paragr. 3.3).
La détection de ce pic au seuil d’absorption L3 de Fe indique donc que le fer épouse
cette morphologie de surface comme cela a été observé par STM (Fig. 4.12). Le
méme résultat a été obtenu au seuil d’absorption L3 de Mn (hv = 640 eV) mais
aussi pour une énergie de rayons X hors résonance (hv = 600 eV). La périodicité
de cette structure ne dépend pas de la température car aucun décalage des pics de
Bragg n’est mesuré [Fig. 4.19(a)]. Ceci est en bon accord avec les images STM
obtenues en fonction de la température (Fig. 3.7).

La Fig. 4.19(b) montre 1’évolution des cycles d’hystérésis selon I’axe de diffi-
cile aimantation, a trois températures caractéristiques de MnAs/GaAs(001) : 0°C
(phase FM « seule), 22 °C (coexistence des phases « et 5) et 70 °C (phase [ seule).
Ces mesures indiquent que la direction [001] MnAs reste un axe de difficile aiman-
tation pour le fer quelque soit la température.

Cette anisotropie magnétique de la couche mince de fer peut avoir plusieurs
origines. En plus de I’anisotropie magnétocristalline, il est connu que la croissance
de couches minces sur des substrats monocristallins peut donner lieu a des effets
d’anisotropie magnétiques dans les couches minces. L’anisotropie de forme peut
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FIGURE 4.19 — Intensité diffusée selon [001] MnAs au seuil L3 de Fe, a trois tem-
pératures caractéristiques : 0°C (phase « seule), 22 °C (coexistence «o/f3), 70°C
(phase (3 seule) : (a) diagramme en gy (¢, = 0 nm~!, ¢, = 625 nm™!); (b) réflec-
tivité spéculaire en fonction du champ magnétique (échantillon Fe-5-MnAs-130).

aussi induire de 1’anisotropie magnétique. Dans notre cas, I’anisotropie magnétique
du fer ne varie pas avec la température et ne dépend pas des phases « et 5. Celle-ci
pourrait donc aussi provenir d’une anisotropie de forme liée a la forme des mon-
ticules. Le calcul de la I’anisotropie magnétique de forme (via le calcul du champ
démagnétisant [65]) donne des valeurs du méme ordre de grandeur que 1’anisotro-
pie magnétocristalline du fer, soit 4,2 x 10% J/m3 en considérant une maille cubique
centrée [66].

Finalement, ces trois sources d’anisotropie magnétique peuvent étre d’inten-
sités relativement proches et donc contribuer a I’anisotropie magnétique de la
couche de fer. Remarquons que la possible contribution de 1’anisotropie de forme
pourrait permettre d’agir sur 1’anisotropie magnétique uniaxiale du fer en modi-
fiant la forme des monticules selon les parametres de croissance ou par un recuit
(Fig. 3.15).

Analyse de I’aimantation du fer selon son axe facile [100] MnAs

Des cycles d’hystérésis ont été mesurés a différentes températures, avec un plan
d’incidence orienté selon I’axe facile [100] MnAs (Fig. 4.20). Les résultats obtenus
nous ont permis d’observer les propriétés suivantes :

e Les mesures de H,. et H; montrent une décroissance linéaire entre 0 °C et
80 °C, passant respectivement de 27,5 a 17,5 mT [Fig. 4.17(b)-symboles car-
rés], et d’environ 30 a 25 mT [Fig. 4.17(a)-symboles carrés]. Il est impor-
tant de souligner que les valeurs de ces grandeurs ainsi que leur dépendance
en température sont nettement différentes pour MnAs (Fig. 4.17-symboles
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FIGURE 4.20 — Intensité diffusée (réfléctivité spéculaire) en fonction du champ ma-
gnétique, selon [100] MnAs, a plusieurs températures caractéristiques : 0 °C (phase
a-MnAs seule), 22 °C (coexistence « /3-MnAs), 70 °C (phase 5-MnAs seule), au
seuil d’absorption L3 de Fe (échantillon Fe-5-MnAs-130).

ronds). Cela indique donc que si un couplage d’échange direct existe entre
les couches de fer et de MnAs, celui est tres faible.

e Nous disposons donc d’un systeme Fe/MnAs ol les deux couches FM sont
découplées magnétiquement, au sens de 1’échange direct, sans introduire de
couche séparatrice non magnétique. La Fig. 4.21(a) montre qu’a 0°C, une
configuration antiparalléle entre les aimantations des deux couches est ob-
tenue et ce, pour des champs magnétiques compris entre 5 et 20 mT envi-
ron. L’application d’un champ supérieur a 20 mT aligne parallelement les
aimantations des deux couches. Ainsi, Fe/MnAs montre un comportement
magnétique de type vanne de spin.

e Le cycle d’hystérésis mesuré a 0 °C selon 1’axe de facile aimantation du fer
montre un retournement de I’aimantation en deux temps. Un premier saut est
détecté a 2,4 mT et correspond au retournement de 27% de I’aimantation.
Puis les 73 % restant de I’aimantation se retournent a 33,6 mT [Fig. 4.21(a)].
Les cycles mesurés permettent d’observer 1’évolution de 1’aimantation de
chaque couche et, par leur comparaison, de bien comprendre 1’interaction
magnétique entre ces couches. Dans notre cas, les mesures XRMS nous in-
diquent que le champ de 2,4 mT correspond au champ coercitif de MnAs, ce
qui signifie qu’une petite partie de 1’aimantation du fer suit le retournement
de I’aimantation de MnAs [Fig. 4.21(a)]. Il s’agit du retournement de 1’ai-
mantation du fer dans la couche d’interdiffusion (Fe, Mn) As (paragr. 4.1.2).
De plus, en mesurant avec une trés bonne statistique le cycle d’hystérésis a
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FIGURE 4.21 — Evolution de la réflectivité spéculaire avec le champ magnétique,
mesurée aux seuils d’absorption L3 de Mn (bleu) et Fe (rouge), selon [100] MnAs :
(@) a0°C; (b) a 70 °C (échantillon Fe-5-MnAs-130).

70°C au seuil L3 de Mn, on obtient un signal magnétique bien que MnAs
soit dans la phase ( a cette température. Le champ coercitif correspondant
au retournement de cette aimantation est égal & celui du fer [Fig. 4.21(b)]
et vaut 17 mT. Ainsi, une partie de I’aimantation de MnAs suit le retourne-
ment de I’aimantation du fer, montrant la signature magnétique de la zone
d’interdiffusion (Fe, Mn) As.

e A 22°C, I’évolution de la réflectivité spéculaire avec le champ magnétique
montre un cycle d’hystérésis complexe (Fig. 4.20). Trois retournements suc-
cessifs de 1’aimantation de la couche de fer sont observés a —32 mT, 7 mT
et 60 mT.

Cette dernicre observation est au coeur du phénomene étudié ici. Ce cycle d’hysté-
résis est observé a la température ambiante, pendant la coexistence de phases a/3
de MnAs. La suite de ce chapitre est consacrée a 1’étude du phénomene qui est a
I’origine de ce cycle d’hystérésis singulier et qui permettra d’obtenir les propriétés
originales du systeme Fe/MnAs/GaAs (001).

4.2.3 Controle de ’aimantation du fer a I’échelle
sub-micrométrique

D’apres nos calculs (paragr. 3.4.2 et 3.4.3), la forme des domaines magnétiques
de MnAs devrait produire un champ de fuite suffisant pour renverser 1’aimantation
d’une couche FM, a condition que ce champ soit supérieur au champ coercitif
de la couche magnétique considérée et que le couplage d’échange a I’interface
soit faible. Comme cela a été montré précédemment, nous avons mesuré un champ
coercitif du fer d’environ 20 mT pendant la coexistence de phases /3. Cette valeur
est inférieure a H, calculé pendant la coexistence des phases, suggérant que ce
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champ de fuite généré par les domaines a-MnAs pourrait renverser 1’aimantation
du fer dans une gamme de température couvrant la transition de phase de MnAs.
De plus, nous avons mesuré des champs coercitifs et saturants nettement différents
pour les deux couches, montrant que si il existe un couplage d’échange direct entre
Fe et MnAs, celui-ci est faible.

Dans la suite de ce chapitre, nous comparons les configurations magnétiques
observées par X-PEEM et XRMS, pour la couche de fer et la couche de MnAs.

Alignement antiparallele M (Fe)/M(a-MnAs)

Corrélation entre la coexistence des phases a/3 et I’aimantation du fer, obser-
vée par XRMS Les mesures de réflectivité pour I’échantillon Fe-5-MnAs-130
ont été réalisées en géométrie coplanaire avec les bandes o/ perpendiculaires au
plan d’incidence. Les photons sont polarisés elliptiquement et leur énergie est ac-
cordée au seuil d’absorption L3 de Fe. En faisant varier 6;, avec 26 constant, 1’in-
tensité diffusée a ét€ mesurée en fonction de ¢, (avec ¢, = O et ¢, = 1,85 nm~1)
afin de détecter le parametre d’ordre correspondant a la périodicité des bandes (pa-
ragr. 2.3.4). La Fig. 4.22(a) montre 1’évolution de la modulation de la surface a
différentes températures. Lorsque la température passe de 38 °C a 26 °C, on re-
marque une forte diminution de I’intensité spéculaire et la formation de pics de
diffraction pour g, = +0,0068 nm~!, correspondant a une période des bandes
alB de 924 nm. Cette valeur de la période est supérieure a celle attendue (4,8 fois
I’épaisseur de MnAs soit 624 nm). Cette différence a aussi été détectée par des
mesures XRMS réalisées au seuil L3 de Mn, montrant une augmentation de la pé-
riode des bandes o/3-MnAs induite par le dépot du fer. Cette observation est en
bon accord avec les mesures STM présentées dans le paragr. 4.1.3.

La Fig. 4.22(b) montre la dépendance en température de la réflectivité, mesu-
rée aux seuils d’absorption L3 de Fe (rouge) et de Mn (bleu). Les symboles pleins
et vides correspondent respectivement a 1’échauffement et au refroidissement de
I’échantillon. Chaque point correspond a une mesure en rémanence apres 1’applica-
tion d’un champ magnétique de 60 mT orienté parallelement ou antiparallelement
a I’hélicité des photons. Les courbes de la Fig. 4.22(b-haut) sont la moyenne de ces
deux mesures et représentent la réflectivité moyenne des rayons X par les couches
de fer et de MnAs. On observe que 1’évolution de ce signal avec la température
est tres similaire pour les deux couches : la réflectivité diminue lorsque la rugosité
augmente, correspondant ici a la modulation en hauteur de la surface en bandes
« et 8 entre environ 13 et 40 °C. Le minimum de réflectivité est atteint a environ
28 °C et correspond au systéme lorsqu’il présente une fraction de phases a et 3
identique. On note aussi une hystérésis en température d’environ 2 °C, entre 15 et
20°C.

La Fig. 4.22(b-bas) montre 1’évolution du taux d’asymétrie avec la température.
Le taux d’asymétrie est la différence divisée par la somme des deux mesures effec-
tuées apres application du champ dans les deux directions opposées (paragr. 2.3.4).
On mesure alors une diminution importante du signal magnétique de Mn lors de
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FIGURE 4.22 — (a) Diagramme en ¢, (g, = 0 nm !etqg = 1,85 nm™ '), en
fonction de la température (en refroidissant), au seuil L3 de Fe. (b) Evolution avec
la température : (b-haut) de la valeur moyenne de la diffusion spéculaire mesurée en
rémanence apres 1’application d’un champ magnétique de =60 mT ; (b-bas) du taux
d’asymétrie correspondant. Ces mesures ont été obtenues avec (fsc = 15 °), hv =
640 eV (bleu) et hv = 707 eV (rouge). Les symboles vides et pleins correspondent
respectivement au refroidissement et a 1’échauffement de 1’échantillon (échantillon
Fe-5-MnAs-130).

I’échauffement de I’échantillon, comme cela a déja été évoqué dans le paragr. 1.3.3.
Dans le méme temps, le signal magnétique du fer montre une évolution complexe
avec la température. Les aimantations des couches de fer et de MnAs sont dans une
configuration paralléle a basse température (<18 °C). Puis lorsque la température
augmente jusqu’a I’apparition des bandes, le signal du fer diminue rapidement et
change de signe. ’aimantation rémanente du fer aprés une impulsion se retrouve
renversée a environ 18 °C. Un second changement de signe a lieu a 30 °C, puis
I’aimantation retrouve sa valeur initiale a 40 °C, soit a la fin de la coexistence de
phases de MnAs (lorsque les bandes « et 3 disparaissent). On remarque donc que,
apres I’application d’un champ magnétique externe, les aimantations des couches
de fer et de MnAs sont dans une configuration antiparallele dans une gamme de
température d’environ 10 °C correspondant a la coexistence des phases « et 3.
Afin de mieux comprendre le couplage magnétique entre les couches de fer
et de MnAs, des cycles d’hystérésis ont été mesurés a des températures cor-
respondant a la coexistence de phases. La Fig. 4.23 montre un cycle mesuré a
22°C, aux seuils L3 de Fe et de Mn. On peut alors suivre I’évolution de I’ai-
mantation de chacune des deux couches avec le champ appliqué. La couche
de MnAs se caractérise par un cycle d’hystérésis carré comme cela a déja été
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FIGURE 4.23 — Intensité diffusée (spéculaire) en fonction du champ magnétique,
selon [100] MnAs, a 22 °C, pour les seuils L3 de Mn (bleu) et L3 de Fe (rouge)
(échantillon Fe-5-MnAs-130).

rapporté (paragr. 4.2.1), avec H, = 7,5 mT. La couche de fer quant a elle montre
un cycle d’hystérésis complexe. Si on lit le cycle de droite a gauche (ronds noirs) :

e Pour H,p, > 31,5 mT, les aimantations du fer et de MnAs sont alignées

par le champ extérieur et sont donc dans une configuration parall¢le.

Pour —7,5 < H,pp. < 31,5 mT, M (Fe) se retourne progressivement et le
couplage antiparallele entre M (Fe) et M (MnAs) est presque complet pour
—7,5 < Happ. < 0mT.

Pour H,pp1 = —7,5 mT [H.(MnAs))], ’aimantation de MnAs se retourne
et I’aimantation du fer se retourne aussi a exactement la valeur de H.(MnAs)
(Fig. 4.23-pointillés). Le systeme garde ainsi sa configuration magnétique
antiparallele apres inversion de I’aimantation de chacune des couches poin-
tant dans la direction opposée a la précédente.

Pour H,p,. < —62 mT, le champ extérieur retourne progressivement 1”ai-
mantation du fer et une configuration parall¢le est retrouvée entre 1’aimanta-
tion du fer et celle de MnAs..

On peut remarquer que deux retournements successifs de I’aimantation du fer ne
correspondent pas a 100% mais a 88% de I’aimantation totale. On peut alors anti-
ciper les résultats obtenus en X-PEEM et considérer que les 12% de 1’aimantation
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FIGURE 4.24 — Schéma du systeme Fe/MnAs faisant figurer les bandes « et 3 ainsi
que les lignes de champ de fuite générées par les domaines a-MnAs, agissant sur
I’aimantation de la couche de fer. Les fleches noires représentent I’aimantation des
couches minces. Notons que ces lignes de champs ne sont que schématiques et
qu’elles ne représentent pas les valeurs physiques réelles de MnAs et de Fe.

ne se retournant pas correspondent a I’aimantation du fer sur la phase 5-MnAs, que
I’on note Feg.

En résumé, les mesures XRMS des propriétés magnétiques de I’échantillon Fe-
5-MnAs-130 nous ont permis de montrer, d’une part, la dépendance en température
des configurations parallele ou antiparallele entre les aimantations rémanentes des
deux couches (apres I’application d’un champ magnétique de =60 mT) et, d’autre
part, I’évolution de ces configurations avec le champ magnétique.

En considérant les signes discutés précédemment d’un faible couplage
d’échange (paragr. 4.2.2), le renversement de 1’aimantation du fer pendant la co-
existence de phases a/f3 est attribué a I’action du champ de fuite généré par les
bandes FM a-MnAs sur la partie du fer située juste au-dessus, noté Fe, [67]. A
environ 15 °C, le MnAs est organisé sous la forme de larges domaines «, séparés
par de trés fines et longues bandes NFM (. Le champ de fuite di a la forme fi-
nie et allongée des domaines apporte une contribution supplémentaire (en plus de
H;pp1.) au champ magnétique effectif agissant sur I’aimantation du fer (Fig. 4.24).
Le champ effectif agissant sur le fer est alors : Heg, = Happl — Hy, ou Hy estle
champ de fuite généré par les domaines a-MnAs. Pour un domaine de dimensions
¢ = 140 nm, b = 1000 nm, a = 700 nm et une aimantation de MnAs dans le
plan de 640 kA/m [36], le calcul de H, d’apres ’Eq. (3.11) donne une valeur de
75 mT (Fig. 3.21). Mé&me si les domaines de I’échantillon Fe-5-MnAs-130 n’ont
pas été observés par X-PEEM, ces dimensions sont choisies d’apres des images X-
PEEM (Fig. 4.28) obtenues pour un échantillon similaire dont la composition est
Fe (4 nm)/MnAs (140 nm)/GaAs(001) (échantillon Fe-4-MnAs-140). En premiere
approximation, le champ de fuite calculé est en bon accord avec les données expé-
rimentales et le décalage de 45 mT du cycle d’hystérésis du fer [Fig. 4.23(haut)].

Ce modele d’interaction dipolaire entre les couches de MnAs et de fer corro-
bore la différence de pente du taux d’asymétrie mesuré en fonction de la tempéra-
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ture [Fig. 4.22(b-bas)]. Alors que le premier renversement de I’aimantation du fer a
15 °C est abrupt, le second changement de signe est atteint apres une évolution plus
lente de I’aimantation en augmentant la température a partir de 23 °C. Si le champ
de fuite est responsable du retournement de 1’aimantation de Fe,, I’apparition des
bandes et la division des domaines de MnAs sont suffisantes pour provoquer le phé-
nomene qui a alors lieu dans une gamme de température de 2-3 °C autour de 15 °C.
En revanche, le second changement de signe de M (Fe) s’explique en considérant
I’aimantation de Feg alignée par le champ magnétique appliqué avant chaque me-
sure. Ainsi, ce changement de signe de M (Fe) est da a I’élargissement continu de
la phase [ au détriment de la phase « et se produit sur une gamme de température
d’environ 15 °C [Fig. 4.22(b-bas)]. En accord avec cette interprétation, I’aimanta-
tion du fer devrait s’annuler pour des bandes « et 5 de méme largeur. Cette pro-
priété est en effet confirmée par nos mesures puisque 1’aimantation totale du fer
est nulle a 30 °C [Fig. 4.22(b-bas)] ; cette température correspondant au minimum
de réflectivité [Fig. 4.22(b-haut)] et au maximum du pic de diffraction du premier
ordre [Fig. 4.22(a)], ¢’est-a-dire a des bandes « et 5 de méme largeur.

Ainsi, les mesures XRMS révelent un couplage antiparallele entre les aiman-
tations du fer et de MnAs pendant la coexistence des phases a et 8. A partir de
ces mesures, nous avons proposé un modele d’interaction dipolaire entre les do-
maines a-MnAs et Fe,, afin d’expliquer ce phénomene. Ce modele suppose que le
couplage est présent pour chaque domaine, alors que les mesures XRMS ne ren-
seignent que sur 1’aimantation moyennée sur les dimensions latérales de 1’échan-
tillon. Afin de tester notre modele, il convient donc de sonder 1’aimantation a une
échelle plus locale et notamment a I’échelle d’un domaine.

Images X-PEEM des domaines du fer sur a-MnAs. Des images X-PEEM ont
été obtenues pour 1’échantillon Fe (2 nm)/MnAs (70 nm)/GaAs (001), recouvert
d’une couche de 2 nm d’aluminium afin de protéger 1’échantillon de toute oxy-
dation (échantillon Fe-2-MnAs-70), 1 nm de ZnSe étant intercalé entre la couche
de fer et celle d’aluminium afin d’éviter toute réactivité entre les couches. Malgré
les 3 nm de couches protectrices et 1’épaisseur de fer, il a été possible de détecter
les photoélectrons issus du seuil L3 de Mn, permettant ainsi d’imager les domaines
de MnAs en plus de ceux du fer.

Les images obtenues (Fig. 4.25) indiquent I’ orientation des domaines magné-
tiques a 22 °C. L’énergie des rayons X polarisés circulairement est accordée aux
seuils d’absorption L3 de Mn [Fig. 4.25(a)] et de Fe [Fig. 4.25(b)]. Dans ces
images, les bandes o/ sont verticales. Les mesures ont été réalisées pour un plan
d’incidence perpendiculaire aux bandes et avec un angle d’incidence entre k;, et
le plan de la surface de 16°. Le contraste obtenu est donc principalement lié a la
composante z de I’aimantation (dans le plan), selon les axes de facile aimantation
de MnAs et du fer ([100] MnAs). Les zones claires et foncées correspondent aux
domaines dont I’aimantation est respectivement parallele et antiparallele au vecteur
d’onde des photons. L’image de la Fig. 4.25(a) montre I’ organisation des domaines
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dir. bandes a-f MnAs

FIGURE 4.25 — Images X-PEEM obtenues a 22 °C, aux seuils d’absorption L3 de
(a) Mn et (b) Fe. Les zones délimitées en pointillé montrent un agrandissement sur
une bande a-MnAs. Les lignes en pointillé correspondent au profil présenté dans
la Fig. 4.26 (échantillon Fe-2-MnAs-70).

FM de MnAs, séparés par des domaines gris correspondant aux bandes NFM /. La
comparaison de cette image avec celle obtenue au seuil d’absorption L3 de Fe
[Fig. 4.25(b)] montre clairement une corrélation entre I’orientation des domaines
magnétiques des deux couches puisque les contrastes entre les deux images sont
inversés (voir zooms) [68]. L’alignement majoritairement antiparallele entre 1’ai-
mantation des domaines de MnAs et I’aimantation des domaines de F'e,, est alors
confirmé localement, ce qui est en faveur du modele d’interaction dipolaire entre
les deux couches. La comparaison d’un profil réalisé le long d’une bande « avec
un profil réalisé dans la méme région mais a partir de I’image des domaines du fer
rend compte de I’alignement antiparallele des aimantations [Fig. 4.26(a)].

Afin de réaliser une étude quantitative de la corrélation des domaines, le taux
de couplage antiparallele A a été analysé visuellement en observant la coincidence
entre les zones claires et foncées des domaines du fer et de MnAs : A = 100%
signifie donc que tous les domaines de Fe,, sont antiparalleles aux domaines o-
MnAs sous-jacents et A = 0% correspond au cas opposé ou tous les domaines
sont dans une configuration parallele. L’analyse de ’image entiere de la Fig. 4.25
donne A = 82%.

Une étude plus détaillée a été réalisée en évaluant A en fonction de la taille
des domaines a-MnAs. L’histogramme de la Fig. 4.26(b) montre que A augmente
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FIGURE 4.26 — A partir de la Fig. 4.25 : (a) Profils d’intensité réalisés le long
d’une bande « (Fig. 4.25-lignes pointillées), au seuil L3 de Mn (bleu) et de Fe
(rouge). (b) Pourcentage de domaines du fer dont 1’aimantation est antiparallele a
I’aimantation des domaines de MnAs sous-jacents (noté A), en fonction de la taille
des domaines.

avec la taille des domaines. Ces images X-PEEM montrent un fort degré d’ali-
gnement antiparallele, soit A > 96% pour les plus grands domaines, dont 1aire
est supérieure 4 0,1 um?. En revanche, les domaines dont I’aire est inférieure 2
0,06 pm? montrent un taux d’alignement antiparallele de 70% [68]. Comme le
montre la Fig. 4.27, des domaines beaucoup plus grands peuvent étre obtenus a la
température ambiante, sans appliquer de champ magnétique mais en réalisant un
recuit in situ a 65 °C. Dans ce cas, les domaines présentent une aimantation alignée
dans la méme direction a travers une dizaine de bandes (selon [100] MnAs) et ces
domaines sont plus longs (b augmente). On remarque que cette augmentation de la
taille des domaines s’accompagne d’un taux de couplage antiparallele A supérieur
a 96%, confirmant ainsi la relation entre A et la taille des domaines.

Soulignons que les tailles des domaines ont été mesurées a une température
donnée (soit pour a fixe). L’augmentation de celles-ci ne correspond qu’a I’aug-
mentation de b et ¢’est donc le rapport d’anisotropie b/a qui est le paramétre per-
tinent pour décrire I’évolution du champ de fuite. Cependant, I’augmentation du
champ de fuite avec le rapport b/a n’est vraie que dans une certaine limite. En
effet, les calculs présentés dans le Chap. 3 montrent que H, tend vers zéro pour
a et b supérieurs a des valeurs critiques d’environ 2 pm (pour ¢ = 140 nm) et ce,
quel que soit le rapport b/a (paragr. 3.4.2). La comparaison entre les calculs du
champ de fuite et les configurations magnétiques observées par X-PEEM vont étre
présentées ci-dessous.

Etude comparative entre les mesures X-PEEM et les calculs du champ de fuite
L’étude comparative entre les mesures X-PEEM et les calculs du champ de fuite
généré par les domaines a-MnAs est réalisée pour un échantillon dont la composi-
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FIGURE 4.27 — Images X-PEEM obtenues aux seuils d’absorption L3 de Mn (a
gauche) et de Fe (a droite), a 22 °C, apres la réalisation d’un recuit in situ a 65 °C
(échantillon Fe-5-MnAs-130).

tion est Fe (4 nm)/MnAs (140 nm)/GaAs (001) et recouvert par une couche protec-
trice d’aluminium (échantillon Fe-4-MnAs-140). Cet échantillon est bien adapté a
cette étude puisqu’il présente un taux de couplage antiparallele A inférieur a celui
observé pour I’échantillon Fe-2-MnAs-70. Il est donc plus aisé de comparer les cal-
culs de H, a I’alignement antiparallele mais aussi parallele observé par X-PEEM,
montrant alors tous les cas de figure.

Les images X-PEEM de la Fig. 4.28 montrent les domaines magnétiques de
MnAs [Fig. 4.28(a)] et de Fe [Fig. 4.28(b)]. Certains domaines présentent un ali-
gnement antiparallele (en vert) et d’autres un alignement paralléle (en rouge). Afin
de corréler les calculs du champ de fuite aux mesures X-PEEM, il convient dans
un premier temps de considérer le rapport d’anisotropie a/b. Pour a fixé, soit pour
une température constante de 22 °C, le couplage antiparallele entre les domaines
n’est pas obtenu pour les domaines les moins longs (b petit), soit pour a/b grand
[Fig. 4.28(a)]. Cette observation corrobore qualitativement le calcul de la compo-
sante  du champ de fuite puisque H, diminue quand a/b augmente (Fig. 3.19).
Une analyse quantitative est réalisée en comparant calcul et expérience pour trois
domaines a-MnAs caractéristiques, montrant des couplages paralleles et antipa-
ralleles avec les domaines du fer en fonction de leurs dimensions. Les domaines
dont les dimensions latérales a x b sont 800 x 800 nm? (domaine 1, rond vert)
et 600 x 300 nm? (domaine 2, étoile verte) montrent un alignement antiparal-
lele. Le champ de fuite calculé pour ces dimensions donne H, = —62 mT et
H, = —50 mT respectivement. Ces valeurs sont bien supérieures au champ coer-
citif du fer, ce dernier étant particulierement faible (4,7 mT) [Fig. 4.29(a)]. En
revanche, un domaine de dimensions latérales 700 x 200 nm? (domaine 3) montre
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FIGURE 4.28 — Images X-PEEM obtenues aux seuils d’absorption L3 (a) de Mn
et (b) de Fe, a 22 °C, montrant des zones ou les alignements des domaines sont
antiparalleles (vert) et paralleles (rouge) (échantillon Fe-4-MnAs-140). (c) H cal-
culé a 2 nm au-dessus d’un domaine a-MnAs avec ¢ = 140 nm, en fonction de ses
dimensions latérales b et a.

un alignement parallele entre les aimantations de Fe et de MnAs [Fig. 4.28(a)-(b)-
étoiles rouges]. Le calcul correspondant a ces dimensions donne H, = —25 mT.
Ce champ de fuite étant supérieur a H.(Fe) [Fig. 4.28(c)-étoile rouge], on devrait
observer un alignement antiparallele entre les aimantations des deux couches (ce
qui n’est pas le cas).

Pour comprendre ce désaccord apparent entre les calculs et les observations
X-PEEM, il convient de considérer le modele a trois domaines (paragr. 3.4.3) :
configuration composée de trois domaines « adjacents le long d’une méme bande,
alternant des domaines d’aimantation de sens opposés [Fig. 4.29(b)]. En effet, la
contribution des domaines premiers voisins au champ de fuite considéré au-dessus
du domaine 3 n’est pas négligeable puisque les longueurs des trois domaines sont
inférieures a une certaine valeur critique : la Fig. 4.29(c) rend compte de cette
remarque puisque 1’on observe que pour b; = 800 nm (domaine 1), la variation du
champ de fuite avec by est négligeable. En revanche, pour b; < 300 nm (domaine 2
et 3), la variation de by peut modifier le champ de fuite de maniere non négligeable,
notamment pour by < 800 nm. L’utilisation de ce modele a trois domaines est donc
nécessaire pour les domaines 2 et 3 analysés et dont les dimensions {a X b1, b2}
sont, en nanometre {600 x 300,300} (étoile verte) et {700 x 200,200} (étoile
rouge). Les calculs réalisés pour ces dimensions donnent respectivement H, =
—5mT et H; = +9 mT. Autrement dit, le calcul rend compte d’un champ de fuite
provoquant un alignement Fe/MnAs antiparalléle pour le domaine 2 et parallele
pour le domaine 3, ce qui corrobore les observations faites a partir des images
X-PEEM de la Fig. 4.28(a).
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FIGURE 4.29 — (a) Evolution du taux d’asymétrie (réflectivité spéculaire) avec
le champ magnétique, a 0 °C, au seuil d’absorption L3 de Fe (échantillon Fe-4-
MnAs-140). (b) Schéma du modele a trois domaines. (¢) Calcul de H, a 2 nm
au-dessus d’un domaine central (de longueur b;) en tenant compte de la contribu-
tion du champ de fuite des domaines premiers voisins (de longueur b2), en fonction
de b; et by, avec ¢ = 140 nm et ¢ = 600 nm. Les étoiles indiquent les dimensions
des domaines 2 et 3 de la Fig. 4.28(a).

Cet accord quantitatif entre expérience et calcul conforte notre modele. Cepen-
dant, la diminution du rapport a/b en augmentant la température, c’est-a-dire en
diminuant la largeur des domaines a-MnAs pour une longueur constante, ne nous a
pas permis de corréler les observations expérimentales avec les calculs du champ de
fuite. En effet, des images X-PEEM enregistrées a 35 °C [Fig. 4.30(a)] ne montrent
pas une augmentation de A alors que le calcul indique une augmentation de H,.
Ce désaccord est compréhensible si I’on prend en considération 1I’augmentation de
la composante hors plan de I’aimantation de MnAs avec la température [37]. La
Fig. 4.30(b) permet de comparer les composantes x et z (dans le plan et hors plan
resp.) du champ de fuite en fonction de a, avec ¢ = 140 nm et b = 600 nm. On
remarque que pour une largeur de domaine inférieure a 80 nm, H, devient supé-
rieur 2 H,. Pour des domaines fins de 2-3 nm, H, peut méme atteindre jusqu'a 1 T
au lieu d’environ 350 mT pour H,. Ce phénomene pourrait expliquer 1’alignement
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FIGURE 4.30 — (a) Images X-PEEM obtenues a 35 °C, aux seuils d’absorption L3
de Mn (a gauche) et de Fe (a droite) (échantillon Fe-4-MnAs-140). (b) Calculs de
H, et H, a 2 nm au-dessus d’un domaine a-MnAs (pour ¢ = 140 nm et b =
600 nm), en fonction de la largeur a du domaine.

non colinéaire de I’aimantation du fer. Il est important de mentionner que la réso-
lution spatiale du microscope est d’environ 50 nm et pourrait étre une des origines
des nuances de gris observées sur les images.

Les images X-PEEM ont donc permis de mettre en évidence un alignement
majoritairement antiparallele entre I’aimantation des couches de fer et de MnAs,
a I’échelle d’un domaine. Ces observations sont en accord avec le modele d’inter-
action dipolaire. De plus, I’analyse détaillée de 1’aimantation de chaque domaine
a permis de révéler une forte dépendance du couplage avec la taille des domaines
et plus particulierement avec 1’anisotropie de forme a/b. Par ailleurs, le calcul de
la composante x du champ de fuite (dans le plan) pour différentes dimensions la-
térales de domaines a-MnAs est en accord avec I’observation par X-PEEM des
différentes configurations, paralleles et antiparalleles. On peut noter toutefois que
les champs coercitifs peuvent étre différents d’un échantillon a I’autre et dépendent
de leur qualité cristalline. Néanmoins, les champs coercitifs du fer pour nos échan-
tillons n’ont jamais excédé 30 mT (dans la gamme de température correspondant a
la coexistence des phases « et 5 de MnAs) et n’a donc jamais compromis le ren-
versement de 1’aimantation du fer dans sa globalité. Cependant, I’efficacité de ce
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renversement dépend de la valeur de H,, comparé au champ de fuite qui varie avec
la dimension des domaines de MnAs.

Par la suite, les mesures X-PEEM, XRMS ainsi que les calculs seront présentés
conjointement afin de les comparer et de comprendre les phénomenes observés.

Alignement paralléle entre M (a-MnAs) et M(Fe)/3 — MnAs

Images X-PEEM des domaines magnétiques du fer sur 3-MnAs Les calculs
présentés dans le paragr. 3.4.2 indiquent un changement de signe de H,, en fonction
de la position en z, ¢’est-a-dire suivant que 1’on considere un point situé au-dessus
d’un domaine a-MnAs ou bien un point situé au-dessus de la phase [ voisine
(Fig. 4.32). Ceci nous a amené a étudier expérimentalement le comportement de
I’aimantation de Feg.

Afin d’observer les domaines magnétiques de Feg ainsi que les domaines a-
MnAs voisins, des images X-PEEM ont été prises a 30 °C, c’est-a-dire lorsque
les bandes 5-MnAs sont aussi larges que les bandes «. La Fig. 4.31 montre des
images obtenues pour I’échantillon Fe-2-MnAs-70, aux seuils d’absorption L3 de
Mn et de Fe, afin de comparer I’orientation de 1’aimantation des deux couches.
On observe alors une mosaique de domaines du fer, alternant des directions d’ai-
mantation orientées t€te-béche entre Fes et Fe,,. Un agrandissement effectué a par-
tir de chacune des images permet de mieux se rendre compte de I’orientation de
I’aimantation du fer sur une bande a-MnAs ainsi que sur les deux bandes /3 voi-
sines (couleur grise). Cette organisation des domaines du fer est due a I’orienta-
tion des domaines a-MnAs sous-jacents ; non seulement M (Fe,,) est antiparallele
a M(MnAs) comme cela a été montré précédemment, mais on observe aussi que
M (Feg) est alignée avec M (MnAs) des domaines voisins, comme cela est sché-
matisé dans la Fig. 4.31.

Des calculs ont été faits en considérant des domaines dont les dimensions cor-
respondent a cet échantillon soit : ¢ = 70 nm, b = 560 nm et ¢ = 280 nm
(Fig. 4.32). L’évolution de H, (calculé a 1 nm au-dessus de la surface) en fonc-
tion de la position en x montre un changement de signe a la frontiére des do-
maines a. Dans ce cas, la valeur absolue maximale de H, atteint 200 mT (resp.
150 mT) au-dessus des domaines a-MnAs (resp. au-dessus de la phase 3 voisine).
Les images X-PEEM sont qualitativement en bon accord avec les calculs. Notons
que le champ coercitif de cet échantillon n’a pas été mesuré. Cela ne nous a donc
pas permis de réaliser une étude comparative similaire a celle effectuée pour I’ana-
lyse des configurations entre les aimantations de Fe, et de a-MnAs. Cependant,
les images de la Fig. 4.31 indiquent un fort taux de couplage antiparalleéle malgré
la présence de certaines zones montrant des domaines du fer décorrélés de ceux
de MnAs (Fig. 4.31-cercles rouges). Ces zones pourraient s’expliquer par 1’ap-
parition d’une composante de 1’aimantation de MnAs hors du plan de la couche,
selon [120].
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FIGURE 4.31 — Images X-PEEM obtenues a 30 °C, aux seuils d’absorption L3 de
Mn (2 gauche) et de Fe (a droite) (échantillon Fe-4-MnAs-140). Les zones délimi-
tées en pointillé montrent un agrandissement sur une bande a-MnAs entourée de
deux bandes /3.

Corrélation entre les images X-PEEM et les mesures XRMS Un échantillon
composé de Fe (5 nm)/MnAs (140 nm)/GaAs (001), recouvert d’une couche pro-
tectrice d’or (échantillon Fe-5-MnAs-140) a fait I’objet d’une étude par XRMS de
I’aimantation du fer et de MnAs. Nous avons mesuré 1’évolution du taux d’asy-
métrie avec la température [Fig. 4.33(a)], permettant de suivre 1’aimantation réma-
nente de Feg et de Fe,, depuis la phase « seule jusqu’a la phase 3, au travers de
la coexistence de phases. Apres I’application d’un champ magnétique de 60 mT
a —5 °C (phase a-MnAs seule), les aimantations des deux couches sont dans une
configuration initiale parallele. Puis I’échantillon est chauffé jusqu’a 60 °C (phase
B-MnAs seule). On peut alors décrire 1’évolution de M (Fe) en fonction de la tem-
pérature en quatre étapes (Fig. 4.33) :

e T < 13°C : alignement parallele entre les aimantations rémanentes des
couches de fer et de MnAs, dii a I’application du champ magnétique initial
(puis relaché).

e 13°C < T < 16 °C : retournement quasi-total de M (Fe,) dii a la formation
des domaines de a-MnAs sous forme de bandes (apparition des bandes /3).
A ces températures, les domaines a-MnAs sont larges et les bandes f fines.
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FIGURE 4.32 — Calcul de H, en fonction de la position en x de points situés a
1 nm au-dessus des domaines de MnAs, dont les dimensions sont : ¢ = 70 nm,
b =560 nm et ¢ = 280 nm.

Ce changement de signe correspond a 1’alignement antiparallele de M (Fe,,)
avec les domaines a-MnAs. Le taux d’asymétrie varie de 15,5% a —12,5%
entre 13 °C et 16 °C respectivement. Les 20% de M (Fe) ne se retournant pas
correspondent a I’alignement parallele de M (Feg).

e 16°C < T < 38°C : nouveau changement de signe de M (Fe), dii a 1’élar-
gissement continu des bandes 5-MnAs au détriment de la phase «. Ainsi la
contribution de M (Feg) a I’aimantation totale du fer augmente a partir de
16°C. AT = 26°C, la proportion de phases « et 3 est la méme ce qui
implique une contribution égale de M (Fe,) et de M (Feg) menant a une ai-
mantation totale du fer nulle.

e T > 38°C: MnAs n’est plus que dans sa phase NFM g et I’aimantation du
fer correspond a M (Feg).

De plus, nous avons obtenu des images X-PEEM au seuil L3 de Fe, pour 1’échan-
tillon Fe-5-MnAs-140 en chauffant celui-ci a partir de —20 °C (phase « seule),
jusqu’a 27 °C (coexistence de phases). Les mesures ont été effectuées apres 1’ap-
plication d’un champ magnétique de 20 mT a —20°C. Les mesures X-PEEM et
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FIGURE 4.33 — Evolution du taux d’asymétrie mesuré en rémanence (apres 1’ap-
plication de 100 mT) au seuil d’absorption L3 du fer, pendant I’échauffement
de I’échantillon (échantillon Fe-5-MnAs-140). Images X-PEEM obtenues au seuil
d’absorption L3 du fer, lors de 1’échauffement du méme échantillon, apres avoir
appliqué puis relaché un champ magnétique de 20 mT a —20 °C.

XRMS portent sur le méme échantillon, apres avoir appliqué puis relaché un champ
magnétique (supérieur & H. des deux couches) lorsque MnAs est dans sa phase «
seule. La comparaison des résultats obtenus par les deux techniques est montrée
dans la Fig. 4.33. Lorsque la température augmente, les images montrent claire-
ment le retournement de M (Fe,,) a 16 °C (bandes blanches) et 1’élargissement des
bandes Feg entre 19 °C et 27 °C (bandes noires). On peut noter qu’a 27 °C, I'image
des domaines du fer indique a priori une fraction approximativement similaire des
phases « et 3, correspondant a environ la température a laquelle 1’aimantation du
fer mesurée par XRMS s’annule (26 °C). Les principales étapes de 1’évolution de
M (Fe) sont donc bien comprises puisqu’elles montrent un bon accord entre les
calculs, les mesures XRMS et les images X-PEEM.

Les calculs de H, correspondant a cet échantillon ont été effectués en consi-
dérant des domaines a-MnAs tres allongés (b = 6 um), d’apres les observations
X-PEEM. La forme allongée des domaines observés ici est tres différente des do-
maines morcelés observés pour 1’échantillon Fe-4-MnAs-140 (paragr. 4.2.3). Cela
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est dii a 'application du champ magnétique de 20 mT dans la phase a-MnAs
seule. Les aimantations du fer et de MnAs se trouvent alors alignées parallélement,
chaque couche montrant une configuration magnétique de type monodomaine. Ces
domaines, dont la taille (a x b) peut atteindre plusieurs centaines de ;zm?, sont alors
divisés par I’apparition des bandes 3 lors de la coexistence de phases, donnant lieu
a des bandes de plus de 50 m de long (images X-PEEM de la Fig. 4.33). Le calcul
du champ de fuite généré par des domaines de cette longueur ne montre pas d’aug-
mentation significative comparé au champ calculé pour des domaines moins longs.
En effet, alors que le champ de fuite peut varier de quelques mT a une centaine de
mT pour des domaines « dont la longueur varie de quelques nm a plusieurs cen-
taines de nm respectivement, H, devient quasi-constant pour des domaines de plus
de 5 pm de long [Fig. 4.28(c)].

4.2.4 Renversement de I’aimantation totale du fer

Nous avons montré précédemment que la direction de 1’aimantation du fer peut
étre renversée localement par la seule utilisation d’un gabarit auto-organisé et ma-
gnétiquement actif : MnAs/GaAs(001). La taille des domaines du fer ainsi orientés
est déterminée par la taille des domaines a.-MnAs sous-jacents et peut ainsi varier
de quelques dizaines de nanometres a plusieurs micrometres.

Par la suite, la possibilité ou non d’obtenir un retournement de 1’aimantation
totale du fer sans appliquer de champ magnétique extérieur va étre considérée.
Pour mener cette étude, des mesures XRMS ont été réalisées en rémanence pour
I’échantillon Fe-5-MnAs-140. La Fig. 4.34 montre I’évolution du taux d’asymétrie,
relatif a I’aimantation moyenne de chaque couche, lors de la réalisation d’un cycle
thermique : 8 °C — 18°C — 8 °C. L’aimantation rémanente a été mesurée apres
I’application d’un champ magnétique de 100 mT a 8 °C, saturant les aimantations
des couches de fer et de MnAs dans une configuration parallele. En effet cette va-
leur de 100 mT est amplement suffisante pour saturer 1’aimantation des couches
puisque les cycles d’hystérésis de la Fig. 4.35(a) montrent des champs coercitifs
de 3 mT pour Fe et de 6 mT pour MnAs. A partir de 8 °C, 1’échantillon est chauffé
et ’aimantation du fer chute a 13 °C, c’est-a-dire a la température correspondant
a I’apparition des bandes 5-MnAs. A 16 °C soit seulement 3 °C au-dessus de la
température d’apparition des bandes, le champ de fuite des domaines a-MnAs (dé-
sormais fractionnés) peut renverser la quasi-totalité de 1’aimantation de Fe, et un
changement de signe est alors observé. La mesure de diagrammes en g, et I’analyse
de I'intensité des pics de Bragg ont permis de suivre 1’évolution en température de
la fraction de la phase 8 [69]. Ainsi, a 16 °C, MnAs est composé de seulement
5% de phase 3 [Fig. 4.35(b)], ce qui est suffisant pour obtenir le renversement de
I’aimantation du fer. En refroidissant jusqu’a le température initiale, les bandes 3-
MnAs disparaissent et les domaines de Feg minoritaires sont alignés par les larges
domaines Fe, permettant d’atteindre un renversement total de 1’aimantation du fer
a 8 °C et de stabiliser la nouvelle configuration, antiparallele, entre M (MnAs) et
M (Fe).
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FIGURE 4.34 — Evolution, pendant un cycle thermique (8-18-8 °C) du taux d’asy-
métrie mesuré en rémanence, aux seuils d’absorption L3 de Mn (bleu) et de Fe
(rouge) (échantillon Fe-5-MnAs-140). Les symboles vides (resp. pleins) repré-
sentent 1’aller (resp. le retour) du cycle. Images X-PEEM obtenues pour le méme
échantillon, au seuil L3 de Fe (en rémanence aprés H,,p. = 20 mT), durant un
cycle thermique de —20°C a 27 °C.
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FIGURE 4.35 — (a) Evolution de la réflectivité spéculaire avec le champ magnétique
selon [100] MnAs, a 0°C (phase a-MnAs seule), aux seuils d’absorption L3 de
Mn et de Fe. (b) Evolution de la fraction de la phase 5-MnAs avec la température
(échantillon Fe-5-MnAs-140).
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FIGURE 4.36 — Rapport entre les aimantations du fer mesurées en début (M;) et fin
(My) de cycles (d’apres 4.37), pour différentes températures maximales atteintes
lors de chaque cycle.

Il est donc possible de passer d’une configuration initiale parallele a une configura-
tion antiparallele en réalisant un cycle thermique de quelques degrés seulement aux
alentours de la température ambiante. Le résultat principal de ces mesures est que
la réalisation de ce cycle thermique permet de renverser la totalité de 1’aimantation
du fer sans appliquer de champ magnétique extérieur.

Des cycles en température ont aussi été réalisés pour différentes températures
maximales (Fig. 4.37), augmentant ainsi la proportion de Feg. L’augmentation de

'
- o,
[ =T e =T I = &)

NI
-
ﬁ

Taux d’asymétrie (%)

'
(=T N =T I =T %)

0 102030 0 10 20 30 40 50 60
Température (°C)
FIGURE 4.37 — Dépendance en température du taux d’asymétrie, au seuil d’absorp-

tion L3 du fer, pour différentes températures maximales : (a) 17°C; (b) 28,5°C;
(c) 34°C; (d) 65 °C (échantillon Fe-5-MnAs-140).
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la température maximale des cycles s’accompagne d’une diminution de I’aiman-
tation moyenne du fer, mesurée a la fin de chaque cycle (Fig. 4.36). Il est méme
possible d’annuler presque totalement M (Fe) apres avoir chaufté 1’échantillon jus-
qu’a 65°C. A cette température, MnAs se trouve dans la phase NFM S seule et
donc démagnétisé. Lors du refroidissement, les domaines magnétiques de MnAs se
forment a nouveau, de maniere aléatoire, de telle sorte que 1’aimantation moyenne
de MnAs est presque nulle. Durant la coexistence des phases o/3-MnAs, les do-
maines du fer suivent la reconfiguration des domaines de MnAs suivant le modele
établi précédemment : I’aimantation des domaines Fe,, (resp. Feg) est antiparallele
(resp. parallele) a I’aimantation des domaines de MnAs, ce qui meéne a une aiman-
tation moyenne de la couche de fer presque nulle. Le renversement de 1’aimantation
totale du fer est donc observé lors de la réalisation de cycle en température, dont la
température maximale ne dépasse pas 20 °C.



Conclusions

Dans ce travail, MnAs/GaAs(001) a été utilisé comme un gabarit magnétique-
ment actif pour contrdler la direction de 1’aimantation de couches minces FM sans
appliquer de champ magnétique extérieur. Une telle propriété est obtenue en fai-
sant varier la température du systeme de quelques degrés seulement, au voisinage
de la température ambiante. L’origine du renversement de 1’aimantation observé
est essentiellement dii a la coexistence de phases FM/PM dans MnAs/GaAs(001),
montrant I’alternance des deux phases auto-organisées sous forme de bandes pé-
riodiques.

Cette étude a nécessité dans un premier temps la caractérisation de
MnAs/GaAs(001). Pour cela, I’évolution de la coexistence de phases «/f avec
I’épaisseur des couches de MnAs et la température a été observée. La présence
de monticules a la surface de MnAs, indépendants de la coexistence des phases, a
été aussi observée et discuté.

Le systeme MnAs/GaAs(001), grace a la forme des domaines magnétiques a-
MnAs pendant la coexistence des phases, a pu étre utilisé pour renverser 1’aiman-
tation d’une couche ultra-mince de fer. Ce renversement est attribué¢ au champ de
fuite généré par les domaines a-MnAs, I’intensité de ce champ dépendant des di-
mensions des domaines. Notons que I'intensité du champ de fuite dépend de I’ ani-
sotropie de forme largeur/longueur des domaines « et par conséquent de 1’épaisseur
de la couche de MnAs et de la température. Ainsi, I’ajustement de ces parametres
permet d’optimiser le renversement de 1’aimantation de la couche de fer.

Apres avoir montré I’épitaxie du fer sur MnAs et détecté une zone d’interdif-
fusion a I’interface Fe/MnAs, les techniques synchrotron de XRMS et de X-PEEM
nous ont permis de mesurer 1’aimantation de chaque couche et de les corréler. Les
principales propriétés observées pour Fe/MnAs sont :

e Une anisotropie magnétique uniaxiale dans le plan, avec la direction
[100] MnAs comme axe facile et ce, pour Fe et MnAs.

e Un faible couplage d’échange a I’interface.

e Une configuration magnétique entre les deux couches de type vanne de spin :
en diminuant le champ magnétique appliqué, I’alignement entre les aiman-
tations de MnAs et du fer passe d’une configuration parallele a une configu-
ration antiparallele.
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e Le renversement de ’aimantation d’une couche FM, sans appliquer de
champ magnétique, mais en utilisant le champ de fuite issu des domaines
magnétiques du gabarit MnAs/GaAs(001), lors de la coexistence des phases
aetf (15°C< T < 45°C).

Le renversement de 1’aimantation du fer a été obtenu localement, soit pour
des domaines dont la taille correspond a celle des domaines o de MnAs sous-
jacents. Les dimensions latérales de ces domaines peuvent varier de quelques di-
zaines de nanometres a quelques microns, ces dimensions dépendant de 1’épaisseur
de MnAs, de la température, ainsi que de 1’histoire magnétique et thermique des
échantillons.

Par ailleurs, le renversement de 1’aimantation totale du fer a été observé suite
a la réalisation d’un cycle thermique entre environ 10 °C (phase « seule) et 20 °C
(coexistence de phases).

Ces propriétés observées pour Fe/MnAs ont pour origine 1’absence ou le faible
couplage d’échange direct entre les deux couches FM. Ce phénomene est attribué
a I'interdiffusion entre les deux couches.

Le systtme Fe/MnAs pourrait étre utilisé afin de réaliser de I’écriture d’in-
formations magnétiques, sans appliquer de champ magnétique extérieur, puisqu’il
est possible de renverser 1’aimantation d’un domaine magnétique d’une couche
FM simplement en changeant la température du systeéme de quelques degrés. Etant
donnée la gamme étroite de température concernée, les cycles thermiques permet-
tant de renverser I’aimantation pourraient &tre réalisés localement par 1’utilisation
d’un laser. L’aimantation serait alors renversée dans certaines zones de 1’échan-
tillon, dont la taille serait essentiellement déterminée par la taille du spot du laser.
Notons que 'utilisation d’une source laser de 400 nm de longueur d’onde serait
bien adaptée au projet puisque MnAs présente une bande d’absorption a environ
3eV [70].

Une autre perspective est envisageable : reproduire artificiellement I’auto-
organisation des domaines o de MnAs, en remplacant MnAs par un substrat FM
présentant I’alternance de deux types de domaines FM, de températures de Curie
(1) différentes. Le contrdle de la T« d’un matériau FM peut étre obtenu par irra-
diation par un faisceau d’ions [71] ou encore par dopage chimique [72, 73]. Une
couche mince pourrait étre structurée magnétiquement afin d’obtenir des régions
de différentes T, donnant lieu a une couche FM homogene (sans champ de fuite)
ou inhomogene (alternant des phases FM et PM — champ de fuite) en fonction de
la température du systeme. Ainsi, de la méme maniere que pour MnAs/GaAs(001),
et si les dimensions des domaines du substrat le permettent, le champ de fuite issu
de ceux-ci devrait renverser I’aimantation d’une couche mince FM.



Annexe A

Calcul du champ de fuite généré
par les domaines FM a-MnAs

Le champ magnétique peut étre décrit par un potentiel scalaire :
H(r) = - Vo(r) (A1)
Cette équation mene a I’équation de Poisson, dont la solution est :

b(x) = —— VMﬂfm (A2)

dr | |r—r;

M étant localisé dans le volume du parallélépipede, le théoreme de Gauss permet
de simplifier cette équation :

/ . _P; ‘d3 (A.3)

La symétrie du systeéme considéré nous amene a calculer cette intégrale en coor-
données cartésiennes :

My 0
o(z,y,2) = -
1
X /// daﬁidyidzi(AA)
Ve =)+ (y —yi)? + (2 — 2i)?
0
En considérant — — ——, puis en intégrant par rapport a x;, on obtient :
ox 8:c~
1
V(@ —a)? +(y—vi)? + (2 — 2)?

dyidz; AS
Vi + (y — ) (z—z@-)zl e (A
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D’apres I’Eq. (A.1) et en considérant 1’aimantation selon ’axe x, on a :

0
H$($>yaz) = _%¢(xayv Z) (A.6)

D’apres la formule :

et en posant

on obtient :

Hol@,y,2) = = // [ (@ —a)? (yx;j 24+ (2 — )23

— 5 | dyidz; (A7)
[22 + (y — yz‘) +(z - Zz‘)z]?]

Puis en intégrant par rapport a y;, on obtient :

M,
Hy(x,y,2) = | (A+B+C+D)

avece

O @—a)y-b)
A= /o<

r—a)?+ (2 — 2)?

. 1 rdzi (A.8)
[(z—a)2+(y—0b)2+ (2 —2)%>
_ [ —-ay
° o /0 (z—a)?+ (2 — 2)°
- 1 T dzi (A.9)
[(x—a)2+ 92+ (2 — 2)?2
_ c x(y + b) 1 .
¢ = /o 22 + (2 — z;)? . [x2+(y_b)2+(z_2i>2]%d i (A.10)

¢ -y 1
D = / 5 5 X —dz; (A.11)
0 P24 (z—2)? (22 + 924 (2 — )22

Puisque x et y sont constants, 1’intégrale A par rapport a z; devient & une constante
pres :

1

.A/_/C[ 1 dz;
0 [z —a)?+(z=2)[(z —a) + (y = 0)* + (z — z)*

(A.12)
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D’apres [74],on a:

A B A 2Bc — Ab
/ledx =n+ ¢ I (A.13)
(p+ R)R2 C o e?p(b? — 4(a+ p)e))2
ol
R = a+bx+ ca?
L = L arctan E
VP p
I, = —arctan P b 2c
S > —4(a+p)e VR
(A.14)
Par analogie avec I’Eq. (A.12),on a:
t=2,A=0,B=1,R=(z—a)’+(y—b)*+ (2 — z)*
d’ou
a = (x—a)+(y—b)?+22
b = -2z
c = 1
p = —(y—b)
(A.15)
Ainsi, en substituant ces termes dans I’Eq. (A.13), on obtient :
1 —b)(z —
A = ———  |arctan by —b)z—c 1
(. —a)(y—0b) (z—a)[(x—a)?+(y—b)2+(z—c)22
—b
— arctan (v )z T (A.16)
(z —a)l(x —a)® + (y — b)* + 2?]2
soit :
A = arctan y=b)(z=c) -
(z—a)[(z—a)* +(y—b)>+ (2 — )2
—-b
— arctan (v )2 T (A.17)
(z —a)[(z —a)? + (y — b)* + 27|2
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En faisant de méme pour les intégrales I3, C et D, on trouve que la composante
x du champ magnétique d’un barreau uniformément aimanté selon 1’axe x [56] est
donnée par :

M,
Hy(z,y,z) = =9 larctan e :
Am (x —a)[(z — a)? + 0% +w?|2

_ arctan s, (A8)
x[z? + v? 4+ w?]2

Cette expression se développe en la somme de quatre termes, en considérant v = y
etw =z2,v=y—betw = z — ¢, ainsi que les deux termes croisés (négatifs)
calculés pour v =y — bet w = z ainsi que pourv =y etw = z — c.



Annexe B

Tableaux récapitulatifs des
échantillons

N° échantillon Composition Techniques Mesures
MnAs-70 Cycle thermique
(mbes18) MnAs(70 nm)/GaAs(001) STM (RT—>50°C—>RT)
MnAs-140 MnAs(140 nm)/GaAs(001) ST™M Cycle thermique
(mbe818) (RT—>50°C—RT)

» Cycle thermique
I;/I;ﬁ:sii()) MnAs(280 nm)/GaAs(001) ST™M (-100°C—>50°C—RT)
»STS
ST™M RT
»M(H) a différentes
Fe-5-MnAs-130 ZnSe/Fe(5 nm)/MnAs(130 nm)/GaAs(001) températures, selon
(mbe745)
XRMS [100] e_t [001]
» rocking scan selon
[100] et [001]
» M(T)
» diffraction selon
TEM [100] et [001]
»EFTEM
» 0/20
Fe-40-MnAs-90 ZnSe/Fe(40 nm)/MnAs(90 nm)/GaAs(001) XRD
» ¢ scan
(mbe865)
» M(H) selon [100] et
[001], a différentes
sQuip températures

» M(T) zfc
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N° échantillon Composition Techniques Mesures

XPS » Mn, Fe et As 2p

Fe-MnAs-50

(mbe852) > 0/26

» ¢ scan

»diffraction selon
[100] et [001]

Fe(0,2,5,8 nm)/MnAs(50 nm)/GaAs(001) XRD

TEM

Fe-MnAs-100

(mbes66) Fe(0,1,2,3 nm)/MnAs(100 nm)/GaAs(001) STM

RT<T<50°C)

> Selon [100] et [001]
» cycle thermique
X-PEEM (RT—>50°C—
-20°C—40°C)

> M(H)
Fe-(zlr;]l\;l:ék;;)mo Al/Fe(4 nm)/MnAs(140 nm)/GaAs(001) XRMS » M(T) en rémanence
» M(H) selon [100] et
[001], a différentes
températures
» M(T) en rémanence

sQuib

» diffraction selon
TEM [100] et [001]
»EFTEM

ST™M RT

Fe-2-MnAs-70 » M(H) selon [100] et
Al/ZnSe/Fe(2 nm)/MnAs(70 nm)/GaAs(001

(mbe875) ( ) ( ) (001) [001], & différentes
sQuiD températures

» M(T) en rémanence

(270K—300K—>270K)

» M(H)
» M(T) en rémanence

> Selon [100] et [001]
aRT
» cycle thermique,

5 MnAs- X-PEEM
Fe-5-MnAs-140 Au/Fe(6 nm)/MnAs(140 nm)/GaAs(001) M rer. (T)
(mbe963) (-20»24—-20°C)

XRMS

» M(H) selon [100], a
sQuib RT
» M(T) en rémanence

MR




Annexe C

Caractéristiques des lignes de
lumiere synchrotron

Certaines des mesures effectuées dans le cadre de ce travail ont nécessité 1’ uti-
lisation du rayonnement synchrotron.

Les images X-PEEM ont été obtenues au synchrotron Swiss Light Source (Vil-
ligen, Suisse), a la ligne de lumiere X11MA, Surfaces/Interfaces Microscopy. Les
principales caractéristiques de cette ligne figurent ci-dessous :

Energy range 90-2000 eV
Flux (10 keV) 1x 10% ph/s/0.1%BW/0.4 A
Focused spot size 30 pum x 100 pm (VxH)
Spectral resolution >5000

Linear (0 deg/horizontal to 90 deg/vertical)

Polarization Circular (right/left)

Photoemission electron microscope with
End-station ES1 spatial resolution = 100 nm,
variable sample temperature : 120-1800 K
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Les mesures XRMS ont été réalisées au synchrotron Elettra (Trieste, Italie), sur
la ligne de lumiere Circular Polarized Beamline dont les caractéristiques sont :

Light source

Type Electromagnetic Elliptical Wiggler

0.1 Hz; attempts are running in order to

Polarization switch frequency improve it up to 100 Hz

Critical energy 1.33 keV
o0x=0.24(mm)
Source size 0y=0.043(mm)

0x'=0.030(mrad)
oy'=0.017(mrad)

Photon beam characteristics

Energy range 5-1000 eV

AE/E = 105 at 48eV (Ne-L,)
AE/E=10" at 850eV (Ne-K)

Photon fluxes 10%2 ph/sec (200maA ring current, at 100 eV)

Energy resolution

Beam size exit slits height x 500um
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