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Introduction

Lorsque 'on évoque l'idée d’utiliser des films minces de Cr pour ’électronique de spin,
vient immédiatement a l’esprit la démonstration de l'effet GMR (MagnétoRésistance Géante)
par P. Griinberg et A. Fert dans des multicouches Cr/Fe [1, 2]. Ce phénomene est en effet 'acte
fondateur du développement de 1’électronique de spin, a l'origine d’avancées technologiques
majeures dans l'informatique et les télécommunications. Ce nouveau domaine vise a utiliser
non plus seulement la charge de I’électron comme vecteur d’information mais également son
spin.

Dans les multicouches magnétiques Cr/Fe, 'aimantation des couches de Fe est couplée
antiferromagnétiquement & travers les couches de Cr mais peut étre alignée sous l'effet d’un
champ magnétique. Cette réorientation engendre un changement important de la résistance
du dispositif a 'ambiante, ce qui a valu a cet effet 'appellation de magnétorésistance géante
(GMR). Dix ans apres cette découverte (faite en 1988), des empilements ferromagnétique/non
magnétique/ferromagnétique (appelés vannes de spin) étaient inclus dans les tétes de lecture
des disques durs d’ordinateur. Ces capteurs de champ magnétique ultrasensibles ont permis
une augmentation drastique de la densité d’information stockée sur les disques durs (gagnant
alors un facteur 20 grace a l'utilisation de la GMR).

Un autre effet de magnétorésistance encore plus important a été mis en évidence plus
récemment dans des jonctions tunnel magnétiques, ou les couches métalliques sont séparées
par une fine barriere isolante [3]. Des magnétorésistances tunnel (TMR) record de 600% sont
obtenues a I’heure actuelle grace (entre autres) a I'utilisation d’une barriere de MgO cristalline
[4]. Dans ces jonctions tunnel, la probabilité de transmission d’un électron dépend de son spin
et de 'orientation relative des aimantations de chaque électrode. En configuration parallele,
un fort courant circule a travers la jonction grace a la bonne transmission des électrons de
spin majoritaire & travers la barriere. Au contraire ce courant est tres faible en configuration
antiparallele. Les forts taux de TMR obtenus en utilisant du MgO s’expliquent par un filtrage
supplémentaire des électrons a travers la barriére cristalline en fonction de la symétrie de
leur fonction d’onde. Ces dispositifs commencent a étre utilisés dans les tétes de lecture de
derniére génération mais aussi dans les mémoires non volatiles MRAM (Magnetic Random
Access Memory) pour le stockage de 'information (chaque bit magnétique correspond a une
jonction tunnel).

Gréce a ces deux effets de magnétorésistance, il est possible de détecter avec une grande
sensibilité I'information magnétique codée dans un bit de mémoire qui se traduit dans les
dispositifs de lecture par un courant (polarisé) dont I'intensité (forte ou faible) fournit I’état
du bit magnétique (1 ou 0). Néanmoins un deuxiéme défi est 1’écriture d’information magné-
tique, qui s’effectue actuellement par I'application d’un faible champ magnétique au niveau
du bit de mémoire. Pour supprimer toute application d’'un champ magnétique (qui limite la
densité d’information), il a été proposé d’utiliser le phénomene inverse de celui a I’ceuvre dans
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les effets de magnétorésistance : faire circuler un courant polarisé dans une jonction tunnel
magnétique ou une vanne de spin afin de réorienter I’aimantation d’une des deux couches. Le
retournement des couches magnétiques par transfert de spin est une grande avancée récente
dans le domaine de la spintronique, et pourra bientét étre exploitée dans les mémoires ma-
gnétiques STT-MRAM (Spin Transfer Torque MRAM) qui remplaceraient mémoires flash et
SRAM (Static Random Access Memory). Un autre régime possible du transfert de spin peut
induire une précession entretenue de I’aimantation de la couche ferromagnétique et ainsi la gé-
nération d’oscillations de trés haute fréquence. Ces nano-oscillateurs accordables en fréquence
trouveraient un marché de choix dans le domaine des télécommunications.

D’apres cette courte revue des défis récents de 1’électronique de spin, les blocs fondamen-
taux de ces différents dispositifs (jonction tunnel magnétique, vanne de spin) sont des couches
minces ferromagnétiques. Un grand effort de recherche a donc été mené ces trente dernieres
années dans le but d’optimiser les propriétés structurales, magnétiques et électriques de ma-
tériaux ferromagnétiques en couche mince. Celui-ci est allé de pair avec les progres réalisés
dans I’élaboration de couches minces par des méthodes de dépét sous vide, et dans la maltrise
et caractérisation fines de leurs propriétés de surface et d’interface.

Les couches antiferromagnétiques n’ont eu jusqu’a maintenant qu’un role auxiliaire dans
les effets pré-cités, servant par exemple a bloquer ’aimantation des couches dures des vannes
de spin par interaction d’échange. Néanmoins, des études théoriques tres récentes proposent
de leur conférer un role plus actif dans les dispositifs d’électronique de spin, avec des avan-
tages compétitifs par rapport aux couches ferromagnétiques [5H7]. L’utilisation de couches
antiferromagnétiques en remplacement et/ou complément actif des couches ferromagnétiques
pour le transfert de spin permettrait ainsi de réduire la consommation d’énergie du systéme
ou d’obtenir des fréquences de précession plus élevées pour les dispositifs hyperfréquence. 11
serait également possible de modifier par un courant le champ coercitif d’'une couche ferro-
magnétique couplée a une couche antiferromagnétique.

Afin de développer ce domaine prometteur, il est nécessaire d’acquérir une maitrise aussi
fine des propriétés structurales, magnétiques et électriques des couches antiferromagnétiques
que celle déja acquise pour les couches ferromagnétiques. C’est la tAche que nous nous sommes
fixée pendant cette thése sur un matériau antiferromagnétique emblématique, le chrome, lar-
gement étudié sous forme de monocristaux depuis une soixantaine d’années [8]. L’étroite
relation entre ses propriétés électroniques et magnétiques en a fait un modele de 'antiferro-
magnétisme itinérant. Sa phase magnétique d’onde de densité de spin liée aux propriétés de
"nesting" de sa surface de Fermi possede une parenté étroite avec les phases supraconductrices
de paires de Cooper dans les supraconducteurs. Pour notre part, nous nous sommes concen-
trés sur les propriétés du Cr en couche mince et sur leur spécificité par rapport a celles du
matériau massif, en nous intéressant d’une part au volume de la couche, d’autre part a sa
surface et son interface avec une couche isolante de MgO. Les propriétés de conservation de
symétrie des fonctions d’ondes de barrieres tunnel de MgO ont été décrites dans des études
théoriques pour le systeme Fe/MgO[9], largement étudié a I’ Institut Jean Lamour. La connais-
sance approfondie du systéme modeéle Cr/MgO constitue un prérequis a I’étude de jonctions
tunnel magnétiques épitaxiées comportant une couche de Cr et a la mise en évidence d’effets
de couplage dans ces systémes.

Cette these, centrée sur l'ordre antiferromagnétique dans les couches minces, constitue
une premiere pour chacun des deux laboratoires d’accueil, I’ Institut Jean Lamour et le La-
boratoire Léon Brillouin, le premier laboratoire apportant ses compétences en matiere de
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croissance de films magnétiques, nanostructuration et caractérisation par transport électro-
nique et magnétométrie, le deuxiéme ses compétences en diffraction magnétique de neutrons
sur monocristaux. Ce manuscrit s’organise autour de trois grands axes : le controle des pro-
priétés de volume des couches minces de Cr, la caractérisation de 'interface du Cr(001) avec
le MgO, et enfin la recherche d’effets de couplage dans des hétérostructures Cr/MgO. Ces
axes sont développés dans cinq grandes parties :

1.

La premiere fournit un état de l'art des propriétés du Cr massif et de sa structure
en domaines antiferromagnétiques, ainsi que des différences observées dans les couches
minces de Cr par rapport au matériau massif.

La seconde est consacrée a un bref descriptif des différentes techniques expérimentales
mises a profit dans notre étude, et aux renseignements caractéristiques et complémen-
taires apportés par chacune.

Dans la troisieme partie, nous présentons nos résultats concernant les caractéristiques
propres au volume de la couche. Dans un premier temps, nous caractérisons structu-
ralement et magnétiquement les couches minces obtenues grace a notre méthode de
croissance. Nous exposons ensuite nos mesures précises de la structure des bandes élec-
troniques volumiques des couches de Cr. Nous examinons ensuite la possibilité d’influer
sur 'ordre magnétique du Cr soit par des facteurs extrinseques (champ magnétique),
soit par des facteurs intrinséques (contrainte épitaxiale, dopage en Fe).

La quatriéme partie de cette thése analyse les propriétés de la surface du Cr(001) nue,
et de l'interface Cr/MgO(001). Pour cela, nous avons indépendamment étudié par pho-
toémission résolue en angle les états électroniques localisés a la surface ou 'interface des
couches de Cr(001), et par réflectivité de neutrons polarisés les moments magnétiques
aux interfaces Cr/MgO.

Dans la derniere partie, en tirant parti de ce socle de connaissance sur les propriétés
du Cr en volume et en surface ou interface avec le MgO, nous recherchons la pré-
sence éventuelle d’effets de couplage dans des hétérostructures a base de Cr/MgO, afin
d’étendre & notre systéme le phénomeéne de couplage d’échange observé dans des tri-
couches Fe/MgO/Fe [10]. 1l s’agit d’une premiére prospection dans le but d’inclure une
couche antiferromagnétique active dans un dispositif d’électronique de spin.

ix



Premiere partie

Etat de ’art sur le Cr



Chapitre 1

Structure magnétique du Cr
volumique

Dans cette partie, nous rappelons les caractéristiques du magnétisme du Cr en monocristal
volumique bien établies depuis une trentaine d’années. Nous nous appuyons sur l'article de
revue de Fawcett qui fait référence dans le domaine et dans lequel on pourra trouver des indi-
cations supplémentaires sur les travaux antérieurs aux siens. Ainsi, sauf notification contraire,
les éléments décrits ici proviennent de l'article de Fawcett [g].

1.1 Description du magnétisme du Cr

Le Cr est un métal de transition qui cristallise dans une phase cubique centrée (cc) et dont
les moments magnétiques s’ordonnent dans une phase antiferromagnétique. Les électrons 3d
de sa surface de Fermi ont une contribution déterminante dans son ordre magnétique, ce qui
en fait un modele de matériau antiferromagnétique itinérant. Sous sa température de Néel de
311K, il s’ordonne en une phase antiferromagnétique (AF) appelée onde de densité de spin
(ODS), dont les moments magnétiques sont modulés en amplitude (structure magnétique re-
présentée en Figure ) Cette onde est décrite par deux parametres : sa polarisation linéaire
S correspondant a la taille et a la direction commune de ses moments magnétiques, et son
vecteur de propagation Cj qui indique la période et la direction de modulation des moments.
Ces deux parameétres sont orientés préférentiellement selon les axes cristallins <100>.

Dans la maille cubique centrée du réseau cristallin du Cr, les moments magnétiques aux
coins du cube sont orientés antiparallélement au moment au centre du cube (Figure[L.1p). La
modulation en amplitude des moments s’effectue sur une longue distance, de 20 mailles cris-
tallines environ (a basse température), et peut étre approximée par une sinusoide d’amplitude
0.62 up (une ODS transverse est représentée en Figure [1.1h).

L’ODS est donc une onde sinusoidale statique, représentée par ’équation suivante sur les
moments magnétiques locaux fi(7) :

ji = [ipsin (@i-F) (1.1)

ou 7 représente la coordonnée dans le réseau réel du Cr, ug est 'amplitude de ’'ODS (0.62up),
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FIGURE 1.1 — a) Représentation des moments magnétiques dans la maille cristalline cubique
centrée du Cr. b) Schéma d’une onde de densité de spin transverse se propageant selon la
direction [001], d’apres [I1].

et @i le vecteur de propagation de ’'ODS qui s’exprime comme :

Q+ = (j; + AZ;) G100y = 5;(1 £ 6)G 100y = (1 £ 6)G 100) (1.2)
ou Appg est la période spatiale de ’ODS (d’environ 6 nm), ac, est le parameétre de maille du
Cr (acr:2.884A a 300K), é<100> un vecteur de base du réseau réciproque et  le parametre
d’incommensurabilité. Celui-ci vaut 6 = 0.048 & basse température et serait nul pour une
phase antiferromagnétique non modulée (amplitude des moments constante). Il traduit en
effet 'incommensurabilité du réseau magnétique du Cr par rapport au réseau cristallin : le
rapport de la période du premier par rapport a la période du second n’est pas rationnel.

Dans le paragraphe précédent, nous avons explicité partiellement I’appellation "onde de
densité de spin" pour la phase magnétique du Cr par une description simplifiée en termes de
réseau magnétique et de moment associé a un atome (cf Figure . Celle-ci est néanmoins
erronée car le magnétisme du Cr est intrinséquement itinérant et lié aux électrons 3d, comme
Iindique le terme "densité" dans la dénomination de 'antiferromagnétisme du Cr. Il serait
donc plus juste de parler de densité locale de moment a un point quelconque, non nécessai-
rement un noeud du réseau cristallin. Cela est d’autant plus nécessaire que la modulation
est incommensurable et que la phase de 'ODS par rapport au réseau cristallin varie donc
contintiment. Nous allons justement expliquer au paragraphe suivant ’origine électronique de
cette modulation incommensurable.

1.2 Origine électronique de la phase magnétique et surface de
Fermi

Pour un métal antiferromagnétique, la transition de Néel est associée a une divergence de
la susceptibilité magnétique statique en interaction x(Q) au vecteur d’ordre Q de la phase AF
(vecteur de propagation). En utilisant 'approximation RPA (Random Phase Approximation),
on obtient un critere de Stoner généralisé pour la susceptibilité statique sans interaction
Xnon(Q) prise au vecteur d’ordre Q [12] :

Xnon(Q) : Ieff > 1 (1.3)
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FIGURE 1.2 — a) Contributions des transitions électroniques a la susceptibilité magnétique a
312K, d’apres Windsor [12]. b) Surface de Fermi paramagnétique du Cr [I3]. ¢) Coupe de la
surface (001) de la surface de Fermi montrant les vecteurs de nesting Q4 et Q_ reliant les
portions paralleles de l'octaedre d’électrons en I' et de trous en H [14].

ou I.s est le parametre effectif d’interaction de Stoner.

Windsor et al. ont calculé les contributions & la susceptibilité sans interaction Xpon(q) des
transitions interbandes, intrabandes entre états au niveau de Fermi et en dessous (le résul-
tat est reproduit en Figure )[ILZI] Ils mettent effectivement en évidence un maximum de
susceptibilité autour de q=0.95 unités de réseau réciproque (u.r.r.), en accord avec la valeur
expérimentale du vecteur de propagation Q_=0.948 u.r.r. Les contributions intrabandes pres
du niveau de Fermi (en blanc sur la Figure dessinent un maximum large en q=0, ce qui
correspond & une phase commensurable, non modulée. Une faible contribution inter-bandes
entre la bande centrée en I' et celle centrée en H (en noir sur la Figure favorise un vec-
teur d’ordre incommensurable a q=0.95 u.r.r. La contribution prépondérante qui fait pencher
la balance en faveur de I'ordre modulé incommensurable est, de maniere étonnante, celle de
transitions "extérieures" impliquant un état d’énergie éloigné de plus d’un demi-eV du niveau
de Fermi (zone rayée sur la Figure . Néanmoins, le couplage entre les bandes en I" et en H
au niveau de Fermi contribue de maniére déterminante au maximum étroit de la susceptibilité
a la valeur du vecteur d’ordre AF en 0.95u.r.r.

En examinant de plus pres la surface de Fermi du Cr (reproduite en Figure et ¢),
on remarque, & 'instar de Lomer [I5], que 'octaeédre d’électron centré en I' et 'octaedre de
trous en H comportent de larges sections paralleles. Une modulation périodique de la densité
de spin (de vecteur de propagation Qi) permet de coupler les états aux vecteurs d’onde
k et E+(f, et d’abaisser 1’énergie monoélectronique, particulierement quand les énergies de
liaison Ej et Ejy, sont égales. Si le vecteur d’onde de cette perturbation est égal au vecteur
reliant les portions paralleles de la surface de Fermi (vecteurs de "nesting" Qi représentés en
Figure ), I’énergie des états du niveau de Fermi en k et fé+(§i est abaissée d'un terme



proportionnel au potentiel perturbatif, et un gap s’ouvre au niveau de Fermilﬂ L’énergie
électronique totale du systéme comportant cette perturbation de la densité de spin est donc
diminuée par rapport au systéme non perturbé, paramagnétique. Le "nesting" des sections
paralleles des octaédres de la surface de Fermi, en stabilisant une perturbation périodique
de la densité de spin, détermine donc la norme et la direction du vecteur de propagation de
la phase d’ODS, bien que les électrons de la surface de Fermi aient une contribution faible
(0.1up) a 'amplitude de ’ODS.

Dans le Cr volumique non contraint, I’octaédre de trous en H est légérement plus grand
que 'octaedre d’électrons en I'. Les vecteurs de nesting Q+ et Q_ reliant leurs c6tés sont
donc respectivement légérement plus grands et plus petits que les vecteurs de base du ré-
seau réciproque, ce qui explique I'incommensurabilité de I'onde de densité de spin associée.
Néanmoins, afin de maximiser la surface de contact et I'interaction entre les poches électro-
niques, le vecteur d’ordre est 1égérement plus faible que ces vecteurs de “nesting” estimés par
la distance entre les sections paralleles des octaedres d’électrons et de trous.

Nous avons montré dans cette partie comment la structure électronique du Cr (et en
particulier sa surface de Fermi)est a l'origine de l'existence et des propriétés de la phase
d’onde de densité de spin dans le Cr (orientation, période). La description et I’étude de la
structure de bande du Cr sera abordée plus en détail dans le chapitre [9]

1.3 Diagramme de phase magnétique

Des mesures de diffraction sur un monocristal de Cr comportant une seule orientation de
vecteur de propagation (mono—@) ont permis d’établir le diagramme de phase magnétique
du Cr, a partir de ’évolution de l'intensité des pics magnétiques (dont I’assignation aux
phases magnétiques sera expliquée dans la section . Ces mesures de Werner et al. [16] et
le diagramme de phase qui en est déduit sont présentés en Figure|1.3

Le Cr s’ordonne dans une phase d’onde de densité de spin transverse de sa température
de Néel, 311 K, jusqu’a sa température de “spin flip”, 122 K. Dans cette phase, les vecteurs
de propagation et de polarisation sont perpendiculaires 'un a 'autre. En dessous de 122K,
la polarisation se réoriente parallelement au vecteur de propagation, et I'onde de densité
de spin est longitudinale. Comme l'indique I’évolution de l'intensité des pics magnétiques,
proportionnelle au carré de 'amplitude de ’ODS (parameétre d’ordre de la phase AF), ces
deux transitions magnétiques sont du premier ordre (faiblement pour la transition de Néel).

L’évolution en température du vecteur de propagation Q=1-0 et du parametre d’incom-
mensurabilité d=ac,/Aops est représentée en Figure : elle est quasiment linéaire de
310K jusqu’a 200 K puis s’infléchit et devient constante a basse température. Gibbs et al.
[17] montrent, eux, que Q n’est constant qu'en dessous de 20K et estiment a 0.9511 u.r.r la
valeur de Q a 0 K. Cette absence d’évolution de la période & basse température et I'irréversi-
bilité de son évolution sous contrainte [I8] sont attribuées a un ancrage de la modulation par
des impuretés, ou par des parois de domaines structuraux [19] (voir section . Néanmoins,
a basse température, on n’observe pas d’ancrage caractéristique de la période de I’ODS a des
valeurs commensurables avec la période structurale, ni d’hystérése thermique pour la montée

1. Cela entraine d’ailleurs une diminution de la densité électronique au niveau de Fermi dans la phase AF,
qui est détectée par des anomalies de la résistivité et de la susceptibilité magnétique a la température de Néel,
comme nous le verrons dans la section [83]
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meétre d’incommensurabilité pour un monocristal de Cr pur, d’apres [16].

et la descente en température, comme pour les phases magnétiques modulées des terres rares
[20].

Ce diagramme de phase est valable pour un monocristal de Cr parfait, non contraint.
Cependant, dans des cristaux comportant une forte densité de défauts, soumis a une forte
contrainte, ou dopés (voir chapitre , une phase antiferromagnétique non modulée est obser-
vée (correspondant & 6=0), que 'on appellera ODS commensurable par la suite (car le réseau
magnétique est identique au réseau structural). Tous les moments y sont égaux en valeur,
leur configuration dans la maille du Cr est schématisée en Figure [[.Th. Pour cette phase, la
température de Néel peut atteindre plus d’une fois et demie celle de ’ODS incommensurable.

1.4 Magnétisme et couplage magnétoélastique

1.4.1 Harmoniques de ’'ODS

L’ODS générée par les interactions électrons-électrons engendre par un phénomene de
magnétostriction d’échange une onde de déformation (OD). Celle-ci consiste en un déplace-
ment atomique périodique qui peut étre comparé a un phonon statique. L’OD est a ’origine,
par interaction électrons-phonons, d’une onde de densité de charge (modulation périodique
de la densité électronique). Ces ondes de charge (ODC) et de déformation couplées a ’'ODS
possedent une période deux fois plus petite que celle-ci et sont en phase avec la modulation
de spin (voir Figure . Elles correspondent & des harmoniques paires de I’ODS, alors que
les modulations de spin correspondent aux harmoniques impaires. La modulation de densité
de spin n’est effectivement pas parfaitement sinusoidale mais légerement rectangulaire, et
comporte une harmonique d’ordre trois d’amplitude environ 100 fois plus faible que celle de
I’harmonique d’ordre un, et en opposition de phase.

L’amplitude de I'onde de déformation du réseau est estimée a 1.7(£0.2)-103a¢, et 'am-
plitude de 'onde de densité de charge correspond a une fluctuation d’environ un millieme
de la densité de charge dans la phase paramagnétique. Ces deux modulations ne sont pas
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FIGURE 1.5 — Schéma de la relation de phase entre 'onde de déformation et 'onde de densité
de spin : le minimum de distance interatomique correspond a un noeud de I’ODS, d’apres
[21].
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FIGURE 1.6 — Schéma, du réseau réciproque du Cr et des pics associés a ’onde de densité de
spin et a 'onde de densité de charge, d’apres [17].



modifiées au passage de la transition de spin-flip.

Grace a des techniques de diffraction, ces différentes modulations peuvent étre détectées
par la présence de pics satellites autour des nceuds du réseau réciproque du Cr. Comme
I'indique la Figure [I.6] I’'ODS est identifiée par des pics satellites en +Q des pics structuraux
par diffraction magnétique de neutrons (et plus difficilement en diffraction de rayons X), alors
que les ODC et OD sont identifiées par des pics satellites en +2Q) des pics structuraux, par
diffraction de rayons X (et plus difficilement, de neutrons, pour ’OD).

1.4.2 Structure et couplage magnétoélastique

Des effets de magnétostriction provoquent dans la phase antiferromagnétique une distor-
sion de la maille par rapport a la maille cubique centrée du Cr en phase paramagnétique (de
parameétre ac,=2.884 A & 300 K). Cette distorsion est orthorhombique en phase transverse et
la déformation €g selon le vecteur de propagation s’inverse en température (Figure . Elle
devient tétragonale en phase longitudinale, comme en atteste la Figure [22]. Des anomalies
de déformation thermique sont donc observées aux températures de transition de Néel et de
spin-flip.
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FIGURE 1.7 — Expansion thermique selon les directions paralléles & Q (eg) et & S (eg) d’un
monocristal mono-@ et mono-S , d’apres [22]. La référence des déformations données est prise
selon la direction perpendiculaire & @) (et & S en phase transverse) (ep).

Cette évolution thermique de la déformation dans les phases transverses et longitudinales
ainsi que la présence d’une transition de “spin flip” a été expliquée par Cowan et al. en termes
de couplage entre les électrons et la déformation statique du réseau, et d’effets magnétostric-
tifs entre champ de déformation et champ magnétique induit par ’ODS (différent en phase
transverse et longitudinale) [23].



Chapitre 2

Domaines magnétiques dans le Cr

2.1 Existence des différents domaines AF

Dans la phase transverse de I’ODS, trois orientations sont possibles pour le vecteur de
propagation Cj et pour chacune, deux orientations de la polarisation S (perpendiculaire & Q),
ce qui donne 6 couples (Q,g) différents, pour des anisotropies marquées selon les directions
cristallines <100>. De méme, trois couples (Q,g) différents existent en phase longitudinale,
correspondant & @ selon les directions <100> et S || Q.

Dans un cristal macroscopique parfait, ces orientations sont observées dans des proportions
équivalentes [16], [24] et correspondent en outre a des zones spatiales différentes du cristal : des
domaines antiferromagnétiques, définis par un couple (@, 5*) La coexistence de différentes
orientations de Cj superposées dans une méme zone du cristal est impossible puisqu’un seul
vecteur de nesting (et donc de propagation de I’'ODS Q) suffit & un nesting complet de toutes
les sections de la surface de Fermi qui peuvent 1’étre [§]. L’on appelle alors "domaine en Q"
un domaine comportant une unique direction de propagation (mais possiblement plusieurs
directions de polarisations) et "domaine en S" un domaine comportant une unique direction
de polarisation (et direction de propagation).

La détection des domaines antiferromagnétiques est plus délicate et moins standard que
celle de domaines ferromagnétiques a cause de ’absence d’aimantation résultante, aisément
détectable. Il est donc nécessaire d’employer des techniques d’i 1magerle s’appuyant notamment
sur la diffraction de rayons X ou de neutrons. Les domaines en Q et en polarisation S ont
été observés directement dés 1972 par Ando et al. [26] (dont les clichés obtenus par topogra-
phie de neutrons sont reproduits en Figure , puis plus récemment par plusieurs groupes
utilisant I'imagerie par diffraction de rayons X [27, 28] (dont les images sont présentées en
Figure D En outre, grace a des techniques d’imagerie de la surface de Cr par STM, il est
possible d’observer les fronts d’onde caractéristiques des différentes orientations d’ODC pour
une surface Cr(110)[29], et par STM polarisé en spin, de détecter la polarisation sur le dernier
plan et ainsi les domaines de polarisation induits par des dislocations [30].

1. Cette image montre d’ailleurs bien le couplage entre ODS et ODC car toutes deux correspondent aux
mémes zones de ’échantillon.
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FIGURE 2.1 — Domaines antiferromagnétiques observés dans un monocristal par Ando et
al. |25]. a) Topographie de I’échantillon grace aux réflexions structurales. b) a e) Domaines
magnétiques obtenus a partir des réflexions magnétiques (pics satellites, voir section en
phase longitudinale (b et d) et transverse (c et e), apres refroidissement sous champ selon
[001] pour d) et e). L’image f) donne la configuration en domaines déduite pour I’échantillon.
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FIGURE 2.2 — Domaines de direction de propagation obtenus d’apres les pics d’ODS a) et
d’ODC b) observés par microdiffraction X a 130K. c) Signal observé pour le satellite d’ODS
en L dans les zones 1 et 2 de I'image a). D’aprés Evans et al. [27].
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2.2 Controle de l'orientation des domaines

Les domaines antiferromagnétiques du Cr volumique ont été initialement mis en évidence
et caractérisés grace a de nombreuses études sur leur comportement sous champ et sous
pression, qui ont d’ailleurs mis en lumieére I'importance des effets magnétostrictifs dans la
distribution des domaines d’un monocristal.

2.2.1 Application d’un champ magnétique

Il est possible de briser I’équi-population des domaines (Cj,g ) par I'application d’un champ
magnétique selon les axes cristallins <100> du Cr. Voici une liste des effets de réorientation
de I’ODS sous champ reportés dans la littérature pour des monocristaux de Cr.

e Le refroidissement sous champ en passant la transition de Néel favorise la croissance
des domaines dont le vecteur de propagation est parallele au champ appliqué. Le champ
nécessaire pour obtenir un échantillon mono—@ (7. e. ne comportant qu’une seule orien-
tation de vecteur de propagation), dépend de sa qualité cristalline et de sa contrainte
résiduelle, mais varie typiquement entre 24 kOe et 65kOe pour les études rapportées
[16, 24, 25, B11, B2]. Ando et al. ont apporté une démonstration directe de cet effet (voir

Figure et e).

e L’application d’un fort champ (160 kOe) dans la phase longitudinale de ’ODS provoque
une réorientation de @) perpendiculaire au champ [16]. En phase transverse un fort
champ appliqué favorise par contre l'orientation de @) parallele au champ [32].

e Le retournement de la polarisation seule est également possible sous champ, en phase
transverse : celle-ci se réoriente perpendiculairement au champ pour des valeurs typiques
entre 13 kOe et 27 kOe mais est plus difficile pour des échantillons de moins bonne qualité
cristalline comportant des directions de polarisation préférentielles [16) [32].

e Il semble en outre que la transition de spin flip puisse étre influencée par un champ
orienté parallelement & @), celui-ci stabilisant la phase transverse [32].

On constate que la réorientation du vecteur de propagation provoquée par le champ est
plastique, irréversible, & moins que 1’échantillon ne soit réchauffé au-dessus de Ty, alors
que le retournement de la polarisation est élastique, réversible, et sans hystérése en champ
(pour un cristal parfait). Une faible hystérese en champ pour le retournement de S peut
néanmoins apparaitre dans un cristal comportant des contraintes résiduelles aléatoires [32].
Nous verrons par la suite comment cette différence qualitative de comportement pour le
vecteur de propagation et la polarisation peut étre expliquée par la nature différente de leurs
domaines et de leurs parois.

2.2.2 Application d’une pression

Des effets analogues ont été constatés par I'application d’'une pression uniaxiale sur des
cristaux de Cr, soulignant 'importance des effets magnétostrictifs dans ce matériau.

e Le refroidissement sous contrainte uniaxiale favorise la croissance de domaines avec Q
perpendiculaire a la contrainte appliquée si celle-ci est en compression, et parallele a
elle, si celle-ci est en tension. Un échantillon monodomaine (en Q) peut ainsi étre obtenu
pour des contraintes de respectivement 7MPa et 5MPa [31].
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e La température de transition antiferromagnétique dépend de la contrainte uniaxiale o :
une contrainte en tension augmente Ty alors qu’une contrainte en compression la dimi-
nue, selon un facteur dT /do=-15+4K/GPa [33], cohérent avec la dépendance observée
pour une pression hydrostatique : dT y/dP=-51+4K/GPa [34]. Un élargissement de la
transition de Néel en température est constaté en présence de contraintes inhomogenes
[16].

e La valeur de Q (en unités de réseau réciproque), et donc la période de ’ODS sont
fonction de la pression appliquée, selon la relation dln @ /dP=-5.540.2-10"2 /GPa dans
le mode mou (voir référence [18]). Pendant la baisse en charge, dans le mode dur, la
période reste fixée a la méme valeur que celle sous charge maximale.

Les effets des contraintes sont capitaux a identifier, puisqu’ils peuvent étre présents de
maniére non controlée et non désirée, sous la forme de contraintes internes aléatoires (dues

aux défauts cristallins) ou de contrainte macroscopique (comme la contrainte épitaxiale pour
nos films de Cr, voir section [3.1)).

2.3 Description phénoménologique des termes d’énergie

2.3.1 Energie Zeemann

Les effets observés du champ magnétique sur les domaines antiferromagnétiques peuvent
s’expliquer par I’anisotropie orthorhombique de la susceptibilité en phase transverse, et tétra-
gonale en phase longitudinale [31} 35] 36]. L’énergie Zeemann E,,,, apportée par un champ
H s’écrit en effet en phase transverse :

Erag = —1/2 [XQ cos? (ag) + xs cos? (as) + xn cos® (an)} H? (2.1)

avec xq la susceptibilité magnétique selon Cj, Xxs selon S , Xn perpendiculaire a Q ot § , et
ag l'angle formé par le champ avec Q, ag avec S , et a, avec la derniere direction. Or, en

phase transverse, la susceptibilité selon Cj est supérieure a celles perpendiculaires a Q, selon
les mesures de couple magnétique reportées par Steinitz et al. & 126K [35] :

XQ —Xn = 0.061-10"%mu/g (2.2)
Xn—Xs = 0.110-10 %mu/g

L’énergie magnétique stabilise donc les domaines dont Q est parallele au champ, ce qui pro-
voque la formation préférentielle de ces domaines au passage de T sous champ. L’évolution
en température de I'anisotropie de susceptibilité est reproduite en Figure [2.3

En phase longitudinale, I'inégalité entre xq et x, est inversée et la réorientation de Q
dans une direction perpendiculaire au champ est favorisée.

Le retournement de la polarisation sous champ en phase transverse provient, lui, de la
relation d’ordre entre les susceptibilités paralléles ou perpendiculaires a la polarisation (équa-
tion . S s’oriente donc perpendiculairement au champ (et a @ puisque I’énergie nécessaire
pour une transition en phase longitudinale est bien plus élevée). Par ailleurs, I’anisotropie de
susceptibilité décroit (en valeur absolue) avec la température et le retournement devient donc
plus difficile & haute température [32].
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FI1GURE 2.3 — Evolution de ’anisotropie de susceptibilité magnétique xg-x, en température :
inversion entre la phase transverse et longitudinale [35].

2.3.2 Energie magnétoélastique

Dans le cas général du Cr pluri—@ et pluri—§ , Barak et Walker [37), 38] ont décrit I'inter-
action magnétoélastique, dans le cadre de leur théorie phénoménologique, par une somme de
termes couplant la contrainte o et la polarisation S de 'ODS. En reprenant les notations de
Barak et al. [37], avec 0;; les composantes du tenseur de contrainte, STZ la polarisation cor-
respondant & une orientation de @ parallele & 77, et S;; les composantes de cette polarisation
selon les directions 27, I’énergie magnétoélastique s’exprime comme suit :

<0
—_—— 3 . 3 3 .
Evp = (L1— L)Y oulSilP + L2 Y 0w > S| (2.4)
= 5 .
+ JZ Oii Z |S;j’2 +2J Z O'ijijSik (2.5)

= Jj=1 i<k

avec J, J’, L1 et Lo, coefficients de couplages magnétoélastiques tels que : J>0, L;<Ls<0 et
|La[>|Li-Lo|>J, avec J’ de signe indéterminé, tel que |J|~|J’|.

En analysant chaque terme, on remarque que le premier terme est a ’origine de ’orien-
tation préférentielle du vecteur de propagation par refroidissement sous contrainte. En effet,
dans le cas d’une contrainte en tension (selon z, par exemple, soit o3 >0) ce terme sera minimal
pour |S;|= |S5|=0, et |S5|#0, ce qui signifie que les domaines avec @ paralléle & la direction
de tension sont favorisés énergétiquement. Dans le cas d’une compression uniaxiale (o3<0),
@ a au contraire tendance a s’aligner perpendiculairement a la direction de contrainte.

Les deux premiers termes de couplage sont a 'origine (entre autres) de la dépendance
de la température de transition aux contraintes présentes dans le matériau. Barak et Walker
montrent ainsi que la température de Néel décroit avec la pression appliquée. En outre, dans
le cas d’une contrainte uniaxiale o, les domaines d’orientation en Cj favorisée par la contrainte
(7. e. parallele a celle-ci pour une contrainte en tension), ont une température de Néel plus
élevée et se forment donc préférentiellement pendant un refroidissement sous contrainte. Pour
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0>0 (tension), la transition de Néel est de second ordre avec T (0)=T n-2L;0. Le diagramme
de phase du Cr sous contrainte uniaxiale selon <100> est représenté en Figure [2.4]

a (001
A
tension 1
Q1i[001}) o
-
m s

M.
Tno ; T
contraction &£

a.i [00]

FIGURE 2.4 — Diagramme de phase théorique du Cr sous contrainte uniaxiale selon [001] [37].
Une contrainte en tension correspond a o>0.

Enfin le troisieme terme permet de décrire I'influence des contraintes sur ’orientation de
la polarisation de ’ODS. Supposons comme dans les expériences rapportées, qu’il n’existe
qu’un seul domaine en Cj (selon z par exemple), et que la polarisation soit dans le plan zy
(phase transverse de I’ODS), formant un angle 6 avec 'axe z. On tire de 'expression un

terme énergétique en :
>0

~=~
E=J 32(011 - (722) COS2 (9) (26)

qui a la méme symétrie que le terme de champ exprimé dans I’équation [2.1] et les mémes
effets que celui-ci (cela justifie chez Pink et al. le remplacement des contraintes par un champ
magnétique effectif [39]). La polarisation s’orientera donc dans la direction de plus forte com-
pression pour minimiser ce terme énergétique.

Pour une description rigoureuse du systeéme, il faudrait considérer tous les termes énergé-
tiques présents : termes d’énergie d’échange, d’anisotropie magnétocristalline, élastique, ma-
gnétoélastique et Zeemann et minimiser 1’énergie libre totale correspondante, comme cela est
proposé dans l'article de Walker [38]. L’analyse précédente permet néanmoins de comprendre
les origines énergétiques des effets de contraintes et de champ observés dans la littérature et
dans nos expériences (voir chapitres [L0| et .

La magnétostriction du Cr, bien que faible, peut donc jouer un réle important dans les
phénomenes observés : elle est a l'origine en phase AF de la brisure de symétrie de la maille
cubique du Cr, pour les directions paralleles a S et Cj En outre, selon Steinitz et al., la taille
de domaine de polarisation se retournant de maniere cohérente serait liée a ’énergie magné-
tostrictive a fournir pour orienter la polarisation d’un domaine & 90° de celle des domaines
environnants [36].

Le modele phénoménologique d’activation thermique [16], que nous discuterons dans la
section décrit 'influence d’'un champ magnétique sur des domaines de polarisation in-
dépendants. Néanmoins, afin de rendre compte des mesures expérimentales, Pink et al., puis
Michel et al. ont postulé une possible interaction entre les domaines de polarisation, d’origine
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magnétostrictive [39, [40].

2.3.3 Energie magnétocristalline et énergie d’échange

L’énergie d’anisotropie magnétocristalline, qui favorise une orientation de la polarisation
selon les axes cristallins <100> du Cr, et I'énergie d’échange qui dicte l'orientation antipa-
ralléle des moments voisins sont des termes énergétiques capitaux pour le magnétisme du Cr.
A D’échelle des domaines antiferromagnétiques, c’est la valeur relative de 'une par rapport a
I'autre qui détermine la taille des parois de domaines de polarisation.

L’énergie d’anisotropie cristalline, qui provient du couplage spin-orbite, est par conséquent
plutdt faible dans le Cr : selon Werner et al., elle est une fonction décroissante de la tempé-
rature, la polarisation pouvant étre orientée sous champ selon <110> aussi bien que selon
<100> a 300K, mais beaucoup plus difficilement a 200K [41]. Michel et al. remarquent que
contrairement au vecteur de propagation, pour lequel un seul minimum d’énergie est observé
selon les axes <100>, I’énergie libre associée a l'orientation de la polarisation présente une
distribution de minima locaux, sans doute liée aux déformations locales aléatoires du maté-
riau. Néanmoins, les directions <100> restent les directions préférentielles de la polarisation
et un systeme d’états de polarisation autorisés selon <100> ajuste bien les résultats observés
par leurs mesures de bruit (de transport électrique) pour les événements de retournement
individuels de domaines [40]. L’énergie magnétoélastique liée aux contraintes locales du ma-
tériau peut en effet engendrer une anisotropie locale importante (équation , favorisant
une orientation de la polarisation conforme au champ de contrainte local, ce qui crée des
"centres de blocage" de la polarisation dans le matériau. Ainsi, une anisotropie locale de la
déformation, créée, par exemple, par des dislocations coin relaxées en surface, peut favoriser
une orientation de la polarisation paralléle & ces marches atomiques [30].

L’énergie d’échange, comme 'indique 'amplitude des moments de ’'ODS (u=0.5up), est
elle aussi faible dans le Cr, le parametre de Stoner étant compris entre 0.58 et 0.68 V.

La taille des parois de domaine en polarisation est liée & un compromis énergétique entre
le cotit de I’écart des moments des parois avec les directions d’anisotropie (énergie d’anisotro-
pie), et le cotlit de la déviation des moments voisins d’une orientation antiparallele (énergie
d’échange). Nous allons décrire dans le paragraphe suivant les propriétés des domaines (et
notamment de leurs parois) obtenues expérimentalement.

2.4 Propriétés des domaines antiferromagnétiques

2.4.1 Taille des domaines

Werner et al. et Steinitz et al. ont estimé une taille de domaine de polarisation & partir
des données sur le retournement de domaines sous champ griace a des mesures de couple
magnétique et de diffraction de neutrons [16, B35, B36]. En utilisant le modele d’activation
thermique, que nous développerons dans la section ils déterminent une taille de domaine
d’activation, 7. e. de moments se retournant de maniére cohérente sous champ, de ’ordre de
quelques 10716cm =3 (taille latérale d’une cinquantaine de nm). Des mesures de bruit effectuées
par Israeloff et al. et Michel et al. dans des films minces de Cr mettent également en évidence
les fluctuations temporelles de domaines de polarisation bistables dont la taille est comprise
entre 2:10717 & 6-10716cm 3 40, 42].
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Ces estimations indirectes de taille de "domaine" ont longtemps paru en contradiction
avec les observations directes de domaines par diffraction de neutron ou de rayons X sur des
monocristaux effectuées par Ando et al. puis plus récemment par Evans et al. et Shpyrko et
al. [25H28]. D’apres ceux-ci, dans des monocristaux parfaits, les domaines en Q et en S sont
plus gros, de taille latérale comprise entre 10 et 100 pm [27] ou méme millimetrique [25, [26],
comme en attestent les images reproduites en Figures 2.1 et 2.2

Il parait néanmoins possible de résoudre ce désaccord apparent en objectant que ces deux
ensembles d’expériences ne mesurent pas la méme caractéristique des domaines de polarisa-
tion : alors que les secondes sont des observations directes d’entités stables dans le temps, les
premieéres mesurent les évolutions (temporelles ou sous champ magnétique) de ces grandes
entités. Il est ainsi tout a fait possible que celles-ci fassent intervenir des fluctuations et re-
tournement d’objets beaucoup plus petits que les grands domaines de polarisation observés
directement. Le retournement de la polarisation sous champ s’effectuerait donc, par exemple,
par retournement progressif de petits ensembles de moments magnétiques ("domaines d’ac-
tivation") compris dans les grands domaines de polarisation. La forme irréguliére a petite
échelle des domaines (voir Figure , par rapport aux motifs souvent plus réguliers de do-
maines ferromagnétiques soutiendrait cet argument. D’apres Fenton, la taille déterminée des
domaines d’activation correspondait a la distance entre parois de domaines de distorsion (de
londe de distorsion associée a ’ODS) : les parois des domaines de distorsion ayant un cofit
négatif en énergie (par rapport au cotit positif des parois de domaines en S ), la distance entre
parois de distorsion serait tres faible, et déterminerait ainsi la petite taille mesurée pour les
domaines d’activation. Le centre de la paroi du domaine de polarisation se déplacerait alors
d’une paroi de domaine de distorsion a une autre [19].

Contrairement aux matériaux ferromagnétiques, il n’est pas énergétiquement favorable
de former de nombreux petits domaines de polarisation dans des matériaux antiferromagné-
tiques. La seule force motrice a la formation de domaines est la possibilité de relaxer par
magnétostriction les éventuelles contraintes locales inhomogenes présentes dans le matériau
[25], 40, [42]. La taille des domaines est ainsi fonction de la qualité cristalline de I’échantillon :
la distribution des parois et la faible taille des domaines dans un cristal de moindre qualité
sont le reflet de 'inhomogénéité locale des contraintes internes. Cela explique les disparités
de tailles de domaines estimées par des mesures directes [25, 27].

2.4.2 Parois de domaines

Gréce a leurs observations par diffraction de neutrons et de rayons X, Ando et al. ont mis
en évidence les parois a 90° de domaines en S et Q, sans pouvoir néanmoins en déterminer
les tailles (Figures . La taille des parois de domaines en Q a été estimée par observation
directe en STM (différentes directions des fronts d’onde en surface) a quelques nm [29]. Comme
frontiéres entre zones du cristal de surface de Fermi différentes (d’orientations différentes du
vecteur de "nesting"), ces parois fines constituent des diffuseurs de charge et de spin pour les
mesures de résistance rapportées par Jaramillo et al. [43]. Leur faible taille est en accord avec
la forte anisotropie observée pour les directions de Cj (section .

Au contraire, les parois des domaines de polarisation, pour laquelle 'anisotropie est plus
faible, ont des parois de taille typique 100nm. Des mesures de STM polarisé en spin ont
en effet permis d’observer la création de parois de domaines provenant de la frustration
magnétique causée par une dislocation vis (les parois de domaines en S sont ici & 180° du fait
de l’anisotropie uniaxiale provenant des marches atomiques) [30]. Les images topographique,
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FIGURE 2.5 — Images topographique a) et magnétique b) obtenues par STM polarisé en
spin sur une surface de Cr(001). La frustration magnétique provoquée par la dislocation vis
(indiquée par une fleche sur la Figure a), cause la création d’un paroi de domaine magnétique
en b). c¢) Structure des spins calculée autour d’une dislocation vis et profil expérimental
de l'aimantation autour de la dislocation ajusté par le calcul (en encart), permettant de
déterminer une taille de paroi de 145nm. D’apres Ravlic et al. [30].

magnétique et les simulations associées sont représentées en Figure [2.5] et montrent en outre
que la taille des parois est diminuée pres du ceeur de la dislocation, du fait d’une augmentation
locale de I'anisotropie. Cette estimation de la taille des parois de polarisation, du méme ordre
de grandeur que la taille des domaines d’activation, est en accord avec les calculs de Fenton
[19] et étaie son hypotheése en faveur du déplacement des parois de polarisation d’une paroi
de distorsion a l'autre.

2.4.3 Dynamique des domaines antiferromagnétiques

Les domaines magnétiques ne sont pas des entités statiques : des fluctuations temporelles
des domaines en Q, occasionnant des déplacements de parois sur des distances de 'ordre du
pum ont été détectées par spectroscopie de corrélation de photons [28]. Ces fluctuations font in-
tervenir la réorientation dynamique de blocs de spins couplés élastiquement, de la taille d’une
demi-période d’ODS (ainsi ’énergie d’échange est minimisée par I’accrochage d’un nceud de
I’ODS sur la paroi de domaine), par des mécanismes d’activation thermique, et d’effet tunnel
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quantique a basse température [28]. Des mesures de bruit de résistance ont également mis en
évidence pres de Ty de fortes fluctuations de portions de domaines en C_j (portions de taille
5107 1%cm™3) qui se réorientent successivement dans les différentes orientations favorisées par
les déformations locales [40]. La transition de Néel s’opérerait quand les domaines en Q de-
viendraient instables par rapport aux fluctuations activées thermiquement [2§].

En outre, les mesures de bruit de résistance décelent a plus basse température la signa-
ture de fluctuations de la polarisation entre les deux orientations en S permises (en phase
transverse), et autour de ces deux axes de faible anisotropie [40), 42]. Les entités fluctuantes
consistent en des blocs de moments délimités par des parois naturelles de ’'ODS, ou le cou-
plage inter-plan est plus faible. Du fait de I'incommensurabilité de ’ODS, I’ODS se trouve
en effet régulierement en opposition de phase avec le réseau cristallin, ce qui a pour effet de
réduire son amplitude en ces endroits. Des mesures de diffraction inélastique de neutrons ont
également mis en évidence une excitation caractéristique de la phase transverse de ’ODS,
attribuée a l'excitation de blocs de spins peu couplés entre des nceuds de ’ODS [44].
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Chapitre 3

Le Cr en film mince

Par rapport au Cr volumique dont les propriétés magnétiques ont été décrites dans le
chapitre précédent, les différences observées pour les couches minces de Cr émanent des spé-
cificités suivantes :

e Leur épaisseur finie (nanométrique), créant une perte de périodicité du systéme dans
la direction hors plan par rapport & un monocristal macroscopique. Cette direction
nanométrique pourra donc accommoder un nombre fini (et assez faible) de périodes de
I’ODS (qui vaut environ 6 nm & basse température). Cette propriété pourra occasionner
notamment des effets de confinement et de quantification (discutés plus en détail dans

la section .

e [’existence d’une anisotropie de forme qui brise la symétrie du systeme a grande échelle.
Celle-ci est un terme d’énergie dominant dans les films ferromagnétiques, favorisant une
aimantation dans le plan du fait du champ démagnétisant. Pour les couches de faibles
épaisseurs et pour les derniers plans atomiques pres de la surface, on attribue souvent
l'orientation de ’ODS (direction de modulation hors plan) a cette anisotropie [11].

e Une forte étendue de la surface et de 'interface par rapport au volume. Les propriétés
spécifiques de ces zones pourront avoir une influence sur tout le volume de la couche
mince. Par exemple, I'existence d’une aimantation exaltée a l'interface ou I'hybridation
électronique avec la couche voisine peuvent déterminer la phase magnétique de la couche
entiere. Ces effets seront développés dans la section

e Une qualité cristalline en générale moindre que celle d’un matériau volumique : celle-ci
provient de la nécessité de faire croitre la couche sur un substrat d’un matériau différent,
donc avec une énergie de surface, un parametre de maille et une déformation thermique
différents de ceux du film mince qui le recouvre. Les surfaces et interfaces ne sont donc
pas idéales mais comportent des marches atomiques, une certaine rugosité et des dis-
locations d’interface. Dans le volume de la couche, des défauts cristallins (dislocations)
ainsi que des contraintes résiduelles persistent malgré les traitements thermiques. Nous
développerons cet aspect dans la section

La phase magnétique du film de Cr résulte d'un compromis entre les effets pré-cités (dont
la possibilité d’interaction aux interfaces est le principal) et le magnétisme intrinseque du Cr
(comportant ici des défauts et des contraintes). De ce fait, les propriétés magnétiques des
couches de Cr sont difficiles & contréler et peuvent varier qualitativement d’un échantillon a
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I’autre selon la méthode de préparation : un bon contréle physique et chimique de I'interface
et du volume est donc nécessaire. Notre étude sur ce sujet sera décrite au chapitre 8] Quelques
observations générales et communes a tous les films minces de Cr peuvent néanmoins étre
exposées, parmi lesquelles :

e Une variation par rapport au diagramme de phase volumique : Ty et Tgr dépendant
de I’épaisseur du film [45] [46], élargissement en température des transitions [45] 47],
présence fréquente d’une phase commensurable & haute température [47].

e Une rupture de I'anisotropie cubique pour les directions de propagation et de polarisa-
tion et l'existence d’une (ou 2) direction(s) préférentielle(s).

e Une sensibilité importante a la nature des couches & son contact (qui peut dicter les
deux propriétés précédentes), et a une éventuelle perturbation de celles-ci. Ces effets
ont été principalement observés pour des films minces de Cr déposés ou recouverts de
métaux ferromagnétiques ou paramagnétiques [I1] (Cr/Nb//Al2O3 [47], Cr/V [48], [49],
Cr/W [50], superréseaux Fe/Cr [51], 52] ou Cr/Sn [53]...) Le cas de films de Cr sur un
isolant diamagnétique est peu discuté dans la littérature (& part par Kunnen et al.
[54] et Mattson et al. [46]), peut-étre justement du fait de I’absence de tels effets de
magnétisme de proximité.

Nous examinerons les influences de deux principaux facteurs sur le magnétisme du Cr
en couche mince : l'effet de contraintes et de défauts cristallins (en quoi les études de ces
effets dans le Cr volumique sont transférables pour les couches minces), et les effets imputés
a l'interface, selon la nature du matériau en contact. Enfin, nous décrirons quelques effets de
taille finie observés pour I’ODS.

3.1 Effet des contraintes

3.1.1 Influence sur les températures de transitions et sur la période

Un effet des contraintes qui peut étre mis en évidence par des mesures de transport est
la dépendance des températures de transition magnétique aux déformations planaires du
film mince : une déformation tensile dans le plan augmente Ty, alors qu'une déformation
contractile la diminue [45] 56, 57]. La température de spin-flip déterminée par des mesures
de magnétorésistance est elle aussi réduite par des contraintes contractiles [46]. Le coefficient
de dépendance dT /dP mesuré est proche de celui du volume pour une contrainte uniaxiale
(-15K/GPa) [33]. Une autre caractéristique marquante est 1’élargissement en température des
transitions magnétiques, également observé dans des poudres insuffisamment recuites [58], qui
est ici imputé aux contraintes inhomogenes d’origine épitaxiale (dislocations) [45], 47, [59].

De méme, 'augmentation de la période de I’ODS dans les films minces par rapport a celle
observée dans le Cr volumique est attribuée aux contraintes, et sa dépendance en pression est
comparable & celle du Cr volumique [47] (dIn(Q)/dP~-5.5-10"2GPa™1).

3.1.2 Influence sur le diagramme de phase magnétique

Le diagramme de phase du Cr en couche mince peut étre analysé en fonction de deux
caractéristiques : la contrainte et le degré de désordre (défauts cristallins dans les grains, dont
la résistivité résiduelle est une bonne mesure) comme proposé récemment par Boekelheide et
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FIGURE 3.1 — Diagramme de phase dans le plan désordre-contrainte de 1’état magnétique a
basse température pour des films de Cr. CSDW : phase commensurable (AF() ; ISDW : phase
incommensurable (AF;/AF3); Mixed SDW : mélanges de phases. [55]

al. pour des échantillons déposés par pulvérisation [55]. Pour un faible taux de contrainte et
de désordre, le film est dans une phase d’ODS incommensurable comme pour le Cr volumique
non contraint. Au contraire, une forte contrainte favorise une phase commensurable, et un fort
taux de désordre (et d’inhomogénéités) un état mixte de phases d’ODS incommensurable et
commensurable (Figure[3.1). En frontiére des zones incommensurables et commensurables, les
films ont une phase incommensurable & basse température et transitent vers 200K dans une
phase commensurable, dont la température de Néel est trés supérieure a 311K [47), [54} 55 60].
Cette phase, liée & un "nesting" imparfait de la surface de Fermi [61], provient de la perte
de périodicité du réseau du fait des défauts et des contraintes inhomogenes [54]. Il a été
également remarqué que la phase longitudinale a basse température tend a disparaitre dans
les échantillons contraints (déformation tensile dans le plan) [54].

En conclusion, on peut remarquer que ce diagramme de phase du Cr en couche mince
contrainte est tres analogue a celui du Cr volumique contraint ou comme représenté en Fi-
gure a celui d’une poudre peu recuite. On y observe en effet également un mélange de
phase (AF2 : incommensurable longitudinale, AF1 : incommensurable transverse) a basses
températures, des transitions progressives et une phase commensurable a haute température
(AFO : commensurable) & T plus élevée.

3.1.3 Orientations préférentielles

Une autre spécificité des films minces provient de I’anisotropie de la contrainte appliquée :
contrairement au Cr volumique, toutes les orientations de Q et de S ne sont pas équivalentes
pour les films minces, et souvent un seul type (ou deux types équivalents dans le plan)
de domaines en Q ou en S existent [47, 62]. Pour les phases commensurables également,
des orientations préférentielles sont constatées [47, 62]. Comme pour le Cr volumique sous
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FIGURE 3.2 — Diagramme de phase magnétique (fraction volumique des différentes phases en
fonction de la température), comparaison entre a) une poudre recuite & 600°C (et contrainte) et
b) un monocristal relaxé [58]. Certaines phases magnétiques correspondantes sont représentées
en encarts.

contrainte uniaxiale, les spins tendent a s’aligner parallelement & la direction de compression
et la direction de modulation tend & s’aligner perpendiculairement & cette derniére (voir
le schéma récapitulatif dans le cas d’une extension dans le plan, Figure . L’orientation
de la phase incommensurable peut ainsi étre expliquée uniquement par des arguments de
déformation épitaxiale pour ces films déposés sur substrat de MgO par exemple [54]. Cette
anisotropie est suffisamment forte pour qu’un champ de 4T parallele aux spins orientés hors
plan ne puisse pas les réorienter dans le plan [60].

Cr A

Substrat

FIGURE 3.3 — Schéma de la croissance pseudomorphe d’une couche de Cr (en noir) sur un
substrat de parameétre de maille plus élevé (en vert). L’expansion du réseau du Cr dans le
plan est représenté par les fleches vertes. Cette contrainte épitaxiale favorise une ODS se
propageant dans le plan avec une polarisation hors plan, pour la phase transverse.
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3.1.4 Du contrdole du magnétisme par les parametres de croissance

Une fois ces effets de contraintes diiment décrits, ’on peut s’interroger sur la possibilité de
les contréler et d’acquérir ainsi, grace aux conditions de contraintes, la maitrise de la phase
magnétique du film de Cr. Plusieurs pistes sont explorées dans la littérature :

e Faire croitre les couches de Cr sur des substrats avec une déformation thermique diffé-
rente de celle du Cr. La déformation des couches dans le plan est donc soit contractile
soit tensile, entrainant une diminution ou augmentation de Tx [56]. Sur un substrat
de LiF dont la déformation thermique est plus élevée que le Cr, la couche de Cr est en
contraction dans le plan [45].

e Utiliser des températures de dépdt différentes (ici dans le cas de couches tres fines
de Cr dans des structures MgO//Fe/Cr/Fe), pour obtenir des distorsions tétragonales
positives ou négatives. Selon ces auteurs, en augmentant la température de dépot, la
contrainte est mieux relaxée par la formation de dislocations, et la tétragonalité est
donc plus faible [63].

e Exploiter les relations établies pour la déformation en fonction de I’épaisseur du film
sur un substrat de verre : celle-ci est tensile et maximale a 14nm puis contractile et
maximale a 50nm [57].

e Faire varier les méthodes de croissance des films, méthode employée par Boekelheide et
al. pour explorer le diagramme de phase des couches en déformation et défauts [55)]. Le
dépdt par pulvérisation entraine dans leur cas des déformations tensiles et les conditions
de dépot (pression de pulvérisation, température du substrat) permettent d’obtenir
différentes tailles de grain et donc des contraintes et taux de défauts différents.

La variation de la phase magnétique avec ces parametres de croissance n’est avérée que dans
le dernier cas, la réflectivité IR, (méthode par ailleurs indirecte) ne permettant cependant
pas de connaitre Porientation des phases (direction de propagation et polarisation). Dans les
autres cas, seule I'influence sur les températures de transition [45] 56, [57], ou sur 'orientation
et 'intensité du champ hyperfin magnétique [63] est rapportée. De plus, la derniére méthode
n’apporte un contrdle que modéré (le sens de la déformation dépendant d’autres parametres
de réglages du dépot) et pour des films de faible qualité cristalline. La troisiéme est limitée aux
faibles épaisseurs, et la premiere méthode nécessite 'adaptation de conditions de croissance
sur des substrats variés.

3.2 Effets interfaciaux

Les effets d’interface relevés dans la littérature peuvent étre distingués selon la nature
de la couche en contact : interfaces avec un matériau paramagnétique ou interfaces avec un
matériau ferromagnétique (typiquement le Fe). Les effets observés dans le second cas sont
plus complexes et sensibles & la qualité de l'interface. Pour les matériaux diamagnétiques
(comme le MgO dans notre cas), aucun effet spécifique 1lié a l'interface Cr/diamagnétique n’a
été rapporté et il semble que cette interface ait donc les mémes propriétés que la surface de
Cr nue [48| [54].
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3.2.1 Interfaces avec un matériau non ferromagnétique

Comme nous le décrirons plus en détail dans la partie consacrée aux propriétés de la
surface de Cr(001) (au chapitre , des calculs théoriques prévoient un moment magnétique
exalté sur le dernier plan atomique a la surface du Cr(001), pouvant atteindre 3up (contre
0.5up en volume). Des mesures de STM polarisé en spin ont démontré que c’est toujours
un ventre de 'ODS qui est bloqué a la surface du Cr(001), méme en présence de marches
atomiques [30), 64].

De méme pour les métaux nobles comme I’Ag ou I’Au, mais également pour le Sn, il a
été montré que le moment d’interface du Cr doit étre supérieur au moment volumique et que
les conditions aux limites bloquent un ventre de ’ODS a l'interface [II]. Il en est de méme
pour le systéme Cr/CrMn (le CrMn est dans une phase commensurable de T élevée [65]).
Au contraire, au niveau de 'interface Cr/V, c’est un noeud de 'ODS qui est fixé et il est
associé a une couche magnétique morte (paramagnétique), atteignant 5nm d’épaisseur selon
Kravtsov et al. [66]. Ces conditions aux limites imposées a la phase magnétique jouent un role
prépondérant pour expliquer les phénomenes de quantification de I’ODS que nous décrirons
dans un prochain paragraphe [3.3.1]
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FIGURE 3.4 — Configurations de la phase de ’'ODS sur la surface Cr(001) et & l'interface avec
le vanadium, ou d’autres métaux

Les effets interfaciaux n’influencent pas seulement le magnétisme des derniers plans ato-
miques pres de I'interface mais également celui de la couche dans son ensemble. Dans tous les
systemes étudiés (Cr/Nb, Cr/V, Cr/Sn, Cr/CrMn), ils favorisent une direction de propaga-
tion hors plan de ’ODS [47,, 48, 53] [65 [66], et cela méme si les conditions de contraintes de la
couche favoriseraient une orientation dans le plan. Ils sont encore a 1’ccuvre dans des couches
de 200 nm d’épaisseur ce qui prouve leur contribution énergétique importante. Cette aniso-
tropie en Q peut étre reliée a 'accrochage a 'interface d’un nceud ou d’un ventre, ce qui n’est
possible que pour une ODS se propageant perpendiculairement a l'interface. La polarisation a
aussi des orientations préférentielles : lorsque le film est épais, ’ODS est longitudinale a basse
température (avec S hors plan) et transverse a haute température (avec S dans le plan), alors
que pour un film peu épais seule la phase longitudinale est observée [47, 148, [66].

Un autre phénomene d’interface, qui persiste jusqu’a des épaisseurs légérement moins
élevées (100nm et 200nm [66]) est 'apparition d’une phase commensurable & haute Ty,
indépendamment de la concentration en défauts de la couche [65) 66]. Des travaux récents
sur des superréseaux Cr/V ont montré qu’il était possible de favoriser la croissance de cette
phase commensurable aux dépens de la phase incommensurable en incorporant de ’hydrogene
dans le vanadium et que cette transformation était réversible [67]. Cela modifie I'hybridation
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a l'interface entre le chrome et le vanadium en augmentant la concentration électronique de
ce dernier. Une diminution importante du volume de phase incommensurable est obtenue par
cet effet d’interface pour des couches atteignant 50nm. Des effets analogues ont été observés
pour l'ajout d’H sur des surfaces de Cr(110) ou de CrV(110) [68] 69] et des mesures de
photoémission ont montré qu’un nesting des états de surface pouvait étre a ’origine de la
stabilisation de la phase commensurable dans ces systémes [68]. Une étude théorique interprete
ces données expérimentales comme un argument en faveur des calculs selon lesquels la phase
commensurable est plus stable en énergie que la phase incommensurable. Elle démontre que
I’ajout d’H permet de réduire la barriere de potentiel qui empéche le systeme de rejoindre son
état fondamental [70].

3.2.2 Interfaces avec un matériau ferromagnétique

La découverte de la magnétorésistance géante et du couplage d’échange intercouche (os-
cillant avec ’épaisseur de Cr) dans des superréseaux Cr/Fe [Il 2] a suscité un engouement
important pour I’étude du magnétisme du Cr dans ces systemes.

Cas d’une interface idéale

Pour une interface parfaite avec un matériau ferromagnétique, le moment d’interface est
exalté et un ventre de I’ODS s’accroche a l'interface. De plus, le moment du dernier plan de Cr
est orienté antiparallelement avec ’aimantation de la couche ferromagnétique le recouvrant
[11, 5I]. L’expérience de microscopie a balayage électronique avec analyse de polarisation
(SEMPA) conduite par Unguris et al. [71] montre bien l'oscillation de l'orientation de ’ai-
mantation du Fe avec les marches atomiques du wedge de Cr (voir Figure , témoin du
couplage d’interface antiparallele entre la surface du Cr et la couche de Fe. L’effet de proxi-
mité avec la couche FM stabilise au-dessus de T une ODS dont I'amplitude décroit dans
Iépaisseur de la couche [71],[72]. Dans le volume de la couche, I’ODS est transverse, se propage
préférentiellement dans la direction hors plan, avec la polarisation orientée dans le plan du
film (ce qui permet la aussi de remplir les conditions aux limites) [71], [73].
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FIGURE 3.5 — a) Schéma de I’échantillon utilisé par Unguris et al. et de la configuration
magnétique de la couche mince de Fe. b) Configurations supposées des ODS dans la couche
de Cr de part et d’autre d’un déphasage dans 'image SEMPA, pour que la condition a
I'interface d’accrochage d’un ventre de ’ODS soit respectée. ¢) Image SEMPA de la couche
supérieure de Fe dans la partie supérieure du wedge [51], [71]
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A faible épaisseur de Cr (pour moins de 24 monocouches (MC) d’épaisseur), l'ordre magné-
tique du Cr en multicouches Fe/Cr/Fe est, selon les calculs théoriques [74H76], gouverné prin-
cipalement par les conditions aux limites. Selon 'orientation des couches ferromagnétiques,
une phase commensurable ou incommensurable est stabilisée, et la période de ’ODS s’étire
ou se contracte afin d’assimiler un nombre entier de demies-périodes d’ODS dans 1’épaisseur
de la couche de Cr. Au-dessus de 24 MC, la période de ’ODS se rapproche de sa valeur dictée
par les propriétés volumiques du Cr (“nesting” de la surface de Fermi). La température de
Néel doit par ailleurs suivre une loi d’échelle en fonction de I’épaisseur du film et du nombre
de nceuds de ’ODS [74], qui a été vérifiée expérimentalement pour la dépendance en épaisseur
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F1GURE 3.6 — Configurations d’une interface Cr/Fe, les moments magnétiques des atomes
de Cr sont représentés en noir, ceux du Fe en blanc. En a) est représenté le cas idéal d’une
interface plane : les moments a l'interface du Cr et du Fe sont antiparalléles. En b), c), d),
et e) le cas d’'une marche atomique. b) L’interaction a 'interface est frustrée pour les atomes
de Fe sur fond noir. ¢) Une paroi de domaines magnétiques se crée dans le Fe. d) Une paroi
de domaines magnétiques se crée dans le Cr. e) L’ODS dans le Cr se réoriente avec une
polarisation perpendiculaire a ’aimantation du Fe. Figure d’apres Bodeker et al. [52)

La description précédente est valable dans le cas idéal d’une surface parfaitement plane,
ce qui n’est pas le cas pour les couches obtenues expérimentalement. Par rapport a une
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interface Cr/paramagnétique, pour une interface Cr/ferromagnétique, les effets de frustration
magnétique du couplage d’échange liés a la rugosité de l'interface (marches atomiques) et
Iinterdiffusion des matériaux peuvent bouleverser completement le magnétisme de la couche
de Cr.

Ainsi, dans le cas d’une forte interdiffusion ou rugosité, il devient préférable pour limiter la
frustration du systéme de placer un noeud a l'interface Cr/Fe ce qui supprime l'ordre AF du Cr
pour une épaisseur inférieure a une période d’ODS [51] [73]. La présence de marches atomiques
aux interfaces peut engendrer de nombreuses configurations magnétiques en domaines dans
les couches de Cr et de Fe [52] représentés en Figure (le cas de domaines dans le Fe,
rapporté par Unguris et al. est présenté en Figure . Dans la limite des fortes épaisseurs de
Cr (par rapport a la distance intermarches), elle favorise une réorientation de la polarisation
perpendiculaire & linterface [52, 78] (Figure [3.6k).

Enfin, une rugosité intermédiaire et une faible épaisseur de Cr peuvent donner naissance
a une orientation non colinéaire des couches de Fe (provenant du couplage biquadratique)
raccordée par une structure commensurable hélicoidale (selon Schreyer et al. [T9]) ou un
ordre local dans le Cr [73].

En sus des propriétés structurales de la couche de Cr (voir section , le magnétisme
de systémes Cr/ferromagnétiques dépend donc fortement de la qualité des interfaces (et des
conditions de croissance) ce qui rend ’étude de ces systémes et des intéressants phénomeénes
de couplage qui s’y développent, excessivement complexe.

3.3 Effets de taille finie

Il est délicat de distinguer les effets relatifs aux interactions interfaciales, des effets reliés
a la taille finie du systeme. De fait, ce sont les conditions aux limites imposées par les effets
d’hybridation aux interfaces, qui, a cause de I’épaisseur finie de la couche, deviennent pré-
pondérantes par rapport aux effets volumiques (“nesting” de la surface de Fermi). On peut
néanmoins tenter d’énumérer quelques spécificités communes a toutes les couches minces, qui
seraient théoriquement présentes dans une couche isolée en contact avec le vide.

Dans la limite des tres faibles épaisseurs, un ordre modulé d’ODS ne peut se développer
dans la couche tant que celle-ci posséde une épaisseur inférieure a la période de ’'ODS (environ
20MC). Les moments du Cr sont alors orientés antiferromagnétiquement d’un plan a 'autre,
et ce dés quelques plans atomiques d’épaisseur (comme le montre I'image dans la partie
gauche du wedge), mais la modulation d’amplitude est absente (ordre commensurable) [66,
73], [74]. L’absence de modulation & faible épaisseur est justifiée par le constat que pres de la
surface, I’ODS est préférentiellement orientée selon la direction hors plan : il a été observé en
rayons X, que dans un monocristal pluri—@ en volume, les domaines aux faibles profondeurs
(jusqu'a 1 pm) possédent tous un vecteur Cj orienté perpendiculairement & sa surface [80].
De méme, des études STM sur une surface de Cr(110) montrent la suppression en surface de
I’ODC orientée dans le plan [29].

Les caractéristiques de I’ODS telles que sa période ou ses températures de transition sont
également sensibles & 1’épaisseur de la couche (pour de faibles épaisseurs d’environ une dizaine
de nm). La période de I'ODS est toujours plus élevée pour des films minces que pour le Cr
volumique a toute température [47, [66] et I’évolution de T peut étre représentée par une loi
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FI1GURE 3.7 — Diagramme de phase montrant les phases commensurables et incommensurables
(et le parametre § associé, indiqué en échelle de couleurs et par des contours & ¢ constant),
avec les températures de transition IC expérimentales représentées par des cercles [50]

d’échelle identique a celle observée pour les matériaux ferromagnétiques :

T (o0) = Twv(ter) _ (tcr)—l/”
Tn(ter) to

ou Ty(oo) et Tn(tcr) sont les températures de Néel pour le Cr volumique et pour un
film d’épaisseur te, et v est I'exposant critique pour la longueur de corrélation [IT], 47, [73]
(to=1nm).

Dans le régime des faibles épaisseurs ot une transition incommensurable-commensurable
est observée, on peut également modéliser I'influence des effets de taille finie sur la période
(ou son inverse, le parametre d’incommmensurabilité §). Celui-ci augmente progressivement
avec 1’épaisseur pour se rapprocher a fortes épaisseurs de sa valeur volumique. Un diagramme
de phase récapitulatif des effets de taille finie sur la période de ’ODS (par le parameétre d’in-
commensurabilité §) et sur la température de transition Incommensurable/Commensurable
(en Figure a été obtenu et modélisé par Rotenberg et al. a partir de leurs données expé-
rimentales de photoémission [50].

(3.1)

3.3.1 Quantification de ’ODS et de ’ODC

A treés faible épaisseur de Cr, la période est dictée uniquement par les conditions aux
limites fixant la présence d’un noeud ou d’un ventre aux interfaces, c¢’est du moins ce que
prédisent les calculs théoriques dans le cas du Cr/Fe. Observe-t-on expérimentalement ce
phénomene de quantification pour d’autres systémes, et pour des épaisseurs plus élevées de
Cr? L’étude du Cr en superréseaux épitaxiés est une piste intéressante pour répondre a ces
interrogations.

Dans les différents systemes étudiés (Cr/V [48], Cr/Sn [53] et Cr/Crg75Mny 5 [65]), il
est montré que ’'ODS est cohérente dans le superréseau, la phase étant conservée grace aux
conditions aux limites aux interfaces. L’éventualité que la période s’adapte a 1’épaisseur du
film et reste fixée en température a été évoquée d’abord par Kravtsov et al. [48]. Les études
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les plus récentes [53], 65] ont permis de mettre en évidence 'existence de différents modes de
I’ODS dans le superréseau correspondant a un nombre entier de nceuds dans 1’épaisseur de la
couche de Cr. L’ODS est donc quantifiée dans la couche de Cr, le nombre de demi-périodes (et
donc de nceuds de ’ODS) variant de manieére discrete avec I’épaisseur du Cr. Des transitions
abruptes et hystérétiques en température du nombre de noeuds dans les couches sont observées
par diffraction de neutrons et correspondent & des signatures spécifiques et hystérétiques de
la dérivée de la résistivité avec la température [65].
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FIGURE 3.8 — a) Evolution en température de la période de ’'ODS pour le Cr volumique (trait
rouge), et modes disponibles correspondants & N noeuds dans 1’épaisseur des couches. Plus le
film est épais, plus il y aura de modes possibles. b) Evolution de q=27d/a en température selon
le modele développé par Osquiguil et al. [8I]. A haute température, ¢ fluctue entre plusieurs
valeurs et se bloque a partir de la température de transition (marquée par une fleche) a une
valeur correspondant & un nombre entier de noeuds dans I’épaisseur du film.

Cet effet de quantification de ’ODS dans les films de Cr (quand ’ODS se propage dans la
direction hors plan), et dicté par les conditions aux interfaces, n’est pas seulement ’apanage
des multicouches Cr/métal. Deux études récentes [81], 82] 1'ont également décelé dans des
films minces de Cr isolés. Le premier groupe a observé pour un film de 50 nm la quantification
du nombre de périodes dans I’épaisseur et montré que la période de ’ODC variait de maniére
abrupte et hystérétique avec la température, ce qui correspond a l’ajout ou le retrait d’un
neeud de ’ODS dans I’épaisseur. La résistivité de la couche est hystérétique sur ces gammes
de température de transition du nombre de noeuds. Osquiguil et al. observent le méme genre
de phénomene d’hystérese thermique en résistivité sur une gamme d’épaisseur de couche de
Cr de 27nm a 110 nm qu’ils attribuent aux transitions du premier ordre des domaines d’ODS,
de modes a N a N+1 nceuds. Par contraste, de tels phénomeénes d’hystérese thermique de la
résistivité pres de T ne sont pas observés dans du Cr volumique [83].

Un modeéle phénoménologique prenant en compte une contribution d’interface (favorisant
la présence d’un neeud ou d’un ventre aux interfaces) et contribution de volume (favorisant
la période d’ODS du Cr volumique) permet d’expliquer le confinement d’ODS quantifiées
dans le film et leur évolution selon I’épaisseur du film et la température [81]. Le systéme
doit surmonter des barriéres d’énergie pour passer d’'un mode a N noeuds a un autre qui sont
d’autant plus grandes que la température diminue. Ainsi a haute température, il peut explorer
différents modes afin de choisir le plus bas en énergie mais lorsque la température diminue, il
finit par se bloquer dans un mode, avec une période plus grande que celle du Cr volumique
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(voir Figure . Conformément & leurs observations expérimentales, cette température de
blocage sera d’autant plus haute que le Cr est peu épais (et donc que moins de modes sont
disponibles). Par ailleurs, on prévoit aussi que la période de ’ODS gelée a basse température
et son écart a la valeur volumique décroitront avec 1’épaisseur du film.
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Défis actuels

Le Cr volumique présente donc des propriétés remarquables : une phase antiferromagné-
tique modulée en étroite relation avec sa structure électronique, des propriétés de “nesting”
de sa surface de Fermi (qui sont en général plutét 'apanage de systémes 1D), un couplage
magnétostrictif a origine d’une onde de déformation du réseau... Toutes ces propriétés sont
a présent bien caractérisées, et de nombreuses études ont démontré la possibilité de contro-
ler 'ordre magnétique du Cr par application d’un champ magnétique ou d’une pression. Le
champ d’étude des domaines antiferromagnétiques, que nous avons passé en revue, est actuel-
lement en pleine éclosion et vise a pousser la compréhension des propriétés du matériau a un
niveau microscopique.

Cette méme tendance a la miniaturisation motive également 1’étude des couches minces de
Cr d’épaisseur nanométrique. Les effets observés dans ces films sont principalement le fruit des
contraintes épitaxiales internes, et le magnétisme y est donc proche de celui du Cr volumique
(contraint). L’influence des contraintes ou d’un champ magnétique sur le magnétisme du Cr
en couche mince a jusqu’a maintenant été encore peu étudiée.

Par ailleurs, des effets d’interface intéressants peuvent perturber 'ordre magnétique dans
le Cr en contact avec des couches ferromagnétiques ou paramagnétiques. Des phénomeénes
de quantification de 'ODS dans des couches minces, liés a la taille finie du systéme sont
fortement suspectés mais attendent encore une démonstration directe. Afin d’identifier de
subtiles effets d’interface dans des hétérostructures a base de Cr, le controle fin du magnétisme
du Cr en couche mince (et donc des contraintes internes) constitue aujourd’hui un prérequis
indispensable.

Dans la partie [[TI, nous allons apporter notre contribution pour une meilleure compréhen-
sion et maitrise des propriétés magnétiques des couches minces de Cr. Cette étude se fondera
sur une caractérisation poussée de notre systeme tant sur le plan structural qu’électronique et
magnétique, en exploitant au mieux les possibilités offertes par la large variété de techniques
expérimentales dont nous disposons (exposées dans la partie suivante). Nous tirerons ensuite
partie des degrés de liberté du systéme (contraintes internes, dopage, application d’un champ
magnétique) pour tenter de conquérir une meilleure maitrise du magnétisme du Cr en couche
mince (se rapprochant de celle déja acquise pour le Cr volumique).
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Deuxieme partie

Stratégies expérimentales
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Afin d’analyser en détail les propriétés de nos couches minces de Cr, nous avons utilisé
un arsenal de techniques expérimentales, permettant de d’obtenir des informations tant sur
le volume de la couche que sur sa surface ou ses interfaces. Dans cette partie, nous exposons
brievement ces différentes techniques en nous concentrant sur les informations que chacune
nous permet d’obtenir sur les propriétés structurales, sur ’ordre magnétique ou la structure
électronique du Cr en couche mince. La plupart de ces techniques sont usuelles pour I’étude
de tels systémes et pour la clarté et la concision du propos, nous ne procéderons donc pas
a une nouvelle description de leur fonctionnement, déja menée avec exhaustivité par ailleurs
[84-87]. Nous exposerons néanmoins pour certaines d’entre elles (diffraction et réflectivité
de neutrons, photoémission résolue en angle...), les techniques de traitement de données
originales que nous avons utilisées et qui nous ont permis d’extraire les résultats que nous
rapportons dans les parties suivantes.

Le premier impératif pour nos travaux est I'obtention de couches minces de Cr dont les
parametres de croissance, les propriétés structurales et chimiques (en volume et en surface)
sont parfaitement connues et contrélées. Nous avons en effet montré dans la partie précédente
que le magnétisme du Cr était extrémement sensible aux contraintes internes (et a la présence
de contaminants). Il est donc indispensable de maitriser ces parametres avant d’essayer de
mettre en évidence des effets de couplage, plus faibles, ou d’utiliser des couches de Cr dans
des hétérostructures pour 1'électronique de spin (ce qui est le sujet de la partie . Nous
allons donc exposer dans un premier temps comment la croissance de nos couches minces par
épitaxie par jet moléculaire permet de remplir ces conditions de qualité des échantillons.
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Chapitre 4

Croissance d’échantillons controlés

4.1 Dépot par épitaxie par jet moléculaire

La croissance des échantillons a été effectuée dans deux batis d’épitaxie par jet moléculaire
sous ultravide analogues situés a 1'Institut Jean Lamour a Nancy, en collaboration avec C.
Tiusan et C. Bellouard pour le premier [86], et S. Andrieu et T. Hauet pour le second [85]
(Figure . Les échantillons pour 'expérience de photoémission ont été déposés in — situ
dans le bati de croissance attenant a la chambre de photoémission résolue en angle sur la
ligne CASSIOPEE du synchrotron SOLEIL, en collaboration avec P. Le Fevre et F. Bertran.
Ces batis disposent de moyens de caractérisation de la surface par RHEED (Reflectivity
High-Energy Electrons Diffraction), spectroscopie XPS (X-ray Photoelectron Spectroscopy)
et Auger.

Sas Chambre " | Chambre [©
d’ introduetion d’analyse de dépét

FIGURE 4.1 — Bati sous ultravide utilisé pour la croissance MBE de nos échantillons.

Dans la chambre de dépot, la pression est maintenue et controlée a une valeur de base
dans la gamme des 10~ mbar, ce qui assure la bonne pureté chimique des couches déposées
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(et permet 'utilisation de faisceaux électroniques pour la caractérisation de la surface). L’éva-
poration du Cr et du Fe s’effectue par chauffage d’une cellule effusive de Knudsen, et celle du
MgO par bombardement électronique d’une cible de MgO. Le substrat de MgO est préalable-
ment nettoyé par recuit a haute température et une couche tampon de MgO est déposée a sa
surface, afin d’assurer une plus faible rugosité de surface et de piéger les impuretés présentes
dans le volume du substrat. Les taux de croissance de typiquement 0.1 A/ s sont précisément
calibrés grace a une balance a quartz. La croissance couche par couche du MgO sur Cr peut
également étre suivie directement grice aux oscillations d’intensité RHEED. Nous décrivons
précisément la méthode de croissance adoptée pour nos films de Cr et les caractéristiques qui
en résultent dans le chapitre|8| Le dép6t de la couche d’oxyde de magnésium et les propriétés
de l'interface Cr/MgO sont abordés dans le chapitre

Ce procédé de croissance produit des couches dont la composition chimique est extréme-
ment bien contrdlée (et a un faible taux d’impuretés grace a la tres faible pression de base),
ce qui nous permet par exemple d’étudier des alliages de CrFe a tres bas dopage en Fe en
ajustant les températures respectives des sources de Cr et de Fe (voir chapitre . La tres
bonne reproductibilité des épaisseurs déposées est également illustrée par notre étude sur un
superréseau métal/oxyde [Cr/MgO]s décrite au chapitre

Apres dépdt, les couches de Cr peuvent étre recuites a haute température par chauffage par
effet Joule du porte-échantillon, ce qui permet d’améliorer la qualité cristalline de la couche et
de diminuer sa rugosité, ce dont le RHEED nous donne une indication directe. La température
de recuit est un parametre clé pour les caractéristiques structurales et magnétiques de nos
couches, comme le prouvera 1’étude menée dans le chapitre Il est important de noter
que les températures de recuit indiquées dans nos travaux correspondent & un réglage de la
puissance de chauffage et non a une mesure directe de la température de I’échantillon que nous
ne connaissons pas directement. On sait néanmoins que la température réelle de I’échantillon
suit une relation linéaire avec la température correspondant a la puissance fournie. La faible
rugosité des couches de Cr aprés recuit permet d’obtenir aprés dépot de MgO des interfaces
Cr/MgO tres bien définies, dont nous avons examiné dans le chapitre les caractéristiques
expérimentales en comparaison des surfaces de Cr(001) idéales étudiées par les théoriciens.

Enfin, afin de protéger les couches de Cr de la contamination et de I'oxydation, des couches
protectrices de MgO, ou d’Au (quand cela est précisé) sont déposées a la surface de 1’empile-
ment et les échantillons sont conservés soit sous atmosphere séche, soit sous vide.

4.2 Caractérisation in-situ de la surface

Un controle in-situ des caractéristiques structurales ou chimiques de la surface des couches
est assuré respectivement par RHEED, ou spectroscopie XPS et Auger [84].

4.2.1 Réseau cristallin de surface par RHEED

La technique de diffraction électronique par réflexion est sensible aux tout derniers plans
atomiques et permet ainsi de caractériser le réseau cristallin a la surface de la couche a des
échelles latérales nanometriques (longueur de cohérence des électrons de 10 nm).

Suivant la structure en surface de la couche, différents types de clichés caractéristiques
schématisés en Figure [4.2| peuvent étre obtenus. Dans la pratique, pour nos couches de Cr qui
ne constituent pas des cristaux parfaits, lorsque la surface est bien plane, le cliché de diffraction
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Surface lisse, cas idéal Surface lisse, cas réel Surface rugueuse {3D) Surface polycristalline

FIGURE 4.2 — Schéma des clichés RHEED obtenus selon la qualité de la surface cristalline.

comporte des tiges de diffraction caractéristiques du réseau de surface (2D). Lorsque les
couches sont rugueuses, la surface diffractante possede une certaine épaisseur, et le réseau
réciproque est composé de tiges plus larges, devenant des taches de diffraction lorsque le
réseau de surface est tridimensionnel (surface tres rugueuse).

La présence de contaminants arrangés de maniére périodique sur la surface de la couche
modifie le réseau de diffraction de surface et crée des tiges de sur-structures situées entre les
tiges de diffraction du réseau de la couche, et caractéristiques de I'arrangement des impuretés
en surface.

Dans nos travaux sur 1’état de contrainte des couches de Cr, le suivi par RHEED du recuit
des couches de Cr donne une indication de 'amélioration structurale des couches suivant la
température de recuit adoptée (chapitre . Il permet également de s’assurer de la pureté de
la surface de Cr(001) avant étude par photoémission de ses propriétés électroniques, ou avant
dépo6t d’'une couche de MgO dans une hétérostructure.

Dans le cas d’une croissance couche-par-couche (comme c’est le cas pour le MgO sur Cr),
le dépdt de chaque monocouche atomique peut étre suivi grace a 1’évolution de l'intensité
RHEED (Figure . L’intensité de la tige de diffraction 00 qui correspond au faisceau di-
rectement réfléchi sur la surface présente en effet des oscillations dont la période est égale au
temps de dépot d’une monocouche atomique entiere. Les conditions de diffraction sont choisies
de sorte que les interférences entre faisceaux réfléchis d’une couche atomique et de la couche
inférieure soient destructives, si bien que l'intensité détectée est minimale lorsqu’une demi-
couche atomique est déposée. Au contraire, 'intensité est maximale (interférences construc-
tives) lorsqu’une couche entiere est achevée.

Intensity

T2 t T !

FIGURE 4.3 — Schéma du mécanisme d’interférence sur la surface a I'origine des oscillations
d’intensité RHEED.

Gréce a cette calibration précise de ’épaisseur des couches (épaisseur précise a £0.1MC

pres), nous avons pu étudier des systémes ou ’épaisseur de la barriere de MgO était de
quelques plans ou fractions de plans atomiques et constater des différences importantes avec
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celle-ci (voir chapitres [L5] et partie .

4.2.2 Propriétés chimiques de la surface par spectroscopie

Les spectroscopies XPS et Auger sont des techniques de surface (leur sensibilité est de
quelques monocouches atomiques) utilisées pour caractériser in-situ 1’état de la surface de la
couche déposée. Ces mesures permettent d’identifier les transitions électroniques caractéris-
tiques des éléments présents en surface. La spectroscopie Auger est ainsi une sonde de surface
adaptée a la détection de contaminants : elle fournit une information sur la nature chimique
des éléments présents, de maniere complémentaire au RHEED qui identifie un possible arran-
gement structural de ces impuretés en surface. Grace a sa trés grande sensibilité, nous avons
pu détecter un taux de dopage de quelques pourcents de Fe dans la matrice de Cr (déduit de
la proportion d’éléments en surface) dans notre étude au chapitre

Par ailleurs, la spectroscopie par rayons X permet de mesurer les seuils des niveaux élec-
troniques de coeur des éléments présents et ainsi de détecter une modification des pics corres-
pondants provoquée par exemple par un changement du degré d’oxydation de 1’élément. Ce
type d’information sera treés utile pour la caractérisation de l'interface Cr/MgO (au chapitre

1),

Néanmoins, ces différentes techniques ne sont sensibles qu’a la surface des couches et non
a leurs propriétés en volume. La structure volumique de I’empilement peut étre caractérisée
jusqu’a ’échelle atomique par microscopie électronique en transmission (TEM), et & plus
grande échelle (longueur de cohérence limitée par la qualité cristalline, s’approchant de la
centaine de nm) par diffraction et réflectivité de rayons X.
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Chapitre 5

Caractérisation structurale des
couches en volume

Diffraction de rayons X et microscopie électronique sont des techniques qui permettent
toutes deux de controler la bonne épitaxie et cristallinité de chaque couche de nos empilements,
ainsi que d’évaluer les contraintes internes. Elles le font toutefois a des échelles différentes et
sont donc complémentaires, la microscopie haute résolution pouvant par exemple expliquer
Porigine des contraintes internes mesurées par diffraction de rayons X (comme c’est le cas
pour I’étude effectuée dans le chapitre .

5.1 Caractérisation locale par microscopie électronique en trans-
mission

Certains échantillons emblématiques (superréseaux, hétérostructures Cr/MgO/Cr) ont été
examinés grace a un microscope haute résolution FEI Tecnai, par C. Gatel au CEMES a Tou-
louse (dans le cadre du réseau METSA). Ce microscope fonctionne & une énergie d’électrons
incidents de 200keV et en mode haute résolution, des distances de 1.2 A peuvent étre résolues
grace a l'utilisation de lentilles de correction d’aberration sphérique.

La faible pénétration des électrons dans la matiere impose en configuration de microscopie
par transmission de tres faibles épaisseurs d’échantillon. Les échantillons sont donc désépaissis
par polissage mécanique et ionique dans le but d’obtenir une tres fine coupe transverse de
I’empilement.

5.1.1 Mode basse résolution

En mode basse résolution, selon la focalisation des lentilles de projection (en aval de
P’échantillon), le systéme d’imagerie (composé des lentilles de projection et du diaphragme)
permet d’obtenir soit une image directe, soit un cliché de diffraction de 1’échantillon (et donc
des différentes couches). Un diaphragme supplémentaire dans le plan image de la lentille d’ob-
jectif permet de sélectionner la zone examinée de 1’échantillon et un autre diaphragme dans
le plan focal de la lentille objectif de sélectionner une zone du réseau réciproque. Lorsqu’on
centre ce diaphragme sur une tache de diffraction d’une couche, les couches correspondantes
apparaissent en clair sur I'image formée, les autres couches et les parties transparentes aux
radiations en foncé (image en champ sombre). A Uinverse, lorsqu’on centre le diaphragme sur
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le faisceau direct, I’échantillon apparait en sombre et les zones transparentes aux électrons en
clair (image en champ clair).

MgO 04-10 )

. :/ . . mf' v
. 50 nm

"\ MgO 020
[ ) .
N

Cr 110 MgO 200

FIGURE 5.1 — Cliché de diffraction du superréseau [Cr/MgO]s montrant les taches de diffrac-
tion associées a chaque couche. Micrographies haute résolution en champ sombre associées
aux pics de Bragg du Cr et du MgO.

Il est possible par cette technique d’identifier les différentes couches d’un empilement et
leur réseau cristallin respectif, comme en atteste la Figure [5.1] sur 'exemple du superréseau
[Cr/MgO]s. Méme en basse résolution, la qualité cristalline des couches a grande échelle et la
continuité des couches fines (barrieres de MgQO) peuvent ainsi étre controlées.

5.1.2 Mode haute résolution

En mode haute résolution, c’est I'image des colonnes atomiques projetées selon ’axe de
zone d’observation qui est obtenue sur I’écran de visualisation. Lorsqu’elle passe au travers de
I’échantillon, I’onde plane électronique incidente accumule un facteur de phase, maximal au
niveau des colonnes atomiques. Le contraste atomique de I'image est produit par les interfé-
rences entre les ondes diffractées a la sortie de I’échantillon. Une résolution spatiale de I'ordre
de angstrom est atteinte dans cette configuration, les principaux facteurs limitatifs étant
les imperfections des lentilles et les aberrations optiques bien plus que ’énergie des électrons
incidents.

La microscopie haute résolution, bien que sensible uniquement au potentiel projeté des
colonnes atomiques examinées, apporte une caractérisation fine de la structure cristalline
locale des couches et en particulier des interfaces. On peut ainsi vérifier ’absence de phase
parasite a l'interface entre deux matériaux (le Cr et le MgO dans nos études), mais surtout
évaluer avec précision I’épaisseur et la rugosité locale de nos fines barrieres de MgO.

Sur les images des empilements Cr/MgO, une méthode de traitement d’image (méthode
de phase géométrique [88]) a été appliquée, afin d’établir une cartographie des déformations
locales, et de la phase entre plans réticulaires. Grace a ces images de phase, la présence
d’un réseau de dislocations a l'interface Cr/MgO est clairement identifiée par des sauts de
phase périodiques, correspondant au décalage d’une distance inter-réticulaire (étude menée
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au chapitre . En outre, les cartographies de déformation locale permettent de mettre en
évidence un état de déformation tres différent des barrieres de MgO selon leur épaisseur
(étude menée au chapitre [14).

5.2 Mesure de la déformation macroscopique par diffraction
de rayons X

Les expériences de diffraction de rayons X ont été effectuées au Laboratoire SPMS a1’ Ecole
Centrale, en collaboration avec B. Dkhil pour les mesures en température, et a 1’ Institut Jean
Lamour a Nancy en collaboration avec S. Robert pour les mesures a température ambiante.

5.2.1 Dispositifs expérimentaux

Le diffractometre du SPMS, équipé d’un cryostat fonctionnant a l'azote ou I’helium,
possede une géometrie 2 axes et ne permet donc de mesurer les pics de Bragg que dans un
seul plan, défini par les deux angles de diffraction w et 8. Celui de I'IJL est un diffractometre
4 cercles eulérien, spécialement adapté a I’étude des couches minces, et qui peut également
étre utilisé comme réflectometre.

L] b) ¢ rotation

beam trap

counter

26 rotation

FIGURE 5.2 — a) Construction d’Ewald montrant les conditions de diffraction sur le vecteur
Q=Fky-k; pour un réseau cristallin (vecteur de réseau réciproque G). b) Schéma d'un diffrac-
tometre 4 cercles.

Le rayonnement de la source & la longueur d’onde A=1.54056 A qui correspond & la tran-
sition électronique K, de ’anode en Cu est sélectionné en amont de I’échantillon grace a un
monochromateur. Le flux du faisceau incident, de taille latérale millimétrique, est d’environ
10'° photons/cm? /s sur I’échantillon (pour le diffractometre du SPMS).

Pour se placer en condition de diffraction, 'orientation de I’axe du détecteur par rapport
a I’axe du faisceau incident et l'orientation de 1’échantillon doivent étre tels que le vecteur de
diffraction Q coincide avec un vecteur du réseau réciproque (Q = éhkl), comme le montre la
construction d’Ewald (Figure ) L’angle 20 entre le faisceau incident et le faisceau diffracté
est alors donné par la loi de Bragg :

2dhkl sin (9) =nA (5.1)
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o dpk; est la distance inter-réticulaire entre les plans (h k 1) et n un entier. En géométrie
eulérienne (Figure ), I'orientation de 1’échantillon est gouvernée par les angles x, ¢ et w,
qui permettent de placer celui-ci en condition de diffraction, c’est-a-dire d’aligner un de ces
vecteurs du réseau réciproque avec le vecteur de diffraction : ¢ = G. Nous avons précédemment
procédé a une description plus fournie des principes de la diffraction de rayonnements a
laquelle on pourra se rapporter pour de plus amples détails [87].

Des expériences de diffraction par rayonnement synchrotron ont également été menées,
principalement dans le but de mesurer les pics d’ondes de densité de charge, intimement liés
a la structure magnétique. Nous reportons donc la description de ces autres expériences de
diffraction de rayons X a la partie traitant des mesures magnétiques.

5.2.2 Mesures de diffraction effectuées

Nos mesures visent a déterminer les parametres de maille dans le plan et hors plan des
couches de Cr afin d’en déduire des parametres quantitatifs pertinents pour la caractérisa-
tion de couches, a savoir leur état de déformation et la distorsion tétragonale de la maille.
Ces mesures constituent également un moyen de contrdler la bonne qualité cristalline des
couches par la mesure des intensités et largeurs des pics de diffraction. Cette caractérisation a
température ambiante a été menée de maniére systématique sur tous les films minces déposés.

Pour cela, nous avons mesuré les positions des premiers pics structuraux du réseau réci-
proque du Cr : pics 002, 101, 202, 103 et 301 (la somme h + k + [ doit étre paire pour que le
facteur de structure de ce cristal cubique centré soit non-nul). Bien que le Cr massif possede
un réseau de symétrie cubique, dans nos films minces, la maille du réseau est quadratique a
cause des contraintes épitaxiales. A partir de la distance inter-réticulaire djg; calculée grace
a la position en 26 de chaque pic, nous avons calculé pour chaque position le parametre de
maille apg; extrapolé pour une maille cubique :

VIET B EEE
apol = = 2/.2 2/.9 (52)
dhOl h /a +1 /C

Pour nos couches ou la distorsion tétragonale est faible (les parameétres de maille dans le plan
a et hors plan ¢ sont trés proches), on peut montrer que apg; suit une évolution linéaire avec
le parameétre h2/(h? +1?) qui représente le sinus au carré de I’angle 1p0; que fait la direction
[HOL] avec la normale au film [00L] (voir encart de la Figure [5.3). L’intersection de cette
droite avec l'axe vertical (en ¢ = 0) donne le parametre hors plan ¢, et U'intersection avec
l’axe horizontal le parametre dans le plan a (comme lillustrent les Figures . Grace a ce
procédé, il est possible de mesurer le parametre dans le plan avec une précision accrue par le
plus grand nombre de pics mesurés (et méme de donner une barre d’erreur sur sa valeur).

A partir de ces parameétres de la maille quadratique, nous obtenons directement la distor-
sion tétragonale er=(c-a)/acy, ou acy est le parametre d’équilibre du Cr, et les déformations
dans le plan € et hors plan €. Nous avons quantifié les contraintes et la pression équi-
valente associées a ces déformations, en utilisant la relation de Hooke entre contraintes et
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FIGURE 5.3 — Exemples de détermination des parameétres de maille dans le plan et hors plan
grace a la mesure des différents pics de diffraction (pour une couche recuite a 800°C et 650°C).

déformations :
€ +veL
2ve + (1 —v)ey
= B 4
oL 1—v—12 (54)
P, = —(20” + O'J_) (5.5)

Avec E' le module de Young et v le module de Poisson, pour le Cr massif [§]. Cette estimation
constitue évidemment une approximation assez sommaire, d’une part parce que les pressions
ainsi calculées sont tres élevées et sortent donc du cadre de 1’élasticité linéaire applicable pour
les faibles contraintes, et d’autre part parce que nous prenons comme valeurs de référence (E,
v, acy) les valeurs de ces parametres dans le matériau massif. Cela fournit néanmoins une
estimation d’une pression "équivalente" dans nos films grace a laquelle nous pouvons comparer
les propriétés structurales de nos couches avec celles d’autres travaux antérieurs [46}, 47, [55].

La détermination et comparaison systématique des parametres structuraux est la clé de la
reproductibilité de nos échantillons (et de leur phase magnétique), les contraintes jouant un
role capital pour 'ordre magnétique observé dans nos couches minces, comme le démontrent
les études sur des couches de différents états de contrainte menées dans les chapitres[11]et

5.2.3 Mesures de réflectivité de rayons X

Gréce au diffractometre modulable de I'IJL, des mesures de réflectivité sur les hétérostruc-
tures comportant plusieurs couches de différentes épaisseurs ont également été effectuées. Il
s’agit d’un balayage aux petits angles selon la direction [00L] du réseau réciproque. En ajus-
tant la courbe de réflectivité obtenue (et en particulier les oscillations de différentes périodes)
par un modele structural de I'empilement, les épaisseurs et rugosité de chaque couche (a
I’échelle de la longueur de cohérence du faisceau, de quelques dizaines de nm) sont extraites.
Cela complete donc aussi a plus grande échelle I’étude par microscopie électronique.
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Chapitre 6

Caractérisation magnétique des
couches

Un élément central de ce travail est ’étude du magnétisme du Cr en couches minces.
Contrairement aux cas des matériaux ferromagnétiques ou l'ordre magnétique peut étre fa-
cilement examiné par des mesures de magnétométrie (par effet Kerr, VSM ou SQUID), sa
caractérisation dans des matériaux antiferromagnétiques est beaucoup plus délicate. La tech-
nique principale adaptée a ’étude d’un ordre antiferromagnétique est la diffraction de neu-
trons. Nous verrons néanmoins que son utilisation pour des films minces est complexe (faible
intensité du signal, logistique de la mesure) et ne peut en aucun cas fournir une caractérisa-
tion systématique. Des méthodes d’étude indirecte de la phase magnétique peuvent alors étre
employées : la diffraction par rayonnement synchrotron qui offre une résolution bien meilleure
(pour le vecteur de propagation) mais qui nécessite également une logistique importante. Des
mesures de transport sur les couches apportent beaucoup moins d’information mais ont I’avan-
tage de pouvoir étre effectuées de maniére routiniére. Nous présenterons dans cette partie les
spécificités de chaque technique et leur apport pour nos travaux.

6.1 Détermination de la phase magnétique par diffraction de
neutrons

Cette thése s’étant effectuée en cotutelle entre I’IJL a Nancy et le LLB au CEA Saclay,
il est naturel que la diffraction de neutrons en représente une technique clé, et que les expé-
riences aient été pour la plupart effectuées dans ce laboratoire d’accueil, en collaboration avec
A. Bataille et A. Gukasov. Nos séries de mesures ont été réalisés sur le diffractometre de mo-
nocristaux 6T2 au LLB, et pour une expérience a haut champ (135kOe) sur le diffractometre
D23 de 'ILL, en collaboration avec E. Ressouche.

6.1.1 Configuration de ’expérience

Le diffractometre 6T2 (Figure , situé dans le hall réacteur du LLB, utilise des neu-
trons thermiques et possede une configuration 4 cercles ou bras levant, I'une étant associée
a un dysplex (pour le refroidissement de 1’échantillon), 'autre & un cryoaimant permettant
d’atteindre des champs magnétiques de 70kOe.
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Détecteur PSD

4 cercles

eulérien

FI1GURE 6.1 — Diffractometre 6t2 en configuration 4 cercles.

La longueur d’onde du faisceau de neutrons incidents (non polarisés) est fixée a une valeur
de A=2.345 A grice & un monochromateur en graphite pyrolithique, et des filtres additionnels
permettent d’éliminer complétement (partiellement sur D23) ’harmonique en \/2 et partielle-
ment celle en \/3. L’inconvénient de ce filtrage est de réduire le flux incident sur ’échantillon
d’un facteur 2, celui-ci atteignant alors 10°-107 neutrons/cm?/s. En aval de I’échantillon, le
rayonnement diffracté est détecté grace a un détecteur 2D ("Position Sensitive Detector") de
128 x 128 pixels de large. Ceci permet donc d’obtenir des coupes bidimensionnelles de I'espace
réciproque pour chaque orientation de I’échantillon. Le diffractometre D23 est lui équipé d’un
détecteur ponctuel.

Du fait de la grande profondeur de pénétration des neutrons (et donc de leur faible in-
teraction avec la matiere), il est judicieux d’utiliser des échantillons comprenant une grande
quantité de matiere, afin de détecter en sortie un signal diffracté d’intensité suffisante. En cela,
la diffraction de neutrons n’est pas une méthode idéale pour ’étude de couches minces, dont
la quantité de matiére est par définition faible (a cause de leur faible épaisseur). Néanmoins,
il existe des moyens de circonvenir cet handicap, le premier étant de recourir & des échan-
tillons de grande surface (substrat de 3cmx3cm), et d’empiler et coaligner les 9 échantillons
de lcmx1lcm obtenus apres clivage de ’échantillon initial. Malgré ce stratageme, les intensi-
tés diffractées restent faibles, et pour identifier ces faibles signaux magnétiques, nous avons
recours a des techniques de traitement d’image qui exploitent le caractére tridimensionnel des
taches de diffraction (obtenues grace au détecteur 2D) [89].

De plus amples détails sur le montage expérimental et la technique de diffraction neutro-
nique sont rapportés dans notre travail précédent [87].

6.1.2 Informations sur la phase magnétique

La diffraction est sensible a la périodicité structurale et magnétique d’un cristal [90].
L’information structurale provient d’une interaction complexe entre le neutron et le noyau
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atomique, et I'information magnétique de I'interaction dipolaire entre le moment magnétique
du neutron et le moment magnétique de ’atome. Dans nos travaux, nous nous sommes concen-
trés exclusivement sur l'information magnétique.

L’intensité magnétique détectée pour un vecteur de diffraction ¢’ dans une structure ma-
gnétique ordonnée possede 3 dépendances principales : d’une part, comme pour la diffraction
de rayons X, les conditions de Bragg doivent étre remplies, i.e. ¢ doit étre un vecteur du
réseau réciproque magnétique. Si G est un vecteur du réseau remproque structural et Q le
vecteur d’ordre de la structure magnétique, il vient ¢ = G+ Q. D’autre part, la diffraction
de neutron n’est sensible qu’a la composante du moment magnétique ) (¢) perpendiculaire
au vecteur de diffraction. Par exemple, lorsque que 'on examine une zone prés du nceud
001 du réseau réciproque, seules les composantes de moment dans le plan (001) peuvent étre
détectées. Enfin, l'intensité est proportionnelle au nombre de spins qui diffusent de maniére
cohérente, c’est-a-dire a la taille des domaines magnétiques cohérents (et au volume total de
I’échantillon).

Phase 1+8600[10+5| 100 [£501(001£8| 001
o glig | X | s | X | X | | X
gl || X | X | X | X | X
Tin ez | iz | X | X s X | X
L Llsr | X | W | X | X | X | X
L g | X | X | x| | x| X
C. g | X | X w2 X | X | e
¢, g | x| x| w|x|x|X

FIGURE 6.2 — Pics de Bragg magnétiques observés selon les phases magnétiques présentes
dans un film mince de Cr. L’ODS peut étre commensurable (C) ou incommensurable, et dans
ce cas transverse (T) ou longitudinale (L). Toutes les phases sauf Ly et C4 possedent deux
domaines équivalents en Q ouen S , ce qui est pris en compte dans les intensités fournies
(proportionnelles au moments du Cr en phase incommensurable p; ou commensurable pc).
Le cas ot aucune intensité n’est présente a la position considérée est indiqué par une croix x.

Dans le cas du Cr (réseau cristallin cubique centré) dans une phase AF commensu-
rable, le vecteur d’ordre de la structure magnétique est un vecteur du réseau réciproque
(Qcom:é<100>)- Des pics correspondant a cette phase magnétique sont donc obtenus pour
les vecteurs de diffusion[ :

7= Gpp + G<100> (6.1)

Les premiers pics magnétiques, qui seront ceux que nous examinons dans nos expériences,
sont donc situés aux nceuds 100, 010 et 001 du réseau réciproque, interdits pour le signal

1. Les conditions d’extinction pour un réseau cc impose en outre a la somme h + k + [ d’étre paire.
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structural. De plus, grace a la mesure de ces différents pics magnétiques, la direction des
moments (orientés préférentiellement selon les axes <100> dans le Cr) peut étre déterminée :
la détection d’une tache de diffraction en 001 indique en effet la présence de domaines ou la
polarisation de ’ODS est orientée dans le plan (001) du film.

Dans le cas du Cr sous phase incommensurable, le vecteur d’ordre est le vecteur de pro-
pagation de 'ODS Qincom:(lié)é<1go>. La signature magnétique associée a cette phase
consiste donc en des pics satellites situés de part et d’autre des positions interdites pour la
diffraction nucléaire : . .

7= G+ (1 £0)G<100> (6.2)

L’emplacement dans le réseau réciproque des différents pics associés au réseau structural, a
I’onde de densité de spin et 'onde de densité de charge a été illustré en Figure [1.6| page

Nous fournissons dans la Figure [6.2] une table de vérité qui récapitule quels pics magné-
tiques sont détectés en fonction des phases magnétiques présentes. La donnée et 'intensité
relative des pics présents permettent ainsi de déterminer les domaines antiferromagnétiques
présents dans la couche.

Cette analyse par diffraction de neutrons des domaines antiferromagnétiques dans les
couches de Cr est au coeur des études menées sur l'influence de parameétres intrinseques
(dopage, distorsion tétragonale) et externes (champ magnétique) sur le magnétisme du Cr
dans les chapitres et Elle constitue également la pierre angulaire de la mise en
évidence du couplage tunnel dans les hétérostructures Cr/MgO/Cr (au chapitre [18).

6.1.3 Traitement de données

Des coupes tridimensionnelles de l'espace réciproque peuvent étre explorées grace aux
cartographies bidimensionnelle effectuées pour différentes orientations de I’échantillon. Pour
nos expériences, nous avons examiné les zones situées autour des nceuds 100, 010 et 001 du
réseau réciproque. A cause du petit volume diffractant de nos échantillons et de la faiblesse des
moments magnétiques du Cr, les signaux magnétiques a détecter sont tres faibles. Les temps
d’exposition pour chaque orientation de I’échantillon sont typiquement de 60s, et un balayage
complet autour d’un nceud du réseau réciproque prend donc environ 2h (en comptant le temps
de déplacement des moteurs). En dépit de ces longues durées d’acquisition, les signaux sont
néanmoins de faible intensité : typiquement, la présence d’une tache de diffraction est ainsi
caractérisée par I'impact moyen de 0.25 neutron supplémentaire par pixel du pic, et ce pour
un temps d’intégration de 60s. Afin de détecter de tels signaux, il est indispensable de tirer
profit du caractere tridimensionnel de la mesure de la tache de diffraction.

La détection des faibles taches de diffraction s’appuie sur des techniques de traitement
d’image appliquées aux données tridimensionnelles apres acquisition, grace auxquelles le
contraste de ces pics peu intenses est nettement renforcé (jusqu’a un facteur 35) [89]. Dans
un premier temps, une étape de pré-traitement consiste a transformer le bruit de fond intrin-
séquement poissonnien en un bruit blanc gaussien par une transformation d’Anscombe (voir
la référence [89]). Dans un second temps, les données tridimensionnelles sont convoluées avec
un filtre similaire aux pics a détecter et dont la taille est optimisée afin de faire ressortir les
faibles signaux. Ce filtre est construit grace a une fonction de résolution, fonction laplacien
de gaussien calculée avec les parametres de résolution instrumentaux. Grace a ce traitement,
un masque des zones comportant des pics magnétiques est formé, et 'intensité de chaque pic
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est extraite des données brutes par la sommation de 'intensité (corrigée du bruit de fond) au
niveau des masques. Les cartographies du réseau réciproque que nous présenterons dans les
parties suivantes représentent les données filtrées (ou le contraste est fortement réhaussé).

Cette procédure a été appliquée a toutes les données 3D enregistrées sur le diffractometre
6T2. Pour les données linéaires obtenues sur le diffractoméetre D23 de I'ILL, nous avons effec-
tué de simples sommes intégrées sur les pics magnétiques.

La diffraction de neutrons fournit des informations sur ’ordre magnétique en volume.
Afin de connaitre la structure magnétique de nos couches au niveau des interfaces, nous
avons utilisé la réflectivité de neutrons polarisés, analogue magnétique de la réflectivité de
rayons X.

6.2 Caractérisation résolue en profondeur de P’aimantation,
par réflectivité de neutrons polarisés

Pour notre investigation sur le moment magnétique a l'interface Cr/MgO, nous avons
mené une étude préliminaire sur le réflectometre PRISM du LLB, en collaboration avec F.
Ott. Puis, a cause de la nécessité d’appliquer de forts champs magnétiques et d’augmenter
la résolution de la mesure, nous avons recouru au réflectometre en temps de vol ASTERIX,
situé au LANSCE (Los Alamos, Nouveau Mexique), grace au concours de M. Fitzsimmons et
Q. Wang.

6.2.1 Description des appareils

Ces deux réflectometres donnent une mesure de la réflectivité des neutrons polarisés "up'
et '"down" en fonction de leur vecteur d’onde Q = 2sin(6)/A. Le vecteur de diffusion Q
étant, pour une mesure de réflectométrie, orienté selon la normale au plan, seuls les moments
magnétiques dans le plan de ’échantillon sont détectés par cette technique. Le réflectomeétre
PRISM fonctionne de maniere analogue a un diffractometre 2 axes : le faisceau incident (de
flux 5-10° neutrons/cm?/s) est monochromaté (A=4 A) et une rotation de 'axe du détecteur
(20) et de 'axe de I’échantillon (w) fournit un balayage des valeurs de Q, dans notre cas jusqu’a
0.14A7". Le faisceau est polarisé a Uentrée (spin "up" ou "down"), et analysé en sortie, avant
détection grace a un détecteur bidimensionnel. Une courbe de réflectivité a une polarisation
incidente et a une température nécessite environ 10h afin d’obtenir une statistique correcte
sur les intensités dans notre cas.

Contrairement aux diffractometres du LLB dont la source de neutrons est le réacteur
nucléaire Orphée (de puissance 14 MW), le diffractometre ASTERIX est relié & une source
a spallation (la puissance de 'accélérateur est de 80 MW). Celle-ci fournit un faisceau de
neutrons polychromatique de spectre tres large (une gamme de longueur d’onde de 4 & 134
est exploitée) et pulsé (fréquence faible de 20Hz). L’ensemble du montage [réflectometre +
échantillon] restant fixe, la mesure de l'intensité détectée sur le détecteur linéaire en fonction
du temps de vol (la vitesse du neutron est inversement proportionnelle & sa longueur d’onde)
fournit un balayage en Q=2sin(#)/\ (Figure[6.3h) . Un exemple d’image 2D (coordonnée sur
le détecteur, longueur d’onde) ainsi obtenue est reproduit en Figure [6.3p. Afin d’obtenir un
spectre complet de réflectométrie, cette mesure est répétée pour quelques angles # du montage
[réflectometre + échantillon] (3-4 positions différentes suffisent). Le faisceau est polarisé en
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entrée, mais n’est pas analysé en sortie : la force de Lorentz provenant du champ de 110kOe
appliqué a I’échantillon est suffisante pour dévier différemment sur le détecteur les neutrons
dont le spin est retourné, des autres.

b) Spin down

26 (°)

= £ . ) ! T o3
Emplacement 1, 0B 0 X 1
” . | T U S T ST T M T It
de I'échantillon . . N 2 *
Longueur d'onde (A)

FIGURE 6.3 — a) Réflectometre Astérix (on a représenté le faisceau de neutrons polychroma-
tique en sortie dont le temps d’arrivée sur le détecteur linéaire dépend de la longueur d’onde).
b) Exemple de cartographie obtenue pour une position de I’ensemble [échantillon+détecteur].

L’avantage principal du réflectometre ASTERIX est la trés bonne résolution en Q dont il
dispose (facteur 10-15 environ par rapport PRISM), grace a laquelle les données expérimen-
tales de 'asymétrie en spin (voir ci-dessous) présentent une évolution beaucoup plus contras-
tée. En outre, il est possible sur cet appareil d’appliquer de forts champs (jusqu’a 110kOe)
sur ’échantillon sans dépolariser le faisceau de neutrons, pour I’ensemble de la gamme en
longueur d’onde.

6.2.2 Traitement des données

Dans le cas de la réflectométrie sur source continue (PRISM), les courbes de réflectivité
spéculaires pour les canaux "up"/ "up' (neutrons incidents "up", neutrons détectés "up"),
"down"/ "down" et spin-flip (neutron ayant subi un renversement de son spin) sont extraites
directement par sommation de la zone centrale sur le détecteur 2D. Celles-ci doivent alors étre
ajustées par un modele structural et magnétique qui définit la densité, la longueur de diffusion
du matériau, I’épaisseur et la rugosité de la couche, ainsi que sa distribution d’aimantation en
épaisseur. La présence d’une aimantation dans le matériau est détectée par ’existence d’une
asymétrie de spin non nulle, celle-ci étant définie comme :

Iy — 1),
As(q) =14 :
s(q) I+ 1L, (6.3)

Pour les mesures par temps de vol, il est nécessaire dans un premier temps de renor-
maliser les intensités détectées en fonction de l'intensité incidente, pour tenir compte de leur
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FIGURE 6.4 — Diffractometre SIXS (configuration 242 axes), spécialisé dans la diffraction de
surface et trés bien adapté aux couches minces. Diffractometre ID20 en configuration 441
cercles pour la diffraction magnétique.

dépendance non uniforme en longueur d’onde. Les données expérimentales correspondant aux
mémes valeurs de Q sont ensuite regroupées pour obtenir une courbe unique de I’évolution
de la réflectivité avec le vecteur d’onde.

Grace au traitement de telles mesures, nous montrerons au chapitre [16| que de tres faibles
moments d’interface peuvent étre détectés.

Les neutrons ne sont pas le seul rayonnement sensible au signal magnétique de ’ODS :
celui-ci peut étre également mesuré par diffraction de rayons X (avec une source synchrotron)
[27, 91] sur des monocristaux massifs, bien que cette technique ne permette pas de déter-
miner la polarisation de ’'ODS. Vu leur faible volume, ces pics sont trop faibles pour étre
mesurables dans nos échantillons, toutefois les pics d’ODC associés a ’ODS sont, eux, parfai-
tement décelables. Nous avons donc étudié ces ODC par diffraction synchrotron, de maniére
complémentaire a la diffraction de neutrons.

6.3 Caractérisation de ’ODC par diffraction synchrotron

En plus des expériences de diffraction de rayons X de laboratoire, plusieurs expériences
de diffraction par rayonnement synchrotron ont été menées pendant cette these, dans le but
d’exploiter la sensibilité de cette technique aux faibles signaux de I’ODC. Les mesures ont été
réalisées sur les lignes de lumiere ID20 de 'ESRF, en collaboration avec J. Herrero-Martin,
la ligne CRISTAL de SOLEIL, en collaboration avec S. Ravy, et la ligne SIXS de SOLEIL,
en collaboration avec A. Coati et A. Vlad.

La longueur d’onde est adaptable sur ces expériences, et nous nous sommes placés a des
énergies situées entre 8keV et 12keV selon les expériences et les sources synchrotron afin
de maximiser le flux incident, de minimiser l’absorption par ’air ou d’avoir accés a une
région suffisamment grande de ’espace réciproque. Le flux incident de photons atteint a
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ces longueurs d’onde quelques 10' photons/s. Les diffractométres de ces lignes de lumiéres
posseédent différentes géométries : 6 cercles kappa sur CRISTAL, 242 axes pour SIXS, 4+1
cercles pour ID20 (Figures [6.4)). Le refroidissement de I’échantillon est assuré soit par un
cryostat dysplex, soit par une soufflette a 'azote. Un analyseur de Ge(220) (mosaicité de
0.005%) de LiF(440) (mosaicité 0.05), ou de PG(002) (graphite pyrolithique de mosaicité
0.32°) est placé en sortie du faisceau diffracté afin de filtrer le bruit de fond et d’obtenir une
meilleure résolution sur la position des pics satellites d’ODC.

Afin d’identifier les pics ’ODC, nous avons effectué des balayages angulaires autour des
pics structuraux du réseau du Cr (voir Figure page . Leur position selon les directions
du réseau réciproque nous informe de la direction de propagation des ODC, et donc des ODS.
De plus ces mesures permettent d’observer avec une grande précision I’évolution de la période
de la modulation, ce qui n’est pas possible avec la diffraction de neutrons, et que nous avons

exploité dans la section [11.2.2

Satellite ODC
002+26
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FIGURE 6.5 — Exemple de mesure menée sur le diffractometre CRISTAL : a) Cartographie
d’une jonction magnétique sous tension (intensité du pic du V(002)). b) ODC en 002426
mesurée sur cette jonction grace a un faisceau collimaté, ce qui permet d’observer également
les franges de Kissieg de la couche de Cr.

Gréce a la tres forte brillance de la source, nous avons montré qu’il était méme possible
d’examiner les pics d’ODC sur une jonction sous tension de taille micrométrique (jusqu’a
50pmx50pum) comportant une couche mince de Cr (Figures |6.5) ou de CrFe.

Ces différentes techniques sont des outils de caractérisation extrémement puissants de
I’ordre magnétique, mais nécessitent 'utilisation de grands instruments dont I'accés n’est pas
aisé. Une caractérisation indirecte du magnétisme des couches et facilement reproductible est
obtenue grace a des expériences de transport électrique.

6.4 Caractérisation sommaire du magnétisme par mesures de
transport

Les mesures de transport sur les couches de Cr ont été réalisées principalement a I’IJL, en
collaboration avec T. Hauet et S. Suire, mais aussi pour partie au SPCSI (CEA Saclay), en
collaboration avec J.-B. Moussy. Ces expériences de résistance en fonction de la température
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ont été effectuées sur des PPMS (Physical Properties Measurements Systems) en configuration
de mesure 4 pointes. Pour cette mesure, la tension est mesurée pour un courant de 10 mA
appliqué selon une direction <100>, et sous un champ de 1kOe dans le plan du film, pour
des températures de 10K a 350K. La vitesse de montée ou descente en température est faible,
de l'ordre de 0.5 K/min, pour assurer une bonne thermalisation du dispositif.

De ces mesures, nous retirons deux parametres quantitatifs importants : la température
de transition de Néel, identifiée par une inflexion dans la courbe de résistivité ou un minimum
de la dérivée de la résistivité, et le "Resistance Residual Ratio" (R.R.R). Ce parameétre est
défini comme le rapport de la résistance a température ambiante (300K) sur la résistance
résiduelle & basse température (ici 10K) : RRR=R(300K)/R(10K). Il est trés communément
utilisé pour caractériser la qualité cristalline et la pureté de métaux. Les défauts structuraux
et chimiques occasionnent en effet une diffusion supplémentaire a basse température par
rapport a un métal pur et parfait (R.R.R. maximal). Nous atteignons dans nos films des
R.R.R typiques d’environ 10. Ces deux grandeurs constituent des parametres pertinents que
nous avons utilisés intensivement dans nos études sur les conditions de recuit des couches de
Cr (chapitre et sur les couches d’alliage de CrFe (chapitre .

Certains échantillons ont été lithographiés afin de définir des pistes métalliques et de faci-
liter le branchement des échantillons par le dépot de contacts métalliques (lorsque le Cr était
protégé par une couche de MgO). Ce traitement a été réalisé a I'IJL grace a G. Lengaigne et
L. Bouvot.

Nous avons également effectué des mesures de magnétorésistance transverse en collabora-
tion avec A. Pautrat au CRISMAT (Caen). Sur cet échantillon comportant une barre de Hall
de 800umx200um, un courant de 1mA a été appliqué selon une direction [100], perpendicu-
lairement au champ magnétique également dans le plan du film. Le champ magnétique a été
balayé de 0 & 140kOe par pas de 5kOe. La caractérisation galvanométrique du Cr en couche
mince ainsi obtenue est décrite dans la section R.3.21

Ces expériences rappellent la forte imbrication entre structure électronique et ordre ma-

gnétique dans le Cr. C’est dans cette optique que nous avons utilisé la photoémission résolue
en angle pour étudier la structure électronique de volume et de surface du Cr en couche mince.
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Chapitre 7

Structure électronique du Cr par
photoémission résolue en angle

Pour ces mesures de photoémission haute résolution résolue en angle, nous avons utilisé la
ligne de lumiere CASSIOPEE du synchrotron SOLEIL, en collaboration avec P. Le Fevre et F.
Bertran. Les échantillons pour cette expérience sont fabriqués in — situ dans la chambre MBE
connectée a la chambre de photoémission résolue en angle (Figure, ce qui est indispensable
pour analyser des surfaces de Cr(001) vierges de toute contamination. C’est un des avantages
de cette ligne de photoémission, en plus de son excellente résolution tant en énergie qu’en
vecteur d’onde. La photoémission résolue en angle (ARPES) est une technique de surface
exploitant D'effet photoélectrique afin de sonder les états électroniques d’un matériau. Elle
permet d’obtenir les dispersions et symétries de bandes électroniques.

<~

= en énergie

FIGURE 7.1 — Bati sous vide de la ligne de lumiere Cassiopée : en premier plan la chambre
d’ARPES, a l’arriere-plan la chambre MBE.
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7.1 Configuration de ’expérience

Le faisceau incident est un faisceau monochromatique de photons (dont nous avons fait
varier ’énergie hr entre 20 et 100 eV par pas de 0.5¢eV) dont la polarisation linéaire peut étre
orientée soit dans le plan d’incidence (polarisation p, pour "parallel"), soit perpendiculaire-
ment, selon la direction [110] de I’échantillon (polarisation s, pour "senkrecht'). La Figure
montre la configuration de la mesure et 'orientation de 1’échantillon par rapport au
faisceau incident et a la direction de détection. Le porte-échantillon permet une rotation de
I’échantillon autour de I'axe vertical [110] (angle 6) et un controle de la température. Les
photoélectrons émis par 1’échantillon & des angles allant jusqu’a 415" du plan miroir (110)
sont détectés a ’aide d’un analyseur en énergie a large ouverture angulaire. Les pressions de
base dans les chambres A’ARPES et de dép6t sont dans la gamme des 10! mbar.

A
k001 H
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T llTs K.110
A
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X R
r M
—]
\\ >
N N
k110

FIGURE 7.2 — a) Géometrie de la mesure de photoémission. Le plan bleu est le plan miroir
(110), la ligne ondulée représente le faisceau de photons incident, et le vecteur rouge le vecteur
d’onde final du photoélectron dans le vide. b) et ¢) Configuration de mesures et parties de la
zone de Brillouin explorées par les différents types de balayages (les traits bleus représentent
une mesure sur 5). d) Partie de la zone de Brillouin explorée par un balayage a 1 constant
et hv=60¢eV constant. Cela forme une trajectoire courbée qui ne passe pas exactement par le
point I' et dévie de la direction X vers la direction I'R.

Les résolutions expérimentales pour les vecteurs d’onde sont de 1'ordre de 1072 At pour
les directions dans le plan et de 104 A" selon la normale au plan. La résolution en énergie
de liaison est déterminée par la résolution du monochromateur, I’énergie de filtrage et la taille
des fentes du détecteur. Elle atteint environ 10 meV, ce qui est considérablement meilleur que
la résolution utilisée pour les premiers travaux de photoémission sur le Cr (environ 150 meV)
[92]. Néanmoins, aux températures de mesure, I’élargissement thermique occasionne un élar-
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gissement général des pics.

7.2 Principes de la photoémission : Modele et interprétation
des données

Le processus de photoémission peut étre décrit grace & un modele en 3 étapes [93], 94] :

e Par 'absorption d’un photon incident, un électron du matériau est excité d’un état
électronique initial & un état final du cristal. Pendant cette étape, 1’énergie et le mo-
ment du systéme [électron + photon] sont conservés (a un vecteur de réseau réciproque
prés pour le vecteur d’onde). Les transitions électroniques autorisées (et donc les états
initiaux potentiellement excitables) sont imposés par les régles de sélection dipolaire,
qui prennent en compte la polarisation du photon et la géométrie de la mesure, qui dicte
la symétrie de 1’état final (voir Tableau . Aux faibles énergies de photons incidents
choisies, ce sont les états électroniques de valence situés aux basses énergies de liaison,
que nous avons sondés.

e Dans un deuxieme temps, 1’électron excité se propage sous forme de paquet d’onde vers
la surface de I’échantillon et peut étre diffusé inélastiquement, ce qui limite sa profondeur
d’échappement élastique. Dans nos échantillons, le libre parcours moyen élastique, qui
dépend fortement de 1’énergie cinétique de I’électron, atteint environ 3MC pour le Cr
nu et 2MC dans le Cr lorsqu’il est recouvert de 1.2MC de MgO (Figure .

e Le photoélectron peut s’extraire de la surface si la composante normale de son énergie
cinétique est supérieure au travail de sortie du matériau (¢ ~4 eV pour nos échantillons
de Cr). Pendant la réfraction de 1’électron a la surface, les composantes dans le plan de
son vecteur d’onde sont conservées, mais non sa composante normale au plan kgg;. En
émission normale, ’état final de ’électron dans le vide doit étre totalement symétrique,
alors qu’en émission plan miroir, il doit seulement étre pair par rapport au plan miroir
[95, 96] (Tableau . Afin de récupérer la donnée complete du vecteur d’onde initial,
nous avons effectué I'approximation courante, selon laquelle I’état final posseéde une
dispersion d’électron libre dans la zone de Brillouin réduite, avec une énergie de liaison
maximale Eg.

Il s’agit d’un modele simplifié mais qui a ’avantage de s’appliquer assez bien pour les fortes
énergies de photons incidentes, et de simplifier I’analyse des données. Nous éprouverons ses
limites dans notre étude expérimentale au chapitre [9] Il permet de calculer I’énergie initiale
E; (ou I’énergie de liaison Ej) et moment initial k& de I’électron détecté & partir de son énergie
cinétique E. et des angles ¢ et 6 de son vecteur d’onde dans le vide avant détection (voir

Figure :
E, = E.—hv+¢=—E (7.1)

2m
koor = \/hQEC cos?(¢) cos?(0) + Vj (7.2)

ko = 4/ Q}TTZEC cos(1)) sin(0) (7.3)
2m
ko = /72 Ee sin(v)) (7.4)
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Final state Initial state
s-polarization (|||110]) p-polarization (||[001]; ||[110})
A [001] normal emission Ay As Aq; Asg
A |100] in (010) mirror plane emission Ay, A, Ay A, As, Ag, A Al As, Ay, A
3 |110] in normal emission X 34 3a; X1
Y |11U| in (110) mirror plane emission ¥, X3 Y, ¥g 3y, Xg; Yo, Xy
3 [110] in (110) mirror plane emission ¥y, X5 Yo, ¥y ¥y, ¥a; Xy, Xa

FIGURE 7.3 — Symétries autorisées pour les états électroniques initiaux en fonction des confi-

gurations de mesure (émission normale signifie selon la normale a la surface), déduites de
[95, [96].

Ou Vg est le potentiel interne, déduit de I’énergie de liaison maximale Ey de la bande
d’électrons libres finale : Vj = Ey + ¢. Grace a cette mesure répétée pour plusieurs angles
de détection v et d’orientation de I’échantillon 6, et & différentes énergies de photons hv, il
est possible de reconstituer les dispersions des bandes électroniques d’un matériau selon les
directions de haute symétrie, et d’identifier leurs symétries.
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FIGURE 7.4 — Profondeur d’échappement des électrons [97] de la couche de Cr en fonction de
leur énergie cinétique pour des échantillons de Cr recouverts ou non de MgO.

7.3 Mesures d’états électroniques du Cr

7.3.1 Echantillons examinés

Afin d’examiner les états électroniques du Cr(001) et I'influence sur ces états d’une inter-
face avec une couche de MgO, nous avons étudié deux échantillons déposés par MBE dans la
chambre attenante a la chambre d’ARPES. Il s’agit d’une couche de Cr(001) d’environ 50 nm
et d’une couche de Cr identique mais recouverte de 1.2MC de MgO(001). La présence de cette
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fine couche de MgO a la surface du Cr est attestée par l'existence du pic associé au niveau
de cceur 2p du Mg, en plus du pic 3p du Cr.

7.3.2 Mesures effectuées

Le but de ces expériences est de mesurer les dispersions des bandes volumiques du Cr le
long de ses directions de haute symétrie afin d’y mettre en évidence les signatures de son ordre
magnétique, mais aussi d’examiner les états de surface du Cr(001) associés au magnétisme
de surface et leur modification éventuelle au niveau d’une interface Cr/MgO. Pour cela, nous
avons effectué 2 types de mesures : des balayages en émission plan miroir (110) pour différentes
énergies de photons (dont les trajectoires dans la zone de Brillouin sont représentées en Figure
7.2b) et des balayages a des énergies de photons fixées (hv=60eV) en émission off-normale
pour différents angles 6 (Figure ) Comme le montrent les trajectoires représentées en
Figures[7.2b et ¢, de larges portions de la zone de Brillouin peuvent ainsi étre explorées. Les
mesures en émission normale sont par ailleurs tres utiles pour identifier les états localisés en
surface, qui doivent présenter une dispersion plate pour la direction normale au plan.

Ces mesures ont été répétées pour une polarisation incidence s et p afin d’identifier les
symétries des différentes bandes, et aux températures de 150K et 370K pour discriminer les
effets de 'ordre antiferromagnétique sur la structure de bande.

7.3.3 Traitement de données

Les points de données représentés en Figure et ¢ qui correspondent chacun a une
mesure pour une gamme d’énergie de liaison électronique entre -0.2eV et 1.8eV représentent
donc un volume de données 3D important. A partir de celui-ci, nous avons extrait et interpolé
les dispersions selon les directions de hautes symétries A (dans et hors plan) et ¥ (dans le
plan), ainsi que les coupes (001) et (110) de la surface de Fermi. La symétrie de chaque bande
a été identifiée grace aux mesures faites dans les deux polarisations, et en utilisant le Tableau
(.ol

Parmi les cartographies présentées, la plupart n’ont pas subi de normalisation, mises a
part celles prises a des énergies de photons non constants (ou la section efficace varie) afin de
mieux faire ressortir les dispersions des bandes électroniques.

Pour le plan (001), les mesures a hv constant que nous utilisons fournissent en fait une
cartographie de l'espace réciproque qui n’est pas tout a fait centrée sur le point I' (ici
koo1=3.867/a en ki190=0), et ne forme pas une coupe plane mais incurvée de 'espace ré-
ciproque (voir Figure ) Les dispersions obtenues pour les directions dans le plan ainsi
que la surface de Fermi (001) pourront donc différer 1égérement des calculs théoriques, et ce
d’autant plus que kj19 augmente.

Pour ce qui est des états localisés, nous avons tiré parti de leur absence de dispersion dans
la direction normale au plan [001] (donc en fonction de hv) pour les détecter plus aisément.
Apres avoir vérifié qu’ils présentaient effectivement la méme dispersion quelque soit kgo1,
nous avons sommé ces dispersions sur une large gamme de kgg1. Nous avons ensuite divisé ces
spectres par la distribution de Fermi-Dirac afin de détecter également I'intensité présente juste
au-dessus du niveau de Fermi (50 meV au dessus a 150 K). Les dispersions d’états de surface
ou d’interface que nous présentons dans le chapitre [15| ont été obtenues de cette maniere.
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Les énergies de liaison des différents états sont déterminées grace a un ajustement des
spectres d’énergie par le produit d’une fonction pseudo-Voigt (pour le pic), et de la distribu-
tion de Fermi-Dirac (dont on ajuste la température). Les dimensions de poches de la surface
de Fermi et vitesses de groupe au niveau de Fermi sont extraites d’ajustements des pics sur
des coupes des données & énergie constante.

La photoémission résolue en angle est finalement un outil expérimental extrémement puis-
sant qui nous permet d’accéder aux propriétés électroniques intrinseques de notre matériau,
en volume et en surface. De plus amples détails sur cette technique ont été fournis dans notre
article de photoémission résolue en angle sur le Cr(001) [98].
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Apport de ces techniques

Cette these a donc profité de 'usage de tres nombreuses techniques expérimentales, en par-
ticulier sur grands instruments de recherche, et de la collaboration de nombreux chercheurs
de différents laboratoires. Pour développer une connaissance approfondie des propriétés de
couches minces AF, qui ne sont pas étudiées aussi communément que les films ferromagné-
tiques, nous avons en effet ressenti la nécessité d’exploiter des techniques sondant la structure,
le magnétisme ou la structure électronique de notre matériau, a des échelles diverses, et de
manieére complémentaire. Que ce soit dans la description du magnétisme d’une couche mince
de Cr "de référence" (chapitre , dans I’étude du Cr sous champ magnétique (chapitre , ou
encore plus dans ’étude du magnétisme de surface, chaque technique a eu une contribution
essentielle a la compréhension du phénomeéne mis en évidence. L’étude des hétérostructures
Cr/MgO/Cr met finalement a profit toutes ses connaissances accumulées sur les propriétés
de volume et d’interface du systéeme Cr/MgO (étudiées par diffraction de rayons X, de neu-
trons, photoémission, microscopie. ..) pour U'interprétation d’un signal "anormal" détecté par
diffraction de neutrons.
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Troisiéeme partie

Magnétisme et structure
électronique du Cr en couche mince
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Cette partie récapitule les propriétés des couches minces de Cr de référence obtenues par
notre méthode de croissance contrdlée décrite dans la partie précédente. Nous caractériserons
dans un premier temps leurs propriétés structurales et magnétiques qui sont intimement
liées, et les spécificités du matériau en couches minces par rapport au matériau volumique.
Nous apporterons ensuite une description approfondie de la structure électronique du Cr
dans ces films, que nous comparerons aux calculs théoriques de structure de bande. Une fois
ces caractéristiques diment décrites, nous examinerons la possibilité de controler la phase
magnétique du Cr en couche mince par trois biais : 'application d’un champ magnétique
intense, I'ingénierie des contraintes dans les couches par une modification des conditions de
croissance et le dopage par un faible pourcentage d’atomes de Fe.
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Chapitre 8

Magnétisme d’une couche mince de
Cr isolée

Nous nous sommes attachés dans notre étude sur les couches minces de Cr & obtenir des
films aux propriétés structurales et magnétiques reproductibles d’un échantillon & l’autre,
grace a notre méthode de croissance. En utilisant différentes techniques de caractérisation,
nous avons pu controler la conformité de chaque couche aux propriétés attendues pour nos
couches de “référence”, qui sont développées dans ce chapitre.

8.1 Croissance d’une couche mince de Cr

La couche de Cr est déposée sur un substrat de MgO(001), la direction hors plan [001]
est conservée dans ’empilement, mais dans le plan, le réseau du Cr est tourné de 45° par
rapport au réseau du MgO. Les relations d’épitaxie entre le Cr et le MgO sont donc :
MgO[110](001)//Cr[100](001). Le désaccord de parametre de maille entre le Cr (ajgo=2.884 A)
et le MgO (a110=2.977 A) vaut -3.1%.

Pour cette croissance en MBE, le substrat de MgO est d’abord dégazé a haute température,
environ 800°C (plus haute que les recuits suivants) afin d’éliminer les impuretés a sa surface
et d’éviter un dégazage important du porte-échantillon lors du recuit de la couche de Cr.
Les contaminants résiduels sont piégés grace au dépot d’une couche tampon de MgO sur
le substrat, agissant comme barriére de diffusion [85], et qui permet également d’améliorer
substantiellement la planéité de la surface avant dép6t du Cr.

Cr[10] avant recuit Cr[10] apreés recuit

FIGURE 8.1 — Clichés RHEED sur la surface de la couche de Cr selon la direction [10] avant
et apres recuit a 650°C.
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On procede ensuite a la croissance de la couche de Cr a température ambiante, a une vitesse
de croissance assez faible de 8s par monocouche atomique (soit 18.3 A /min). Les épaisseurs
typiques de nos couches se situent entre 50 et 200nm ce qui impose des temps de dépdt assez
longs et engendre une rugosité importante de la surface avant recuit, la couche de Cr poussant
selon un mode de croissance Wolmer-Weber (3D) sur MgO. Les clichés RHEED treés pointés
de la surface de Cr avant recuit en sont caractéristiques (Figure .

L’échantillon est donc recuit a haute température, typiquement vers 650 °C, afin d’amé-
liorer la planéité de la surface (controlable en RHEED) mais aussi la qualité cristalline de
toute la couche. Le cliché RHEED obtenu aprées recuit comporte de longues barres d’intensité
homogene sur toute leur longueur ainsi que des lignes de Kikuchi, indicateurs de la présence
de grandes terrasses atomiques et d’'une bonne qualité cristalline des plans atomiques sous la
surface. L’histoire thermique de la couche de Cr (refroidissement & partir de la température
de recuit de 650 °C) aura une importance capitale pour son état magnétique, comme nous
l'avons déja fait sentir dans la section [3.1], et comme nous le développerons dans le chapitre
11l

Pour finir, et avant sortie & I'air de ces échantillons, une couche de protection de MgO (ou
d’Au mais cela sera alors spécifié) est déposée afin d’éviter 'oxydation du Cr a sa surface et
de fournir une interface identique a celle avec le substrat.

8.2 Caractérisation structurale

8.2.1 Investigation locale par TEM : qualité cristalline de 1’épitaxie

Cette micrographie obtenue par TEM haute résolution (Figure ) atteste de la qualité
cristalline de nos empilements MgO//Cr : dans le MgO, les distances atomiques sont résolues
dans les directions dans le plan et hors plan (2.105 A selon [001] 740 et [100]5750) mais dans le
Cr, seules les distances dans le plan le sont (2.040 A selon [110]¢;.), les distances interatomiques
hors plan (1.442 A selon [001]¢,) étant & la limite de résolution expérimentale de 1.2 A. On
n’observe par ailleurs pas de phase cristalline parasite (d’oxyde de Cr) a l'interface Cr/MgO.

Si la bonne continuité des colonnes atomiques selon [001] entre le substrat de MgO(001) et
la couche de Cr apparait clairement sur ce cliché, on observe cependant des dislocations a I’in-
terface Cr/MgO. Celles-ci permettent de rattraper le désaccord de parametre de maille entre
le Cr et le MgO, par la présence d’un plan supplémentaire (110) dans la couche de Cr (dis-
locations coin mises en évidence sur la Figure ) Sur cette micrographie de taille latérale
31nm, on identifie clairement 5 dislocations coin a l'interface et un ensemble de dislocations
vis dans la couche de Cr. Il arrive aussi que la couche de Cr soit complétement contrainte sur
le MgO sur une faible échelle latérale (dizaine d’Angstrom), et que les dislocations coins n’ap-
paraissent qu’a une dizaine d’Angstrém de 'interface. Les dislocations d’interface et le plan
de glissement associé dans la couche de Cr sont particulierement bien mis en évidence par les
sauts de phase sur le cliché ou 11 dislocations coin a I'interface sont identifiées. Par des
mesures sur plusieurs images TEM de l'interface substrat de MgO/Cr (couche de référence),

on détermine une distance inter-dislocations de 50 A. La distance d’équilibre entre disloca-
GCr*aMQO\/i

a]WgO\/5 ’
Notre mesure se compare bien avec celle-ci (Lg;=46.2 A) en supposant la couche mince com-
plétement relaxée. Il n’est cependant pas étonnant d’obtenir une distance expérimentale plus

élevée car la couche de Cr est contrainte, et ce d’autant plus pres des interfaces (le parametre

tions est donnée par la relation L¢g = ‘12% avec f le désaccord paramétrique f =
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FIGURE 8.2 — Micrographie TEM haute résolution prise sur une interface substrat MgO//Cr
en coupe transversale selon 'axe de zone [100] du MgO : a) Vue globale. Les dislocations
coin sont indiquées par des cercles rouges mettant en évidence le coeur de la dislocation,
Dellipse verte désigne un ensemble de dislocations vis. b) Zoom sur une dislocation coin se
caractérisant par un demi-plan supplémentaire dans le Cr (en rouge pointillé) et une distorsion
des colonnes atomiques autour de ce défaut.

FIGURE 8.3 — Micrographie d’une interface MgO//Cr en coupe transversale selon l'axe de
zone [100] du MgO : a) Vue globale. b) Image de phase mettant en évidence les dislocations
d’interface identifiées par un saut de phase, et qui se forment a des distances réguliéres.
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de maille dans le plan du Cr a linterface entre deux dislocations est trés proche de celui du
MgO).

Par ailleurs, aux abords de ces dislocations, les colonnes atomiques dans le Cr sont inclinées
par rapport a la direction [001] (environ 2 degrés a 8 A de part et d’autre du plan supplé-
mentaire), et les distances interatomiques sont modifiées, comme conséquence du champ de
contrainte local créé par la dislocation (voir Figure )

8.2.2 Détermination des contraintes par diffraction de rayons X
Mesures a température ambiante

La caractérisation structurale par diffraction de rayons X a température ambiante est une
mesure systématique effectuée sur tous les échantillons préparés, afin de vérifier les conditions
de contraintes macroscopiques de la couche de Cr. Comme nous ’avons rappelé dans la
section [3.1], celles-ci dictent sa phase magnétique. Une estimation de la qualité structurale
de la couche est donnée par sa mosaicité dans la direction [001], extraite de la largeur & mi-
hauteur de la "rocking curve" du pic structural Cr 002 (typiquement 0.25%). Cette mosaicité
est liée & la qualité cristalline des couches (améliorée par le recuit) mais aussi a l’existence des
dislocations d’interface évoquées précédemment, et qui ne peuvent étre évitées. Cependant,
pour une exploitation optimale de la divergence intrinseque du faisceau incident en diffraction
de neutrons (de 0.8%), il est préférable que la mosaicité de la couche ne soit pas trop faible.

A partir de mesures des raies de diffraction du Cr 002, 101, 011, 202, 103 et 301, on
détermine avec précision les parametres hors plan et dans le plan , les contraintes résiduelles
et la pression équivalente pour la couche de Cr a température ambiante (le mode opératoire est
décrit en section . La température de recuit choisie (650 °C) vise & obtenir un parametre
de maille hors plan légérement supérieur au parametre dans le plan. Le parametre de controéle
est la distorsion tétragonale du réseau (définie comme e = e — ¢|) qui doit étre positive.
Cela nous permet d’obtenir I’anisotropie magnétique désirée comme nous le montrerons dans
la section

Pour nos films de référence et nos couches inférieures d’hétérostructure, déposées selon
le méme mode opératoire, les déformations typiques de parametres de maille sont de I'ordre
de 107, dont on dérive des contraintes dans le plan et hors plan de l'ordre de 0.05 GPa
(voir méthode en section . Pour une majorité d’échantillons, les pressions équivalentes
obtenues avoisinent les —0.2 GPa, ce qui traduit un gonflement de la maille par rapport
au réseau théorique. Cela provient de l'existence de défauts cristallins dans nos couches :
lacunes, dislocations qui réduisent la densité de 'empilement. Ces valeurs sont comparables
aux quelques valeurs trouvées dans la littérature pour les films de Cr de ces épaisseurs (environ
100 nm) : pressions équivalentes entre -1.3 et —2 GPa [47], de 1.9 GPa [46] ou —0.08 GPa [48].

La distorsion tétragonale de nos échantillons est centrée autour d’une valeur positive de
0.04%. Dans le cas d’'une couche de Cr croissant de maniére pseudomorphe sur le MgQO, elle
atteindrait -4.9% en appliquant les lois de 1’élasticité linéaire. Des valeurs expérimentales de
-0.16% sont reportées pour une couche de 450nm déposée a 100°C sur du MgO(001) [54].
Pour 8nm de Cr sur une couche tampon de Fe sur substrat de MgQO, la distorsion augmente
avec la température de croissance, de -1% a 'ambiante et 0.3% a 300 °C [63].
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FIGURE 8.4 — a) Evolution des parametres de maille hors plan (cgo1) et dans le plan (ajgp)
en fonction de la température pour des couches minces de Cr. b) Evolution thermique des
contraintes hors plan et dans le plan et pression équivalente calculés a partir des parameéetres
de maille pour un échantillon (nettement plus contraint que les échantillons typiques).

Evolution en température

Nous avons également mesuré pour quelques échantillons I’évolution en température des
parametres structuraux, représentée en Figure[8.4h. L’échantillon dont on présente ’évolution
thermique est le plus contraint de tous, ce qui se voit d’ailleurs a sa distorsion tétragonale
bien plus marquée (sur la Figure . La température de recuit peut en effet dépendre du
porte échantillon utilisé, et une importante variation est observée pour cet échantillon par
rapport aux autres.

Selon la direction hors plan, la couche a une dilatation thermique proche de celle du
Cr volumique et I'évolution du parametre de maille s’infléchit en un plateau vers 80K de
méme que pour le parametre du Cr volumique. Au contraire, dans le plan du film, ’évolution
du parametre de maille est linéaire sur la gamme mesurée et la déformation thermique est
intermédiaire entre celle du Cr et celle, plus élevée, du substrat de MgO. Cela se traduit
par une contrainte dans le plan qui augmente (en valeur absolue) quand la température
décroit alors que celle hors plan reste constante (c¢f Figure ) La pression équivalente
qui en résulte augmente elle aussi en température. Une autre conséquence de cette évolution
thermique différenciée pour les parametres dans le plan et hors plan est 'augmentation de la
tétragonalité quand la température décroit (Figure .

Les caractéristiques structurales de nos couches peuvent s’expliquer en grande partie par
I’hétéroépitaxie sur le substrat de MgO. La contrainte résiduelle provenant uniquement du
désaccord épitaxial avec le substrat s’exerce dans le plan du film. Dans nos échantillons, pour-
tant, les déformations mesurées nécessitent ’existence d’une contrainte dans la direction hors
plan, en appliquant les lois de ’élasticité linéaire. Ce type de comportement "non Poissonien"
a déja été observé pour des films de Cr sur Nb pour lesquels le désaccord paramétrique est
tres important (14%) [47, [99] et I'existence d’une contrainte hors plan pour Cr/MgO a déja
rapportée par Kravtsov et al. [48]. Dans notre cas, la contrainte hors plan calculée semble
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F1GURE 8.5 — Distorsion tétragonale mesurée pour les différentes couches minces de Cr dépo-
sées et évolution en température pour un échantillon (trés contraint).

peu augmenter pendant la descente en température (comme montré sur la Figure ), et
doit étre induite par le processus de croissance de la couche.

8.2.3 Propriétés structurales et recuit de la couche de Cr

Pendant la croissance a ’ambiante, la couche de Cr est partiellement contrainte a cause
du désaccord de parametre de maille avec le substrat de MgO : le parametre dans le plan est
allongé et le parametre hors plan est contracté par rapport au parametre volumique. Cela
vient du fait que le parameétre de maille du MgO selon [110] est plus élevé que celui du Cr selon
[100] (anrg0/v2=2.98 A). Cette déformation de la maille du Cr est observée pour les films
minces de Cr déposés a I'ambiante sur MgO(001) [45], 54]. Cependant les films non recuits
sont dans notre cas d’une faible qualité cristalline (grande mosaicité, gonflements du volume
de la maille, Rapport de Résistance Résiduelle faible), et d’une forte rugosité.

En plus d’améliorer la qualité cristalline de la couche, I’étape de chauffage permet de créer
un réseau de dislocations a l'interface (présenté dans la section et sur la Figure et
dans le volume de la couche afin de relaxer (partiellement) la contrainte épitaxiale. La couche
peut alors adopter a la température de recuit un parametre de maille dans le plan plus proche
du parameétre d’équilibre du Cr a cette température.

La déformation dans le plan, et la tétragonalité positive sont, elles, la conséquence du
refroidissement de la couche apres recuit. Pendant la descente en température, la couche de
Cr se déforme dans le plan en suivant la déformation thermique du substrat. Or, le coefficient
de déformation thermique du MgO est supérieur a celui du Cr, donc le réseau se contracte
dans le plan plus que le parameétre volumique et plus que selon la normale au film. Cela
entraine la déformation dans le plan négative et la distorsion tétragonale positive constatés
apres le recuit, et 'augmentation de la contrainte dans le plan pendant le refroidissement.
Nous avons brievement décrit dans une section précédente comment il était possible
de gouverner I'anisotropie des films par différents parametres de croissance, nous verrons en
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détail dans le chapitre[11]comment exploiter 'effet de déformation thermique différentielle du
substrat et du film pour maitriser I’état magnétique des couches de Cr.

8.3 Propriétés de transport

Les propriétés de transport de nos couches nous apportent des informations macrosco-
piques sur la qualité cristalline et sur 1’état magnétique du film (voir section [6.4)).

8.3.1 Résistivité en température : Mesure de T et quantification de I’ODS

Le Rapport de Résistance Résiduelle (RRR), mesure de la qualité électrique du film, nous
donne une valeur typique de 13 pour nos couches minces de Cr. C’est d’environ deux ordres
de grandeur inférieur a celui Cr volumique (700-1000) [100] et du méme ordre de grandeur
que celui d’autres films minces déposés par MBE (16-17) [45], 46] ou pulvérisation cathodique
(5-8) [82].
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FIGURE 8.6 — a) Résistivité en fonction de la température pour une couche mince typique de Cr
de SI200nm. La température de Néel est évaluée par I’écart au fit linéaire & haute température.
b) Coefficient thermique de la résistivité en fonction de la température montrant la largeur
de la transition de Néel, pour le méme film de Cr de 200 nm.

Par une mesure de résistivité en fonction de la température (représentée en Figure ),
il est possible de mesurer la température de transition de Néel du film magnétique (section
. Celle-ci est déterminée soit par le début de la déviation de la résistivité par rapport
a son évolution linéaire a haute température, méthode qui surestime Ty (voir Figure ),
soit par le minimum de la dérivée de la résistivité en fonction de la température, qui sous-
estime légerement Ty [45](Figure [8.6b). On obtient donc ici une valeur moyenne de 310K
(303 K<Tn<317K) tres proche de celle du Cr volumique. La transition est ici élargie d’envi-
ron 10 K comme en atteste le plateau dans la dérivée de la résistivité sur la Figure [8.6p. Ce
phénomene de transition progressive en température, caractéristique des couches minces (cf
partie , est lié a la présence de contraintes inhomogenes dans le film, ce qui produit une
distribution de températures de transition [33]. On évalue dans cet échantillon les contraintes
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inhomogenes & —0.2 GPa (ce qui est considérable, par rapport aux contraintes macroscopiques
de 0.05 GPa mesurées).

8.3.2 Propriétés magnétiques par magnétotransport

Les propriétés de magnétorésistance transverse de nos films ont été mesurées en tempéra-
ture dans la phase d’ODS transverse (ou Q est hors plan et 2 domaines de polarisation dans le
plan coexistent), jusqu’a des valeurs élevées de champ magnétique (140 kOe) afin de mettre en
lumiere une éventuelle réorientation de I’ODS. La magnétorésistance MR est définie comme

it - — p(H)—p(0)
suit : MR(H) = o)

-
o

o —— Fit MR(T)=10"*T 2%

o

140kOe) (%)
)]

MR (H
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FIGURE 8.7 — Magnétorésistance transverse a 140 kOe en fonction de la température sur un
film mince de 100nm de Cr et ajustement par une loi de puissance.

Pour un métal parfait, la théorie galvanométrique a haut champ prédit que la magnéto-
résistance (MR) dépend seulement du degré de compensation du métal (nombre d’électrons
et de trou) et de la topologie de la surface de Fermi [8, [100]. Selon la configuration de mesure,
les électrons peuvent suivre des orbites fermées ou ouvertes, celles-ci sont déterminées par les
propriétés de la surface de Fermi (et la présence de gap) dans les directions sondées (celle du
courant). Ainsi pour le Cr, a cause du "nesting" des bandes dans la direction de propagation
de ’ODS et des gaps qui en découlent, a part selon la direction de Q, toutes les orbites seront
fermées. Le Cr étant par ailleurs un métal compensé, une évolution de la magnétorésistance
en puissance quadratique du champ, sans saturation, est prévue [100} [T01].

Il est par ailleurs montré que pour un métal, dans les hypotheéses de transport semi-
classique avec un temps de relaxation unique, la regle de Kohler doit s’appliquer : toutes les
données de magnétorésistance d’un matériau peuvent se représenter selon une droite unique
en tragant MR en fonction du rapport du champ magnétique sur la résistivité [33]. Cepen-
dant, cette regle ainsi que I’évolution quadratique de MR ne sont valables qu’en ’absence de
changement brusque du degré de compensation du métal ou de la surface de Fermi ("magnetic
breakdown"). De plus, la limite haut champ s’applique pour w.r > 1, w,. étant la pulsation
cyclotron, qui dépend du champ appliqué, et 7 le temps de relaxation. Ainsi, malgré les forts
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champs appliqués, il n’est pas certain que cette théorie s’applique dans notre cas, du fait de
la faible valeur du RRR et donc du temps de relaxation.

Pour notre couche mince de Cr (dont les propriétés résistives sont décrites dans le pa-
ragraphe précédent), la magnétorésistance est positive et suit une loi de puissance & toutes
les températures de mesure. L’ajustement en MR (H)=a(T)H" [46, 100}, 101] fournit des va-
leurs de 1.6<n<1.98 qui different légérement du cas idéal (1.8<n<2), et de la valeur trouvée
(n=1.9) pour du Cr volumique et mono—@ en champ fort [I00]. Des résultats un peu plus
¢éloignés sont observés pour des échantillons volumiques pluri—@ : n=1.3 [102], ou dans des
couches minces : n=1.6 (possiblement aussi pluri-Q ) [46].
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Fi1GURE 8.8 — Diagramme de Kohler réduit d’apres nos mesures de magnétorésistance en tem-
pérature sur un film mince de Cr de 200nm et comparaison avec la loi quadratique théorique.

A 140kOe, la magnétorésistance atteint son maximum, 9%, a 110K (pour la gamme de
température étudiée). Des mesures sur des films minces montrent en effet une augmentation
importante de la MR en phase longitudinale (atteignant 50% a 50 kOe) [46]. La MR a 140kOe
suit une décroissance en température en T~™ (m~2.93) comme en atteste la Figure Une
théorie simple pour une bande de conduction unique prédirait une décroissance en T~%, mais
nos mesures se rapprochent davantage de précédentes expériences rapportant un coefficient
de 4.8 entre 70K et 200 K [102].

Nous avons tracé un diagramme de Kohler réduit [I00, [I02] pour notre couche de Cr aux
températures et champs étudiés (Figure , ou l'on remarque effectivement 1’écart au com-
portement idéal décrit précédemment (ligne noire représentant une évolution quadratique).
Il est intéressant de remarquer que les points de données se superposent assez bien sur une
méme droite (de pente n=1.7) pour T compris entre 235K et 135 K. Les points correspon-
dants aux températures entre 260 K et 320 K, s’approchant de T, s’éloignent de cet amas de
points. Cela peut s’expliquer par la présence d’un plus grand nombre de porteurs de charges
au niveau de Fermi dans la phase paramagnétique que dans la phase AF, les gaps au niveau
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des zones de “nesting” de la surface de Fermi se refermant progressivement en s’approchant
de Tx. Le non-respect de la regle de Kohler a ces températures provient donc d’un effet de
“magnetic breakdown”. A 110K, la droite semble également s’éloigner de I’amas de points
principal, ce qui pourrait étre associé au début de la transition de spin flip.

8.4 Propriétés magnétiques : détection de ’ODS et de ’ODC

Le seul moyen de caractériser complétement la phase magnétique de nos films de Cr
(vecteur de propagation, polarisation) est la diffraction de neutrons (se référer a la section
. Une partie des renseignements (orientation de I'onde et valeur précise de la période
de modulation) pourra également étre extraite de mesures par diffraction de rayons X, qui
portent néanmoins sur 'onde de densité de charge et non I'onde de densité de spin.

8.4.1 Diagramme de phases magnétiques et anisotropie par diffraction de
neutrons

En diffraction de neutrons, a partir des cartographies du réseau réciproque du Cr autour
des noeuds 100 et 001, on identifie clairement 2 pics autour de 100 en 10+ et un pic pres de
001 en 00144 (Figures . Les neeuds 100 et 001 sont interdits pour la diffusion nucléaire par
les régles d’extinction dans notre réseau cc. Le pic symétrique de 00149 dans la cartographie
autour de la position 001 est dissimulé par le pic parasite intense situé en 0 0 0.97, qui provient
d’impuretés dans le substrat. Ce pic parasite est toujours observé dans tous les échantillons.
Des filtrages a toutes températures ne font ressortir aucun autre pic magnétique que ceux-la.

H (u.r.r) b) H (u.r.r)
0.95 1 1.05 005 0  0.05

0.95 A001-3
parasite

4

FI1GURE 8.9 — Cartographie du réseau réciproque du Cr par diffraction de neutrons pour une
couche mince de référence, a 60K. a) Coupe selon (010) autour du noeud 100. b) Coupe selon
(010) autour du noeud 001.

On peut ainsi en déduire que la seule phase magnétique présente dans nos couches est
une phase d’onde de densité de spin incommensurable, se propageant selon la direction [001],
c’est-a-dire la normale a la surface de 1’échantillon. La mesure des intensités des pics en
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fonction de la température permet en outre de déduire que 'onde de densité de spin est
transverse au-dessus de 80K (donc que la polarisation S est dans le plan selon les directions
[100] ou [010]), puis qu'elle cohabite avec une ODS longitudinale (avec S et @ selon [001]) &
basse température. A températures intermédiaires, nos films sont donc mono—@, avec Q selon
[001] mais pluri—g : deux domaines de polarisation coexistent, celle-ci pouvant étre orientée
indifféremment selon les 2 axes <100> dans le plan.

Pour ce film de 200nm de Cr, on obtient une valeur du parameétre d’incommensurabilité
0 de 0.047 unités de réseau réciproque (u.r.r.) & 60K (soit Q=0.953u.r.r.), ce qui correspond
a une période d’un peu plus de 21 mailles de réseau réel.

Il en est de méme pour tous les échantillons analogues (déposés avec les mémes parameétres
de dépdt), couches de référence ou couches inférieures de tricouche découplées : seule une phase
d’ODS incommensurable se propageant hors plan est observée, et toujours avec une période
proche de la valeur volumique de 0.048u.r.r. Aucune autre phase d’ODS (avec une période ou
une orientation différente) ou commensurable n’est observée. Cela est un indicateur fort de
la bonne qualité cristalline de nos films, obtenus par la méthode de croissance décrite dans
la section [B.I] puisque 'apparition d’une phase commensurable dans le Cr en couche mince
est fréquente pour une trop grande quantité de défauts cristallins [48](voir Figure en page

29).

8.4.2 Evolution thermique de la période par diffraction de rayons X

Par diffraction de rayons X (décrite en section, on mesure les pics d’onde de densité de
charge a £2¢ des pics structuraux, dont on extrait 1’évolution de Qopg=1-d u.r.r. en fonction
de la température, pour un film de 85nm (Figure . Comme pour I’ODS observée en dif-
fraction de neutrons, les satellites sont visibles selon les directions [001] du réseau réciproque,
ce qui confirme 'orientation hors plan de la modulation.

| === Crvolumique | _______ -
—o0— Couche mince de 85nm
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FI1GURE 8.10 — Evolution du vecteur de propagation Q de ’ODS en fonction de la température
pour le Cr volumique [16] et pour un film mince de 85nm. On a également représenté les valeurs
de Q correspondant & un nombre entier de périodes de ’ODC dans I’épaisseur.
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A basse température, dans ce film, Q vaut 0.9553 u.r.r (soit un peu plus de 22 mailles de
réseau réel), il y a donc environ 13 périodes d’ODS dans ’épaisseur du film (ou 26 périodes
d’ODC)H La période des modulations reste bloquée a cette valeur jusqu’a 160 K (contre 80 K
pour le Cr volumique) avant d’évoluer de maniére analogue a ce dernier [16].

Il y a donc deux différences importantes dans 1’évolution thermique de Q dans le Cr en
film mince par rapport au Cr volumique : le blocage de Q & une valeur plus élevée, et a partir
d’une température plus haute. Ces phénomenes pourraient étre attribués a un ancrage du
réseau cristallin du film sur le substrat a basse température qui gelerait 'onde de contrainte
et 'onde de densité de charge a une période fixée lorsque le parametre du MgO est constant.
Cependant, ce n’est pas le cas ici puisque dans la direction hors plan, la déformation thermique
est assez proche de celle du Cr volumique (voir Figure avec un plateau dans son évolution
ne survenant que vers 80 K et non 160 K.

Une autre explication invoquerait la quantification des périodes d’ODC dans 1’épaisseur
du film tel que décrite dans la section [3.3.1] Dans la montée en température, I’évolution en Q
relevée ne correspond cependant pas a des sauts d’une période d’ODC supplémentaire dans
I’épaisseur du film. La rugosité des interfaces doit en effet contribuer a un élargissement des
pics et & un peuplement progressif des différents modes. Celui-ci ne serait pas détectable avec la
résolution expérimentale dont on dispose (contrairement a 1’étude reportée par Kummamuru
et al. [82)]).

Des effets de quantification des ODS dans nos couches sont néanmoins tout a tout a fait
probables. La stabilisation de la période de ’ODS a une température plus haute que dans les
films minces et a une valeur plus élevée est expliquée par le modele développé par Osquiguil
et al. (décrit dans la partie [81]. Nous apporterons une preuve supplémentaire de la
validité de leur modele de quantification des périodes d’ODS dans la section

8.5 Conclusions

Nous avons donc démontré dans ce chapitre notre bonne maitrise des propriétés struc-
turales et magnétiques des couches déposées, grace a des moyens de caractérisation complé-
mentaires et a échelle variées. Le magnétisme du Cr est en effet complexe : il est aisément
perturbé par des effets de contraintes ou la présence de défauts chimiques ou structuraux.
Notre controle pointu des parametres de croissance et notre caractérisation des conditions
de contraintes permettent d’obtenir une bonne reproductibilité sur la phase magnétique de
couches minces de Cr (dans le régime d’épaisseur de couche de la centaine de nm). Nous
passerons & 1'étape suivante dans le chapitre [[I} ot nous montrerons la possibilité de choisir
I’anisotropie de la couche en jouant sur les parametres de croissance. La caractérisation des
contraintes ainsi que des défauts d’interface sera également utile dans 1’étude du Cr sous
champ magnétique (chapitre et du Cr dopé (chapitre .

Par ailleurs, nous avons mis en évidence dans nos couches de 100 nm un possible effet de
quantification de I’'ODS, comme décrit précédemment [81], 82]. Ce domaine de recherche sur
la quantification de I’ODS dans le Cr est récent et montre qu’il y a encore une physique tres
riche a étudier dans ce systéme en apparence simple qu’est une couche mince de Cr.

1. On a supposé pour la représentation des périodes sur la Figure m qu’a basse température, un nombre
entier de périodes d’ODC était contenu dans 1’épaisseur du film.
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Chapitre 9

Structure électronique du Cr

Comme matériau modele de magnétisme itinérant, le Cr a fait ’'objet de nombreux calculs
de structure de bande, qui rendent néanmoins difficilement compte de I'ordre magnétique
présent dans le Cr. En effet, ces études prédisent de tres faibles différences d’énergies entre
les phases paramagnétique, AF commensurable ou incommensurable du Cr et ne prévoient
pas ’ODS incommensurable comme état fondamental [103] [104]. Outre le lien de sa structure
de bande (et en particulier de sa surface de Fermi) avec son magnétisme, il est également
pertinent de s’intéresser aux états électroniques du Cr et a leurs symétries dans la perspective
de l'inclusion d’une couche mince de Cr dans une hétérostructure épitaxiée telle que celles
décrites en partie [V] ou la symétrie des fonctions d’onde est conservée [105].

Dans cette section, nous allons donc présenter une partie des résultats obtenus par pho-
toémission résolue en angle sur une couche mince de Cr (éventuellement recouverte de MgO),
en nous concentrant exclusivement sur sa structure de bande volumique. Ces résultats ont
fait 'objet d’un article [98], ou l'on pourra trouver des détails complémentaires sur cette
étude. Nous laissons de c6té 'analyse des états de surface et des effets liés a la pénétration
de bandes métalliques dans le MgO, que nous reportons au chapitre concernant 1’étude de la
surface Cr(001) et de D'interface Cr/MgO (chapitre [15)).

9.1 Etat de l’art

9.1.1 Description de la structure de bande d’apres les calculs théoriques

Dans la section [l nous avons rapporté I'explication théorique de l'origine de la phase
antiferromagnétique du Cr en terme de maximum de susceptibilité magnétique et de propriétés
géométriques de sa surface de Fermi. Nous allons décrire plus en détail dans ce chapitre les
structures de bandes paramagnétiques et antiferromagnétiques calculées pour le Cr, et leurs
différences caractéristiques.

Pour la zone de Brillouin AF du Cr (Figures , la Figure présente les dispersions
des bandes selon les directions de haute symétrie du Cr, calculées par Asano et al. grace a des
méthodes autocohérentes utilisant le formalisme de la fonction de Green [106]. Des calculs
plus récents par des méthodes ab-initio utilisant différentes formes de potentiel effectif et
d’approximations pour le couplage d’échange ont été effectuées depuis |14}, T07HIT0], mais ce
calcul ancien a ’avantage de bien montrer le changement de la structure de bandes avec la
phase magnétique.
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b) Plan (001) ZB AF et PM

FIGURE 9.1 — a) Zone de Brillouin paramagnétique, points et directions de haute symétrie
(et zone de Brillouin pour la surface (001)) [I11] b) Coupe (001) de la zone de Brillouin
paramagnétique (en vert) et antiferromagnétique (en rouge).

Structure de bande paramagnétique

La premiere zone de Brillouin (ZB), ot I'on repeére les points et directions de haute symétrie
indiquées dans la structure de bande, est un dodécaedre rhombique en phase paramagnétique
(Figure [0.1h).

En phase paramagnétique (Figure )7 la structure de bande du Cr montre une forte
ressemblance avec celle d’autres métaux 3d cc, comme le Fe, moyennant une baisse du niveau
de Fermi dans le Cr (moins d’électrons de valence que le Fe), et ’absence de dédoublement
des bandes par l'ordre ferromagnétique. Une bonne approximation de la structure de bande
paramagnétique du Cr est obtenue en combinant des bandes 3d dans un formalisme de liaisons
fortes et des bandes sp d’électrons presque libres repliées dans la zone de Brillouin du Cr. On
remarque également dans le Cr I’absence de bande de symétrie A; au niveau de Fermi pour
la direction A, ce qui I'a fait utiliser comme filtre en symétrie dans des empilements épitaxiés
Fe/Cr/MgO/Fe [112, 113].

Structure de bande en phase AF commensurable

Au premier ordre, 'antiferromagnétisme de bande du Cr peut étre décrit comme pour un
ferromagnétique 3d grace a un modele de Stoner ou deux bandes polarisées sont séparées par
le couplage d’échange [15],[106, [107]. Dans la bande inférieure, les fonctions d’onde ont la méme
polarisation en spin que la modulation AF, alors que dans la bande supérieure, la polarisation
est inversée. Si le niveau de Fermi est situé dans le gap entre ces deux bandes, seule la bande
inférieure est occupée et une polarisation nette en spin est obtenue (mais s’inversant de site
en site puisque c’est un antiferromagnétique). Nous allons a présent aborder une description
plus précise de la structure de bande AF, s’appuyant sur les calculs présentés en Figure[9.2b.

En phase AF (commensurable), la perte de symétrie du réseau correspond a un repliement
de la zone de Brillouin PM selon les axes I'H : les directions I'X et HX d’une part, I'M et
HM d’autre part, se superposent, les points de haute symétrie I' et H deviennent équivalents
(comme le montrent les coupes de la zone de Brillouin selon le plan (001) en Figure[0.1p). La
premiere zone de Brillouin du Cr antiferromagnétique commensurable est donc un cube, de
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FIGURE 9.2 — Structure de bande du Cr en phase paramagnétique et antiferromagnétique,
d’apres les calculs d’Asano et al. [I06]. Les bandes pointillées indiquent pour la phase para-
magnétique les bandes provenant du repliement des bandes PM dans la zone de Brillouin AF.
Les cercles indiquent les gaps de bords de zone de Brillouin (en bleu) et gaps accidentels (en
rouge) pres du niveau de Fermi. Les régions grisées sont les régions couvertes par notre étude
expérimentale.
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coté 27 /acy.

Le repliement simple de la structure de bande paramagnétique entraine le croisement de
bandes de méme symétrie, (comme le montre la Figure ou les bandes paramagnétiques
sont représentées dans la zone de Brillouin AF, pour faciliter la comparaison). En phase AF,
des gaps de bords de zone de Brillouin (gap au point X, signalé par des cercles bleus en
Figure ) et des gaps accidentels le long des directions ¥ et A (cercles rouges en Figure
9.2b) s’ouvrent entre ces bandes. On peut relier ’existence de ces gaps au "nesting" des sections
paralleles de l'octaedre d’électron et de trou de la surface de Fermi (voir la surface de Fermi
rappelée en Figure page [4)) : ces états (espacés de Q=I"H pour la phase commensurable),
de méme énergie en phase paramagnétique, sont couplés par la modulation périodique de
densité de spin (ici de période commensurable). Deux états sont créés, d’écart en énergie g
proportionnel & la perturbation périodique (et donc au moment m de ’ODS) : g=J-m avec
J le parametre d’échange effectif de Stoner [I06]. De plus, si ces états sont au niveau de
Fermi en phase paramagnétique, les états dédoublés par le potentiel AF qui en résultent
se situent de part et d’autre du niveau de Fermi. L’existence de cette modulation de spin
permet donc l’abaissement de I’énergie électronique par l'ouverture de gaps au niveau de
Fermi. Réciproquement, le fait que d’importantes sections de la surface de Fermi puissent
étre couplées par le potentiel AF participe a la stabilisation de la phase AF du Cr (comme
expliqué dans la section .

Sur les dispersions selon les directions de haute symétrie, 'ordre AF se reconnait donc a
I’existence de gaps et de branches supplémentaires provenant du repliement de la ZB : branche
supérieure de la bande Ay prés du point X, section supplémentaire repliée de la bande X3,
bande ¥4 pres du point M, bandes S1 et S4 dans la direction XR.

Structure de bande en phase AF incommensurable

Les résultats décrits ci-dessus s’appliquent uniquement & la phase antiferromagnétique
commensurable du Cr. La définition d’une zone de Brillouin pour une phase incommensurable
est compliquée par le désaccord entre maille magnétique et maille cristalline. Les dispersions
attendues peuvent néanmoins se déduire du raisonnement développé pour le cas commen-
surable. Dans le cas commensurable, comme modélisé en Figure [9.3p, la superposition des
bandes d’électrons (en I') et de trous (initialement en H) crée des repliements simples au
niveau des zones de croisement. Dans le cas d’un ordre incommensurable, comme 'octaedre
de trous est légerement plus grand que l'octaedre d’électrons, la superposition parfaite des
intersections des bandes au niveau de Fermi, obtenue par des translations des vecteurs de
nesting QZF et Q_’_ donne naissance & une double bande partant des gaps (voir Figure )
Ordre commensurable et incommensurable donnent lieu & une structure de Fermi analogue
(méme sections supprimées par le nesting), mais a des dispersions légerement différentes pres
des gaps (repliements simples ou doubles).

9.1.2 Reésultats expérimentaux sur la structure de bande

Des mesures de structure électronique sur le Cr ont été menées des les débuts du déve-
loppement des techniques de photoémission résolue en angle afin de mettre en évidence dans
la structure de bande les traits caractéristiques de I'antiferromagnétisme. Les études les plus
anciennes ont fourni des données sur les dispersions des bandes paramagnétiques a hautes
énergies de liaison, principalement pour les directions ¥ et A [92, [[T4HIT6], en accord quali-
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FIGURE 9.3 — Schéma du repliement des bandes du au nesting en phase AF, et de la dispersion
associée selon X, pour les différentes phase magnétiques [50].

tatif avec les calculs théoriques. Les traits typiques de 'ordre antiferromagnétique ont d’abord
été mis en évidence par la symétrie des dispersions par rapport au point X, extrémité de la
zone de Brillouin AF [92] [117].

En exploitant la sensibilité et la résolution accrue des dispositifs ’ARPES, la présence
dans la direction ¥ d’un repliement caractéristique de la phase AF (simple ou double) et
d’un gap accidentel au niveau de Fermi a pu étre détectée avec précision [50, (69, 118]. Grace
a l'extraction des intensités légerement au-dessus du niveau de Fermi, pour une surface de
Cr(110), Schéfer et al. ont estimé la taille du gap AF selon ¥ & environ 200meV a 300K (a
comparer a 120meV selon des mesures de réflectivité infrarouge & 0K [§]), et montré que ce
gap se referme progressivement, jusqu’a une température de Néel de surface de 440 K [I1§].
La photoémission résolue en angle peut donc étre une sonde puissante de ’ordre magnétique
a faible profondeur sous la surface. Rotenberg et al. ont ainsi démontré pour une surface
Cr(110) la transition d’un ordre modulé incommensurable & un ordre commensurable sous
leffet de ’adsorption d’H en surface [68].

Une analyse des poches électroniques présentes sur la surface de Fermi du Cr et de leurs
dimensions a été fournie dans un premier temps par des mesures indirectes mais trés pré-
cises d’oscillations de Haas-Van-Alphen (dont l'article de revue de Fawcett [8] fournit une
description détaillée), avec lesquelles les calculs théoriques ont pu se confronter. La photoé-
mission permet a présent d’obtenir des cartographies précises de la surface de Fermi, comme
en attestent les études de Rotenberg et al. [68] et Schifer et al. [I1§].

Pour compléter ces travaux, nous nous proposons d’apporter une étude approfondie de
la structure de bande volumique du Cr pour le Cr(001), moins étudiée récemment que le
Cr(110). Nous avons tiré parti des différentes polarisations de photons disponibles et de la
résolution élevée en angle et en énergie de la ligne CASSIOPEE afin de fournir des dispersions
expérimentales de bandes résolues en symétrie, aux faibles énergies de liaison (voir description
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au chapitre 7)) Nous examinerons les caractéristiques AF des bandes (repliements, gaps) grace
a ces mesures.

9.2 Détermination expérimentale de la structure de bandes en
volume

Des mesures de photoémission résolues en angle réalisées sur un film mince de Cr recouvert
ou non de MgO, nous avons extrait les relations de dispersion volumique pour quelques
directions de haute symétrie, & basse énergie de liaison, et avec une tres haute résolution (en
énergie et en vecteur d’onde), comme décrit au chapitre [7| Les zones de la structure de bande
investiguées par notre étude ont été grisées dans les structures de bandes théoriques en Figure
Les dispersions obtenues selon les directions de haute symétrie sont comparées avec les
calculs théoriques de Skriver pour la structure de bande du Cr AF [I07]. Afin d’examiner
I'influence de la phase magnétique sur la structure de bande, nous avons effectué nos mesures
pour des températures de 150K et 370K, au-dessus et en-dessous de la température de Néel
théorique de 311K (la majorité des cartographies présentées sont enregistrées a 150K, ou
I’élargissement thermique est plus faible).

9.2.1 Surface de Fermi

La coupe de la surface de Fermi, dans le cas de la couche de Cr nue ou recouverte de MgO,
est extraite des mesures a énergie de photon constante (60eV) et représentée en Figure
et b. Il ne s’agit néanmoins pas exactement d’une coupe en centre de zone selon le plan (001).
A une énergie de photons constante de 60 eV, la position a angles 8 et ¥ nuls correspond bien
a un point proche du point I' de la ZB (puisque kop; =3.867/a). Néanmoins lorsque ces angles
croissent, la composante kgg; s’écarte de cette valeur et la direction scannée n’est donc plus
exactement située dans le plan (001) de la ZB, mais sur une pellicule d’oignon tangente au
plan (001) en I' (pour plus de détails voir la partie expérimentale [7)).

Sur la Figure prise pour la couche de Cr nue, on reconnait la coupe de 'octaedre
d’électrons centré en I', I'ellipse de trous centrée en M et ’on peut identifier les contours des
balles centrées en X. Cependant, les dimensions des différentes poches électroniques extraites
de ces données seraient erronées a cause de l'effet de déviation pré-cité. Une partie de 'octaedre
d’électrons est également visible sur la Figure de la surface de Fermi (110).

La coupe de la surface de Fermi pour la couche de Cr/MgO est légerement différente, les
contours de l'octaedre d’électrons étant notamment beaucoup moins marqués (en particulier
les cotés paralleles a [110]). Elle differe en cela de la coupe de la surface de Fermi calculée
par Laurent et al. pour le Cr paramagnétique [14]. Comme on I’a montré dans la partie
précédente, le "nesting" de la surface de Fermi dans la phase antiferromagnétique provoque la
création de gaps le long des c6tés de 'octaedre d’électrons, et ainsi la disparition des cotés de
Ioctaedre de la surface de Fermi antiferromagnétique. L’atténuation de l'intensité aux bords
de la poche d’électrons centrées en I' pour I’échantillon Cr /MgO est donc un signe de 'ordre
AF dans cet échantillon.

9.2.2 Dispersion selon X

Les dispersions expérimentales selon la direction ¥ dans le plan sont déterminées par
des mesures d’émission en plans miroir (110) et (110) (& énergie de photons constante) en
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FIGURE 9.4 — Structure de bande volumique obtenue & T=150K pour les échantillons de Cr
nu ou recouvert de MgO par des mesures a énergie de photon incidente constante (60eV), en
polarisation p. a) et b) Coupes (001) de la surface de Fermi et surface de Fermi paramagnétique
calculée par Laurent et al. [14]. ¢) et d) Dispersions expérimentales selon la direction ¥ et
dispersions théoriques calculées par Skriver et al. [I07] sur lesquels un coefficient correcteur
de 0.58 est appliqué (voir texte). e) et f) Dispersions expérimentales selon la direction A et
dispersions théoriques [I07]. Les symétries attribuées aux bandes observées sont indiquées en
rouge.
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polarisation s et p. Les symétries sélectionnées dans ces deux configurations sont rappelées
dans le tableau [7.3] en page

Caractéristiques paramagnétiques

Pour les deux échantillons (couche de Cr nue et couche de Cr recouverte de MgO), on
identifie facilement les bandes paramagnétiques Y3 et 31 prés du point M, dont I'intersection
avec le niveau de Fermi forme respectivement un cété de I'octaedre d’électrons centré en I,
et un coté de ellipsoide de trous en M. Sur les Figures et d présentant des mesures
a énergie de photon constante (60eV) en polarisation p, seules les symétries ¥; et X3 sont
visibles. L’intensité située entre 0 et -0.6I'M & des énergies de liaison comprises entre 0.68 eV
et 1.5eV est attribuée a la bande Y1, comme indiqué en Figures et c. Cette déduction,
conséquence des regles de sélection, est en opposition avec ’allure théorique de cette bande
selon les calculs. La déviation de la dispersion expérimentale de cette bande 31 par rapport
a la dispersion théorique est également observée sur la dispersion extraite des mesures en
émission plan miroir a différentes énergies de photon, ou la direction balayée est exactement
la direction X, sans déviation (voir chapitre [7)).

Caractéristiques AF

Comme expliqué dans la section I'ordre AF se caractérise par le repliement de la
bande Y3 et par I'existence d’une bande Y4 supplémentaire au niveau du point M. La section
supplémentaire de la bande X3 est bien visible sur I'image enregistrée sur I’échantillon
de Cr recouvert de MgO. Néanmoins, elle n’est pas observée sur 1’échantillon de Cr nu.

9.2.3 Dispersion selon A

Des mesures en émission normale en polarisation s et p, et en émission plan miroir (010)
(polarisation p) a énergie constante (60eV) permettent de déduire la dispersion selon A
respectivement dans la direction hors plan et dans le plan. Selon les regles de sélection en
symeétrie, les bandes de toutes les symétries sont visibles en émission plan miroir et polarisation
horizontale (voir Tableau . En émission normale et polarisation p, seules les bandes A5 et
A1 sont visibles et en polarisation s seules les bandes As.

Caractéristiques paramagnétiques

Sur la Figure [9.5pb, en émission normale et polarisation verticale pour ’échantillon de Cr,
on identifie une bande unique tres plate prés du point I', que ’on reconnait comme la bande
As. Un décrochement abrupt est observé vers -1.1I'X, ce qui correspond a une énergie de
photons incident d’environ 30eV. Aux énergies de photon inférieures (pour kgp; <-1.1I'X), la
bande observée expérimentalement montre une déviation nette de la dispersion théorique de
la bande As.

En polarisation horizontale, on détecte de surcroit une forte intensité prés du niveau
de Fermi, constante en énergie de liaison. Nous aborderons en détail dans le chapitre
les propriétés des bandes de surface dont cette intensité est caractéristique. Nous reportons
également I’étude des mesures en émission normale sur I’échantillon recouvert de MgO au
chapitre
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FIGURE 9.5 — Structure de bande volumique pour I’échantillon de Cr nu obtenu par des
mesures a énergie de photon entre 20 et 120eV, en polarisation s, et a 150K (sauf I'image c).
a) Coupe (110) de la surface de Fermi et comparaison aux calculs de Laurent et al. [I4]. b)
Dispersion selon A et dispersion d’apres les calculs théoriques de Skriver et al. [I07]. c¢) et
d) Zooms de la dispersion de la bande Aj prés du point X, respectivement a 370K et 150K,
le gap en X est indiqué par une fleche bleue. e) Dispersion selon ¥ et dispersion théorique
(lattribution expérimentale des bandes est en rouge). f) Dispersion selon S (XR) ou le gap
est également indiqué et dispersion théorique.
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Sur les Figures et f en émission plan miroir, la bande Al est également identifiée,

dont l'intersection avec le niveau de Fermi forme un coin de l'octaedre d’électrons de la
surface de Fermi. La bande As n’a elle pas 'allure prévue par les calculs et observée en
émission normale. Au contraire de la dispersion plate de la bande Ag prés du point T', la
bande observée ici montre une inflexion vers des énergies de liaisons plus élevées. Cet écart
par rapport a la dispersion de la bande Ag est causée par la déviation de la direction de la
direction mesurée vers la direction X, ou existe une bande a forte dispersion vers les hautes
énergies de liaison (la bande ¥2). Comme expliqué au-dessus, la mesure a énergie de photon
constante ne fournit en effet pas une section plane de la ZB selon le plan (001) mais ce qui
ressemblerait plutot a une pellicule d’oignon, déviant vers des valeurs non nulles de kqg; .

Caractéristiques AF

En émission normale et polarisation s (sur I’échantillon de Cr nu), une observation plus
attentive de la bande Aj preés du point X (kg1 =-I'X) montre que celle-ci ne croise pas le niveau
de Fermi mais atteint une énergie de liaison minimale de 0.3 eV avant de s’éloigner du niveau de
Fermi (zoom en Figure ) De plus, une intensité caractéristique de I’existence d’une bande
A distincte de la précédente est observée preés du niveau de Fermi en X. Ces caractéristiques
expérimentales sont conformes aux calculs pour la bande As en phase AF. Celle-ci comporte
une portion inférieure et une portion supérieure séparées par un gap d’énergie. La détection de
la section inférieure de la bande As au-dela du point X serait aussi un fort indice de ’état AF
de la couche de Cr, n’était la forte déviation de la bande mesurée par rapport a la dispersion
théorique (que nous expliquerons au paragraphe suivant).

Le gap en énergie en X et le dédoublement de la bande Aj sont plus difficiles a observer
dans les scans a énergie de photons constante a cause de la déviation par rapport a la direc-
tion A décrite au paragraphe précédent. Néanmoins, sur les Figures et f, il est possible
de détecter autour du point X une intensité diffuse preés du niveau de Fermi qui peut étre
légitimement attribuée a la partie supérieure de la bande As.

9.3 Interprétation

9.3.1 Comparaison entre la structure théorique et expérimentale

Nos mesures expérimentales de la dispersion des bandes volumiques pour une surface de
Cr(001) montrent un bon accord qualitatif avec les calculs théoriques, a la notable exception
des énergies de liaison, largement surévaluées par ces derniers. Un coefficient correctif de 0.58
sur les énergies de liaison a donc été appliqué afin de permettre la comparaison des bandes
expérimentales et théoriques. L’écart en énergie entre mesures et calculs théoriques utilisant
I’approximation locale de densité (LDA) est en effet un probleme récurrent pour les métaux.
Nous avons rassemblé dans le tableau les données utiles concernant les énergies de liaisons,
vitesse de groupe au niveau de Fermi et dimensions de poches électroniques, déterminées grace
A Nnos mesures.

Les mesures en émission normale confirment l'existence de la bande volumique As, ex-
trémement plate, ce qui I'a fait confondre avec un état de surface par Klebanoff et al. [92],
erreur ultérieurement corrigée par Nakajima et al. qui ont montré sa dispersion pres du point
X [117].
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Bandes Direction dans | Dimensions Vitesse de
la ZB (A1) groupe a Ep
(10°m/s)
Bord de l'octaedre d’électrons | selon I'X 0.76 (0.76) 1.7 (1.9)
selon I'M 0.52 (0.54) 2.65 (2.65)
Bandes Représentation | Energie de liaison (eV) a 150K
Bandes volumiques Az et Ay | oy 0.68 (0.65-0.67)
Gap AF en X, bande inférieure | X5 0.30 (0.40)
Cap AF en X, bande supérieure | X 0.06 (0.10)

TABLE 9.1 — Caractéristiques de la structure de bande volumique mesurée pour le Cr(001)
nu (entre parentheses les valeurs pour le Cr/MgO), dimensions des poches électroniques de la
surface de Fermi, vitesses au niveau de Fermi, et énergie de liaison pour des points de haute
symeétrie.

Grace aux différentes polarisations disponibles de lumiere incidente, nous pouvons attri-
buer la symétrie 31 a la bande observée aux hautes énergies de liaison selon la direction ..
Des mesures précédentes par Johansson et al. [115] et Sakisaka et al. [I16] ont imputé a la
bande de symétrie 3o l'intensité observée a des valeurs d’énergie et de vecteur d’onde ana-
logues aux noétres, allant ainsi a I’encontre des regles de symétrie. Nous pensons néanmoins
qu’il s’agit bien de la bande ¥; (non détectée selon ces auteurs), d’une part parce que les
calculs de structure de bandes montrent que selon le choix effectué des parametres d’échange-
corrélation et les corrections appliquées au calcul, cette bande peut en effet se confondre dans
sa dispersion a la bande X, prés du point I' (voir les dispersions calculées par Kulikov et
al. [I19]). D’autre part, parce que 1’on observe son intersection avec le niveau de Fermi, qui
forme un c6té de 'ellipse de trous en M. Il est selon nous douteux qu’il s’agisse au contraire
de la bande X4, car celle-ci est une bande observée pour la phase AF, et que dans ce cas, la
poche électronique en M sur la surface de Fermi formerait un cercle (les dimensions selon I'M
et HM étant égales), et non une ellipse comme cela est observé.

Enfin, la derniere contradiction entre nos données expérimentales et les calculs théoriques
concerne l’allure de la dispersion en émission normale aux basses énergies de photons. Les
mesures a énergies de photons non fixées nécessitent, comme nous ’avons rappelé en section
la détermination du potentiel interne V. Nous 'avons fixé a Vy=11.4, en identifiant le
centre de symétrie de la bande As au point I' et 'emplacement de I'ouverture du gap au point
X. La dispersion expérimentale montre un tres bon accord avec I'allure théorique a partir du
point X mais montre une nette déviation juste avant celui-ci. Une évolution analogue a été
reportée par Nakajima et al. [II7]. A basse énergie d’excitation (30eV et en dessous ici), le
modele utilisé d’une bande finale d’électrons libres ne convient plus, comme cela a déja été
montré pour le Cr ou le Fe [IT1], [115]. A haute énergie d’excitation, comme en attestent nos
résultats, cette approximation donne de bons résultats, les bandes vides du matériau a tres
haute énergie pouvant en effet bien se déduire d’un repliement dans la zone de Brillouin d’une
bande d’électrons libres (dont le minimum est situé au bas de la bande de valence, c’est-a-dire
environ 7.4 eV sous le niveau de Fermi selon nos mesures). A plus basse énergie, les effets du
potentiel du matériau deviennent plus importants et les bandes vides dévient de ces bandes
théoriques. En particulier, la structure observée (le décrochement) peut étre imputable a
Iexistence de deux bandes possibles d’état final a cette énergie d’excitation, et au passage
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de 'une a l'autre. Il serait donc nécessaire au minimum d’utiliser en dessous de 30eV une
autre valeur de potentiel interne, pour calculer les vrais vecteurs d’onde de cette bande, qui
correspond plutdt a une section proche de I' de 'axe I'X. Pour cela, la connaissance précise
de la structure de bande vide vers 30 eV au-dessus du niveau de Fermi serait nécessaire (mais
n’est pas disponible dans la littérature).

Outre ces bandes volumiques, une partie de l'intensité présente sur nos cartographies n’a

pas été attribuée a des états volumiques. Nous y reviendrons dans notre étude sur la surface
de Cr(001) au chapitre

9.3.2 Magnétisme du Cr

En plus des études précédentes, nos travaux apportent des éléments supplémentaires sur
le magnétisme dans la structure de bandes du Cr.

Détection dans le Cr nu ou recouvert de MgO

Nous avons examiné dans notre étude deux couches minces de Cr différentes, I'une nue,
I’autre recouverte de MgO. La croissance de ces deux couches a été faite et contrdlée selon
les méthodes exposées dans le chapitre [§ (une faible distorsion tétragonale, de -3.3-107%, est
ainsi obtenue pour I’échantillon Cr/MgO). En conséquence, et selon les résultats du chapitre
ces deux couches doivent comporter une phase AF incommensurable (ODS se propageant
selon la normale au film) a la température de 150K, et une phase paramagnétique a 370K.

Intensity

FIGURE 9.6 — Spectre d’énergie au point X a T=150K extrait des mesures en polarisation s
et émission normale sur ’échantillon de Cr nu

L’échantillon couvert de MgO présente tous les signes d’un ordre AF : repliement de la
bande X3 (Figure ), ouverture d’'un gap en X selon A et dédoublement des branches de
dispersion selon XR, atténuation des sections “nestées” de la surface de Fermi (Figure )
L’échantillon de Cr nu, a priori identique pour ce que est de la structure volumique, présente
également ces signes a 1’exception notable de la branche supplémentaire de la bande 33, non
détectée sur nos cartographies. Bien que cette couche de Cr soit également sans aucun doute
en phase AF a 150K (présence du gap en X), il est possible que le "nesting" ne soit pas parfait
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selon toutes les sections de 'octaedre, ce qui expliquerait alors I’absence des bandes AF dans
ces directions. On rappelle en effet que les conditions de croissance engendrent une distorsion
tétragonale de la maille et un vecteur de propagation hors plan. Normalement, un seul vecteur
de "nesting" suffit & permettre ’emboitement de toutes les sections de 'octaedre d’électrons
et de trous, mais il se peut que dans notre cas, la distorsion de la maille empéche le couplage
de toutes les sections de l'octaedre.

Nos mesures ont permis de mettre en évidence et de quantifier le gap en énergie au
point X, les articles précédents n’ayant étudié que les gaps accidentels selon les directions X
[50, 169, 118]. Le gap en X n’étant pas situé au niveau de Fermi, il ne participe pas directement a
la stabilisation de 'ordre AF (car il n’y a pas de gain en énergie, les deux bandes électroniques
au niveau du gap étant pleines). Cependant, c’est également un marqueur de 'ordre AF, I’écart
en énergie des bandes au niveau de gap décroit jusqu’a la température de transition, ou le
gap disparait. A 150K, nos mesures dans le Cr nu l'estiment & 0.24 eV (gréace a la courbe de la
Figure , ce gap correspondant a I’écart minimal entre bandes Aj supérieures et inférieures
(Figure [9.5[1) et entre les deux paraboles S; et S dans la direction S (Figure [0.5f).

Persistance de ’ordre AF a haute température

Ce gap est toujours visible & 370K, comme le montre la Figure [0.5c, ot nous l'avons alors
estimé a environ 0.18eV. D’autres signes de l'existence d’un ordre AF a cette température
sont également détectés (repliement de la bande X3 dans I’échantillon couvert de MgO).

Il est peu probable que I’élévation de la température de transition soit imputable & une
phase commensurable, dont la température de Néel est souvent beaucoup plus élevée que
311K. En effet, nous n’avons jamais observé de telles phases magnétiques dans les échantillons
déposés et recuits selon la méthode utilisée pour tous nos films minces de référence. Certes,
le repliement double de la bande Y3 n’est pas observé (Figure , mais nous pensons que
Iélargissement thermique a 150K rend cette discrimination impossible. En outre, la largeur
respective selon Y de 'octaedre d’électrons et de trous mesurés par les intersections de la
bande Y3 avec le niveau de Fermi plaide en faveur d’un ordre incommensurable (voir Figure

). De cet écart de 0.11 Afl, I'on déduit un vecteur de "nesting" Q= = (1 4+ §)<001> avec
6 ~0.036. Cette valeur est cohérente avec la valeur rapportée pour le vecteur de "nesting" a
cette température (0=0.033) [50], sachant que le vecteur de "nesting" difféere en général du
vecteur de propagation.

La persistance d’un ordre AF incommensurable & haute température démontrée par les
mesures d’ARPES n’est qu’a premieére vue contradictoire avec les mesures macroscopiques
(résistivité, diffraction de rayons X et de neutrons) qui identifient dans nos films minces
des signes de transition a 311K et en-dessous. La photoémission résolue en angle étudie en
effet des échelles de temps et de distance (quelques couches atomiques) bien inférieures a ces
techniques macroscopiques. Il est possible que les moments locaux du volume restent corrélés
aux faibles échelles de temps et de distance des processus de photoémission. La persistance
d’un ordre AF pres de la surface semble étre un trait général des surfaces de Cr : Schéfer et
al. ont également montré que l'ordre AF persistait jusqu’a 440K pour la surface Cr(110). La
surface Cr(110) ne possédant, contrairement & la surface Cr(001), ni ordre ferromagnétique
de surface, ni moment exalté de surface, 'augmentation de T en surface ne devrait pas étre
liée & ce magnétisme de surface.
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Chapitre 10

Couche mince de Cr sous champ
magnétique

Les mesures magnétiques exposées dans le chapitre [8] ont montré la forte anisotropie ma-
gnétique présente dans nos couches, et son origine structurale par le biais de contraintes
épitaxiales. Nos échantillons sont donc monodomaines en ce qui concerne la direction de pro-
pagation de l'onde de densité de spin, mais poly-domaines pour la polarisation, en phase
transverse : les deux orientations [100] et [010] de S dans le plan sont équivalentes. Il 0’y a
en effet a premieére vue pas de différence structurale entre ces deux directions dans le plan et
I’on peut donc supposer que les domaines de polarisation des deux orientations sont énergé-
tiquement équivalents. Ainsi, de la méme maniére que pour un matériau ferromagnétique, il
doit étre possible de favoriser la croissance d’un type de domaine par rapport a l'autre, par
I’application d’un champ magnétique. Nous avons d’ailleurs décrit ’effet d’'un champ magné-
tique sur les domaines antiferromagnétiques dans le Cr volumique durant I’état de I'art, en
section Nous allons étudier dans cette partie la réponse en champ magnétique d’une
ODS transverse se propageant hors plan, et essayer de caractériser par ce biais les domaines
de polarisation dans nos couches minces de Cr. Notre moyen d’investigation pour cette étude
des domaines magnétiques est la diffraction de neutrons.

10.1 Expérience : retournement de domaines de polarisation
du Cr en couche mince sous champ

10.1.1 Configuration de I’expérience

Une couche mince de référence de 200 nm analogue a celles décrites dans le chapitre 8] est
montée dans un porte échantillon dédié permettant un coalignement de plusieurs échantillons
comme décrit au chapitre Le champ est orienté selon I'axe vertical, qui correspond a la
direction cristalline [010] du Cr. La bobine supraconductrice utilisée permet d’appliquer sur
I’échantillon un champ magnétique atteignant 135 kOe. Pour cette expérience de diffraction de
neutrons effectuée sur le diffractomeétre D23 de 'ILL, comme il a été fait usage d’'un détecteur
ponctuel, nous fournirons des coupes linéaires de ’espace réciproque et non des cartographies
(voir chapitre pour plus de détails).

Le protocole d’expérience consiste en des scans répétés de I'espace réciproque du Cr autour
des nceuds 100 et 001 selon la direction [001], pour des champs magnétiques appliqués de 0 &
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135 kOe, a laller et au retour. La mesure est faite a 150K, température suffisamment éloignée
de la température de Néel (pour que le moment volumique soit maximal), et suffisamment
au-dessus de la transition de spin-flip élargie (pour que ’ODS soit en phase transverse). Cela
correspond également a la gamme de température utilisée pour I’étude de ces phénomenes
dans la littérature (voir section[2.2.1). Une seconde série de mesures a été menée aprés montée
en température de 150K a 200 K, sous un champ magnétique de 135 kOe.

10.1.2 Ordre magnétique a champ nul

e Experimental points
Gaussian fits 10 +5 i
-==-Parasites

I 10-6

Intensity (unités arb.)

0.08

FI1GURE 10.1 — Scan obtenu par diffraction de neutrons sur une couche mince de 200 nm de
Cr a 150K. Il a été effectué le long de la direction [00L], prés du noeud 100 de ’espace
réciproque du Cr, et sommé pour les différentes valeurs de champs appliqué. Y figurent les 2
pics magnétiques et leur ajustement par une gaussienne (en bleu) ainsi que les pics parasites
(en vert) provenant de I’harmonique en A/2 du faisceau de neutrons.

Le balayage représenté en Figure [I0.1] est obtenu en sommant tous les scans effectués aux
différents champs autour du noeud 100. Cela permet d’identifier les pics magnétiques avec
une meilleurs statistique, en tirant parti du fait que la position des pics reste la méme a tout
champ et qu’il n’y a pas de brusque apparition ou disparition de pics. On identifie bien selon
[00L] les 2 pics satellites magnétiques en 10+0, pour §=0.0467 (soit Q=0.9533). Cette valeur
obtenue pour un film de 200nm est treés proche de la valeur mesurée pour le Cr volumique, plus
proche que celle de la couche de 85 nm dont I’évolution thermique est représentée en Figure
B.10] ce qui est cohérent avec leur différence d’épaisseur. Deux pics plus faibles sont observés
en position centrale du scan : ils proviennent des pics structuraux de MgO(220) et Cr(200)
diffractant avec une longueur d’onde incidente de neutrons deux fois plus faible. Dans cette
expérience, le filtrage de ’harmonique en \/2 de la longueur d’onde était en effet insuffisant.

Prés du noeud 001, un pic magnétique satellite en 0014-§ est détecté. Son intensité intégrée
correspond a peu prés au double de celle des pics 10£d (nous en verrons la cause plus tard).
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En phase transverse, 2 domaines de polarisation dans le plan selon [100] et [010] coexistent,
et l'intensité mesurée en 001+0 provient de tous les domaines de polarisation alors que celle
mesurée en 10£d provient uniquement des domaines de polarisation selon [010] (se référer au
Tableauen page. Aucun autre pic magnétique que les trois pré-cités n’a été détecté dans
nos scans autour des position 100 et 001 du réseau réciproque. Conformément aux mesures de
diffraction de neutron et diffraction synchrotron effectuées sur des couches minces analogues,
cet échantillon possede donc une phase d’ODS avec un unique vecteur de propagation selon
la direction hors plan [001]. A 150K et sous champ nul, subsiste une légere dissymétrie des
domaines de polarisation (environ 42% de domaines avec S selon [010]).

10.1.3 Evolution magnétique sous champ
Mesures a 150K

Par application d’un champ magnétique atteignant 135kQOe, on observe une diminution
significative de I'intensité des pics magnétiques 10£5 (de 60% a 135kOe) par rapport a leur
intensité & champ nul (voir Figure ) Le pic magnétique 001+¢ conserve, lui, la méme
intensité a tous champs (encart de la Figure ) D’apres ce qui a été dit précédemment,
I’ODS reste donc transverse avec une polarisation dans le plan a tous champs (car la popu-
lation des domaines de polarisation dans le plan reste constante). Par contre, la baisse de
Iintensité en 10+4 traduit une réorganisation des domaines de polarisation perpendiculaire
ou paralléle au champ, les premiers (S ||[100]) croissant au détriment des derniers (S |[[010]).
Le schéma en Figure [10.2b illustre ce phénomene.

a) Pics magnétiques(1 0 +/- 8)
3000 —— Montée en champ 7 b)
—C=— Descente en champ
2500 1 IH
()]
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p—-—
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2
c 6000
= 1000 001+8 1
Emoo
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500 2000
o T=150K | ]
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0 1

0 2I0 40 6I0 8I0 160 12I0

Champ appliqué (kOe)
F1GURE 10.2 — Evolution sous champ des intensités intégrées des pics magnétiques 1046 et
00140 (en encart). b) Schéma de la croissance de domaines favorisés par le champ (avec

S || H) dans notre film mince mono-@.

L’évolution de la population des domaines de polarisation parallele au champ est calculée
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d’apres Pintensité des 2 types de pics magnétiques et représentée en Figure[10.3h. La popula-
tion des domaines défavorisés par le champ magnétique est ainsi réduite de 42% a 17% pour
un champ de 135kQOe. La réorganisation des domaines magnétiques n’est donc pas compleéte,
et ce méme au champ trés intense de mesure. De plus, elle est hystérétique pour la montée
et la descente en champ, retrouvant néanmoins sa valeur initiale de 42% quand le champ est
ramené a 0 : il y a donc une certaine inertie en champ pour le retournement des domaines.

Mesures a 200 K

La seconde mesure a été effectuée aprés montée en température jusqu’a 200 K sous un
champ magnétique de 135kOe selon [010]. La population de domaines défavorisés par le
champ se trouve alors légérement réduite a champ nul par rapport a celle 4 150K : 35% au
lieu de 42%. Sous champ, on observe, comme & 150 K, une diminution de la proportion de
domaines défavorisés par le champ, celle-ci tombant & 10% sous 135 kOe. De facon manifeste, le
retournement est élastique en champ, sans hystérese marquée, contrairement & ’effet observé

a 150K (Figure [10.3b).
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Ficure 10.3 — Evolution en champ du pourcentage de domaines dont la polarisation est
paralléle au champs magnétique, ajustement par un modele d’activation thermique, et com-
paraison avec ’évolution observée pour le matériau volumique. a) Mesure a T=150K. b)
Mesure & T=200 K aprés montée en température sous un champ de 135 kOe.

10.2 Modele simplifié de retournement des domaines de pola-
risation

Pour interpréter nos mesures et en tirer des renseignements sur les domaines magnétiques
dans nos couches minces de Cr, nous exploitons un modele de retournement des domaines de
polarisation utilisé pour les mesures dans le Cr volumique. Nous le développons dans cette
sous-partie, étendant ainsi la description des domaines magnétiques effectuée dans la section
2.3] et examinons son application ainsi que ses limitations dans notre systéme.
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10.2.1 Energie magnétique d’un domaine

Pour le Cr volumique, Werner et al. ont développé un modele d’activation thermique qui
fournit une description phénoménologique du mouvement corrélé des moments magnétiques
sous champ magnétique [16, B32]. Ce modeéle permet de comprendre la réorientation de la
polarisation des domaines AF pour une ODS transverse (@ [|[001] et S dans le plan (001)) sous
un champ magnétique dans le plan. Celle-ci a été observée expérimentalement et interprétée
grace a ce modele par plusieurs groupes dans du Cr volumique [16, 19, B2, B35, 36, 411, 120],
et un bon accord avec I’évolution sous champ prédite par ce modele a été constaté. Par
rapport au modele phénoménologique considéré en partie [2.3], seuls sont considérés ici le terme
d’anisotropie d’ordre 4, rendant compte de I'orientation préférentielle de la polarisation selon
les axes [100] et[010] dans le plan, et le terme d’énergie magnétique provenant de l’application
d’un champ magnétique dans le plan. En supposant comme dans notre expérience que le
champ est appliqué selon la direction [010], on obtient l’expression suivante, 6 étant ’angle
de la polarisation avec la direction [100] :

1
E0) = Ksin?(26) — Q[XL cos® (0) + Xl sin? (0)) H? (10.1)
1 1
= Ksin? (20) + §AxH2 cos® (0) — §XLH2 (10.2)

K est la constante d’anisotropie biaxiale, x| et x| les susceptibilités magnétiques pour des
champs appliqués perpendiculairement ou parallelement au champ, et Ay est la différence,
positive, de ces susceptibilités. Comme décrit dans la section le terme de champ magné-
tique favorise une orientation de la polarisation a 90° du champ magnétique, du fait de cette
différence de susceptibilité. L’évolution de la densité d’énergie en fonction de 'angle 6 (par
rapport & l’axe [100]) forme donc deux puits de potentiel & =0 ou 90°, dont la profondeur,
égale & champ nul, provient de ’anisotropie cristalline. Quand un champ magnétique est ap-
pliqué selon [010], le puits de potentiel en §=90° se creuse progressivement alors que celui en
0° remonte en énergie. La barriere d’énergie a franchir pour passer de 'orientation 6=0° a
0=90° est donc plus faible que celle pour passer de 90° a 0°.

L’énergie d'un domaine de polarisation orientée a 6, de taille §V, vaut donc E(0)0V. Dans
ce modele pour le Cr volumique, des tailles caractéristiques de domaines de I'ordre 1076 cm?
(soit une taille latérale d’une centaine de nm) sont obtenues [19, 35, [36]. Ce volume élémentaire
0V correspond a des ensembles de spins cohérents susceptibles de se retourner grace a ’énergie
thermique (d’ou le nom du modele). L’énergie nécessaire sous champ nul pour retourner un
domaine de polarisation & 90° de ses voisins est Cq1€26V (avec Cj1, constante élastique et €
magnétostriction spontanée), et pour un volume élémentaire de 10716 cm?, cette énergie est
effectivement de l'ordre de kT [36]. Ces domaines d’activation thermique sont plus petits
que les domaines de polarisation, ne sont pas statiques mais susceptibles de fluctuer dans le
temps (par mouvement des parois), a moins que des défauts cristallins ne bloquent leurs parois
[19, 36]. Des zones de couplage faible entre les plans atomiques (plans nodaux de ’ODS, paroi
de domaines de distorsion) constituent des parois naturelles pour les domaines de polarisation,
avec un cofiit faible pour le déplacement ou la création de parois [19) 121]. Une description
plus approfondie des domaines antiferromagnétiques a été menée dans la partie [2.4

Ce modele d’activation thermique néglige le colit de création et de mouvement de parois
de domaines, une possible interaction entre les domaines, et suppose qu’une transition vers
une ODS longitudinale (avec S sortant du plan (001)) ou une réorientation de @ est bien plus
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coliteuse en énergie [38]. Dans ce cadre, la population en domaines d’orientation 6, d’énergie
E(6)dV est donnée par une distribution de Boltzmann.

10.2.2 Simplification dans le cas d’un systeme a deux états et intensité des
pics magnétiques

Afin d’obtenir une solution analytique simple, nous allons, & l'instar de Steinitz et al.
[36], nous placer dans le cas du systéme a 2 états, I'un correspondant & une polarisation
perpendiculaire au champ et 'autre a une polarisation parallele. Cela équivaut a considérer
que le terme d’énergie d’anisotropie cristalline dans 1’équation [I0.2] est beaucoup plus élevé
que les autres énergies caractéristiques du systémelﬂ Dans ces hypotheses de travail, et en
supprimant les termes constants d’énergie, ’énergie de chaque état est :

Egz = 0 (10.3)

1
= —§H2AX <0 (10.4)

La population des domaines défavorisés par le champ magnétique (§ I H ), donnée par la
distribution de Boltzmann sur ce systeme a deux états, s’exprime alors comme suit :

P |7 exp ( ST 7#0V/ (kBT)> (10.5)
exp (~Eg, g0V/ (k5T)) + exp (~Eg 0V/ (k5T)) |
1

" 1+ exp (H2AYSV/ (2kpT)) (106)

L’intensité des pics magnétiques observés par diffraction de neutrons est proportionnelle
au volume d’échantillon dans les phases correspondantes. Comme la taille caractéristique de
domaine 0V est supérieure & la longueur de cohérence du faisceau de neutrons, 'intensité
est constituée d’une somme incohérente sur ces domaines. En supposant par ailleurs que
I’amplitude de ’ODS reste constante sous champ, pour les pics magnétiques correspondants
a la polarisation défavorisée par le champ (selon [010]), I'intensité est donnée par :

2 - —
Loss(H) o |Miorss| Vol(S || H) (10.7)
M ? 4
‘ [OOHE‘“‘ 1+ exp (H2AX6V/ (2kpT))

(10.8)

V étant le volume total de I'échantillon, Vol(S || H) le volume de domaines avec S || H, et
M[gp1+6) 'amplitude de I'ODS de vecteur de propagation Q= (1+ 5)6[001]. Cette évolution et
le modele d’activation thermique permettent un bon accord avec les données expérimentales
pour le Cr volumique [32] [35] comme le montre la Figure et donnent pour celui-ci
des tailles de domaines d’activation 6V de l'ordre de 10716 cm3, pour les anisotropies de
susceptibilité mesurées expérimentalement (Ax=0.174 - 1075 emu/g [36]).

Il est & noter cependant que I’hypothese de déplacement et de création des domaines sans
colit en énergie est mise en défaut pour les échantillons comportant un important taux de

1. Approximation qui fonctionne bien, faute d’étre toujours justifiée, par exemple pour un matériau com-
prenant un taux élevé de centres de blocage [40].
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Fi1GURE 10.4 — Dépendance en champ de la réflexion magnétique correspondant aux domaines
défavorisés par le champ. Mise a 1’échelle pour différentes températures montrant le bon
accord avec le modele théorique d’activation thermique, et la diminution de I’anisotropie de
susceptibilité avec la température [32].

défauts cristallins, qui agissent comme des centres de blocage des parois de domaines. L’exis-
tence de contraintes inhomogenes et d’imperfections nécessite l'application de champs plus
élevés pour retourner la polarisation. Ainsi, la comparaison avec des échantillons & moindre
qualité cristalline représentée en Figure montre que le retournement de polarisation
y est plus difficile. Le chauffage sous champ en passant la transition de spin flip permet de
durcir certains centres de blocages des spins dans la configuration favorisée par le champ [35].
Werner et al. donnent une équivalence phénoménologique entre des contraintes de quelques
kg/mm? (soit quelques dizaines de MPa) et un champ de 32kOe [16].

10.2.3 Modele d’activation thermique étendu aux contraintes

Le modele d’activation thermique a été étendu par Pink et al. en prenant en compte 'exis-
tence de contraintes internes [39] afin d’expliquer les hystéreses (faibles) en champs observées
par mesures d’atténuation d’ultrasons [122] (et également en diffraction de neutrons, en atteste
la Figure ) Par rapport a celui-ci, les termes d’énergie magnétoélastiques (décrits dans la
sous-partie sont réintroduits dans le systéme de maniere simplifiée. L’interaction entre
les domaines de polarisation, provenant de la déformation anisotrope associée & une orienta-
tion de la polarisation et des contraintes exercées par les domaines voisins, rajoute un terme
d’échange dans 1’équation Un champ magnétique effectif supplémentaire provient par
couplage magnétostrictif, de la contrainte uniaxiale résiduelle. Celui-ci favorise une direction
de polarisation et réduit le mouvement de domaines par activation thermique. L’application
d’un champ magnétique renforcera le blocage des spins dans la direction préférentielle donnée
par les contraintes, ou devra contrebalancer les effets de ce champ effectif.
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FIGURE 10.5 — Ecarts au modele d’activation thermique : a) Evolution des pics magnétiques
correspondant aux deux types de domaines de polarisation en champ montant et descendant :
présence d’une faible hystérese [41]. b) Comparaison du retournement de polarisation pour
des échantillons a différents modes de croissance et taux de défauts [41].

10.3 Interprétation des données expérimentales

10.3.1 Réduction de la taille des domaines magnétiques dans les films
minces

Nous avons comparé en Figure les données expérimentales sur 1’évolution de la po-
pulation de domaine défavorisé par le champ pour notre film mince de Cr a 150K et pour
un monocristal de Cr a 140K [32]. Deux différences importantes apparaissent : le retourne-
ment est beaucoup plus progressif et nécessite des champs bien plus intenses, et 1’évolution
est fortement hystérétique pour la montée et la descente en champ. Ce dernier élément est
une indication forte du blocage de parois de domaines par des imperfections cristallines. Nous
avons cependant tenté une interprétation de nos données dans le cadre du modeéle simple
d’activation thermique qui vient d’étre décrit.

En ajustant celles-ci par une fonction :

+ Iy

I =
1+ exp (H?/H})

on obtient pour le coefficient H3=2kzT/Axd6V & 150K une valeur 97 fois plus élevée que
celle obtenue pour le Cr volumique a 140 K. En considérant que la susceptibilité magnétique
est identique dans les 2 systémes (Ax/p=0.174-10"%emu/g), la taille ajustée de domaine
d’activation dans ce film mince est §V=6.3 - 1078 cm ™3, ce qui équivaut & une taille latérale
de domaine de 18 nm (pour des domaines cubiques).

Les micrographies TEM présentées sur les couches minces (en Figure page montrent
que l'ordre cristallin est perturbé principalement dans le plan (001) du film, alors que dans la
direction hors plan la continuité des colonnes atomiques est assurée. Si 'on y ajoute 1’obser-
vation des phénomeénes de quantification des périodes de 'ODS dans I’épaisseur et I’absence
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de domaines en C}, I’on peut conclure que les domaines doivent s’étendre dans la direction
hors plan sur toute 1’épaisseur du film, c’est-a-dire plutét 200nm que 18 nm. La largeur du
domaine dans le plan s’en trouve réduite a environ 5.6 nm. Il est tres intéressant de remarquer
que cette largeur estimée est du méme ordre de grandeur que la distance inter-dislocations
mesurée a l'interface Cr/MgO (qui est de 4.5 nm environ, voir page [64).

L’on peut donc postuler que ce film mince comporte des domaines cohérents de spin (do-
maine d’activation thermique) beaucoup plus petits que ceux présents dans le Cr volumique,
dont la taille est limitée dans la direction hors plan par I’épaisseur du film, et dans le plan
du film par le réseau de dislocations d’interface. Ces domaines trés anisotropes (a cause de
lanisotropie de la qualité cristalline des films minces), correspondent aux colonnes observées
en Figure , page , entre les dislocations. Les dislocations coin peuvent accommoder un
changement d’orientation de la polarisation ou un éventuel changement de phase de ’onde de
densité de spin.

L’évolution plus progressive de la réorientation des domaines de polarisation observée dans
notre film mince provient donc de la perte de périodicité du réseau dans le plan (présence de
défauts d’interface), et de la taille finie du systéme pour la direction hors plan. Cependant, ces
défauts ne font pas que réduire la taille des domaines cohérents de polarisation, mais peuvent
aussi agir comme centres de blocage de moments magnétiques.

10.3.2 Effet des contraintes

Nous allons examiner comment 1’existence de contraintes résiduelles dans nos films peut
expliquer les deux phénomeénes qui sortent du cadre du modele d’activation thermique, a savoir
I’hystérese en champ, et la différence de comportement a 200K apreés montée sous champ.

Sources d’anisotropie locale dans le film mince de Cr

L’hypotheése de couplage magnétostrictif entre des domaines de polarisation peut étre
écartée comme explication de I’hystérese en champ, car celle-ci est absente a 200 K. Nous
allons donc chercher les causes de cette irréversibilité dans 'existence de contraintes résiduelles
inhomogenes. Les contraintes macroscopiques mesurées en rayons X (¢f section sont en
effet isotropes dans le plan pour les directions [100] et [010] et ne peuvent donc pas influencer
le retournement de domaines. Dans cet échantillon étudié par des mesures de transport dans la
section[8:3.1] les contraintes inhomogeénes ont été évaluées, par I’élargissement de la transition
de Néel, a 0.2 GPa. Une des sources de déformation et de contraintes inhomogenes est le réseau
de dislocations d’interface identifi¢ dans la section B.2.1]

Une dislocation coin crée un champ de déformation et de contrainte local (qui décroit en
1/r), rappelé en Figure pour une dislocation formant un plan supplémentaire normal
a x. La contrainte hydrostatique peut atteindre 2.4 GPa a 2nm du coeur de la dislocation,
et décroit & 0.48 GPa & 10nm (Figure [10.7) [59]. On remarque notamment une brisure de
symeétrie entre les directions dans le plan x et y : la contrainte o7 selon x, direction normale
au plan supplémentaire, est plus faible que la contrainte o9o selon y quelques soient les coor-
données dans le Cr par rapport au cceur de la dislocation. La situation sera inversée pour une
dislocation dont le plan supplémentaire est normal & . On en tire un terme supplémentaire
d’énergie magnétoélastique locale, de méme symétrie que ’énergie magnétique provenant du
champ (0 est ici I'orientation du moment par rapport a 1’axe [100]) :

E(7) = JS%(011(F) — 092(7)) cos® (6) (10.9)
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Composantes de déformation et de contrainte induites par une dislocation de type coin

C =b/[an(1—v)] et D =2uC.

Composantes cartésiennes

€11 = —C'sin (2 — 2v + cos 20) /r
€33 = C'sin0(2v + cos20) /r
€13 = (O cosfcos20/r

o1 = —Dsinf(cos 20 + 2)/r ﬂ*
g =—2Dvsinf/r i e

o33 = Dsinflcos26/r
o13 = Dcosfcos20/r

FiGURE 10.6 — Champ de déformation et de contrainte créé par une dislocation coin, avec r
et 6 les coordonnées par rapport au coeur de la dislocation, A\ et u les coefficients de Lamé, v
le module du Poisson et b la norme du vecteur de Biirgers de la dislocation [123].

ou J est un coefficient de couplage magnétoélastique positif [37, B8] (voir section , et
S est 'amplitude du moment local. Cela correspond, en analogie avec le modele de Pink et
al. décrit précédemment, & un champ magnétique effectif local, qui favorise une direction de
polarisation locale [39]. On obtient donc une énergie d’anisotropie locale liée aux dislocations,
dont on a donné ici un apergu (trés simplifié, car il faudrait prendre en compte 'interaction
entre dislocations comme effectué par Williams et al. [124]). Du fait de la décroissance en 1/r
des contraintes, les centres de blocage des moments se situent au plus pres des dislocations,
ou la contrainte est maximale. Entre ces zones de forte anisotropie, a distance suffisante des
dislocations, se trouvent des blocs de spin plus libres de se retourner sous champ par activation
thermique.

Il subsiste la question de savoir si cette anisotropie locale aux interfaces peut dicter la
polarisation sur toute ’épaisseur. Un autre effet des contraintes uniaxiales est de décaler la
température de Néel, qui est augmentée pour une expansion dans la direction de modulation
de I'ODS (la direction z dans notre cas). Cet effet peut étre localement tres important (il
provoque I’élargissement de la transition constaté en transport [124]. 1 apparait selon
la Figure [10.6] que les zones prés de l'interface connaissent une expansion selon la direction
hors plan, il est donc possible qu’a la transition de Néel, les domaines magnétiques (de po-
larisation) nucléent au niveau de interface, avant de s’étendre dans I’épaisseur du film. Si
la cohérence et l'orientation de ’ODS est conservée selon la direction hors plan du film (de
bonne qualité cristalline), un domaine de polarisation dicté par la contrainte locale d’une
dislocation d’interface s’étend jusqu’a la surface du film de Cr. Cela pourrait aussi expliquer
la légere dissymétrie constatée a champ nul a 150K, qui proviendrait de l'orientation des
marches atomiques du substrat de MgO ("miscut" du substrat).

Description phénoménologique du retournement dans une couche mince contrainte

Pendant la premieére mesure a 150 K, le champ intense appliqué permet non seulement de
retourner la polarisation de zones éloignées des centres de blocage formés par les dislocations,
mais aussi des moments en interaction plus forte avec ces centres de blocage. Un certain
nombre de moments plus liés aux centres de blocages restent dans leur état primitif & haut
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FIGURE 10.7 — Schéma d’une dislocation coin d’interface et contrainte hydrostatique autour
de cette dislocation (contrainte donnée en unités de MPax10 et distances en A) [59]

champ (formant notamment les 15% restants de domaines défavorisés par le champ sous
135k0e). Pendant la descente en champ, lorsque 1’énergie magnétique fournie par le champ
ne suffit plus & contrebalancer 'orientation préférentielle induite par la contrainte locale (les
centres de blocage), les domaines de polarisation se retournent et rejoignent leur configuration
d’équilibre en accord avec la distribution de contraintes inhomogenes dans 1’échantillon. On
revient donc & champ nul au méme pourcentage de domaines de polarisation selon [010]
qu’avant I'application du champ.

L’hystéreése en champ provient du retournement par le champ de moments en assez forte
interaction avec les centres de blocage. La force de rappel exercée sur les domaines de polari-
sation par les centres de blocage est donc plus faible lors de la descente en champ que lors de la
montée. Des champs plus faibles a la descente qu’a la montée suffisent alors a contrebalancer
I’anisotropie uniaxiale provenant des centres de blocage, affaiblis.

Durcissement magnétique

La montée en température sous 135kOe permet de mettre en évidence un phénomene de
durcissement magnétique des domaines (quelque peu similaire a celui évoqué par Steinitz et
al. [35]). Ce chauffage permet de bloquer dans la configuration favorisée par le champ, a 200K,
environ 7% du volume de I’échantillon, qui reste dans cette configuration méme apres retrait
du champ magnétique, ce qui donne alors un pourcentage de domaines S I Ha champ nul de
35% au lieu de 42% a 150K. Ainsi I’énergie thermique a dii jouer un role pour le durcissement
des domaines puisqu’a 150 K, "application du champ seul redonnant la méme distribution de
domaines aprés retrait du champ (42% de domaines avec S [|[010]).

Une différence frappante avec I’évolution observée a 150 K est ’absence d’hystérese en
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champ : cela peut se comprendre par le fait que les moments initialement partiellement blo-
qués par les contraintes et responsables de ’hystérése ont pu étre retournés et ancrés dans
I’orientation favorisée par le champ sous le champ maximal de 135kOe. Ainsi, le paysage en
énergie & la montée et a la descente en champ, pour les domaines de polarisation "libres",
est le méme. En outre, a cette deuxieme application du champ maximal, on parvient a un
pourcentage sous champ de domaines défavorisés par le champ de 10% plus faible qu’a 150 K.
L’échantillon s’approche d’une phase mono-S (et il est déja mono—@) sous champ.

10.4 Conclusion

Pour notre couche mince de 200 nm de Cr, nous avons montré qu’il est possible, de méme
que pour le Cr volumique, de réorienter la polarisation d’'une ODS transverse en appliquant
un champ magnétique parallelement & sa direction de polarisation. Cela va a I’encontre de
résultats reportés précédemment, mais dans lesquels des champs plus faibles sont appliqués
(40kOe et 75kOe), sur des films comportant plus de défauts (puisqu’ils comportent une phase
commensurable contrairement au nétre)[49, [60].

Un modele d’activation thermique rend bien compte de la croissance des domaines de po-
larisation perpendiculaire au champ au détriment de ceux a polarisation paralléle au champ.
Cependant, le retournement des domaines de polarisation défavorisés par le champ est beau-
coup plus difficile et progressif dans notre couche mince : il n’est encore que partiel sous
135 kOe de champ alors qu’il est complet sous 20 kOe dans le Cr volumique. Cela tiendrait a
une taille de domaine de moments cohérents beaucoup plus faible dans notre film mince (taille
latérale divisée par 10), et a I’existence de centres de blocage des moments (ce qui conditionne
la faible dimension des domaines dans le plan). Il s’agit donc la d’un conséquence de la taille
finie du systéme (étendue des domaines dans ’épaisseur), et de la moindre qualité cristalline
inhérente aux films minces (cf partie . Les dislocations d’interface sont a 'origine de ces
centres de blocage, en créant un champ d’anisotropie local pour les moments voisins, par effet
magnétostrictif. Ce phénomene de blocage de moments sur des défauts explique I’évolution et
I’hystérese en champ observés a 150 K et un phénomene de durcissement magnétique explique
I’évolution constatée a 200 K.

L’intérét des films minces pour ce probléeme est que 'on dispose de degrés de liberté
supplémentaires : il est possible d’influer sur la réponse en champ magnétique de 1’échantillon
en changeant la densité de centres de blocage ou le taux de moments bloqués par rapport aux
moments libres. En effet, la densité de dislocation d’interface peut étre modifiée en insérant
une couche tampon épaisse (d’or par exemple) pour assimiler le désaccord paramétrique entre
le substrat de MgO et le chrome et fournir un désaccord de parametre de maille beaucoup plus
faible entre l'or et le chrome (0.015%). Alternativement, employer un autre type de substrat
avec un désaccord paramétrique plus élevé ou plus faible permettrait également de moduler
la quantité de centres de blocage. En outre, en faisant croitre des couches plus épaisses, les
zones de moments bloqués (aux interfaces) constitueront une portion volumique plus faible,
a condition qu’on ne crée pas de défauts additionnels dans le volume de la couche.

Une piste alternative pour obtenir un échantillon mono-S et mono—@ serait d’exploiter
I'importance de 'anisotropie locale a l'interface pour l'orientation de la polarisation, en dé-
posant une couche assez mince de Cr sur un substrat comportant une densité de marches
atomiques élevée (due & un fort “miscut”).

La réorientation de la polarisation nécessitera cependant toujours des champs intenses,
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ce qui montre la faiblesse de ’énergie magnétique provenant d’un champ par rapport aux
énergies élastiques et magnétoélastiques en jeu dans ces films minces. Ainsi, en considérant
les champs intenses déja nécessaires pour obtenir un monocristal mono—@ par refroidissement
sous champ (c¢f sous-partie , il parait peu probable d’obtenir cet effet dans un film mince
a des champs raisonnables. Au contraire, les contraintes résiduelles fortes dans les films minces
rendent tres facile 'obtention d’un cristal mono—@ par refroidissement sous pression, comme
nous 'allons montrer au chapitre suivant.
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Chapitre 11

Le Cr sous contraintes

Nous avons examiné la possibilité de controler 'anisotropie magnétique de la phase d’ODS
par les conditions de recuit de nos couches minces. Pour cela, nous avons caractérisé structu-
ralement et magnétiquement 5 échantillons déposés dans les mémes conditions de dép6t mais
recuit a des températures différentes : non recuit, recuit a 450°C, 500°C, 650°C et 800°CE],
pendant des durées de recuit analogues.

11.1 Effet de la température de recuit sur les propriétés struc-
turales

Les couches d’épaisseurs comprises entre 150 et 200 nm ont été mesurées par diffraction
de rayons X a température ambiante, afin d’en déduire 'influence de la température de recuit
sur les caractéristiques structurales du film (contraintes, distorsion tétragonale, mosaicité. . .),
selon le protocole décrit dans la section Des mesures de transport en température per-
mettent de caractériser également la qualité électronique des films (par l'estimation du RRR,
voir section , ainsi que les contraintes inhomogenes présentes.

11.1.1 Amélioration des qualités cristallines des couches
Mesures de diffraction X & température ambiante

Une premiere constatation est 'amélioration de la qualité cristalline de la couche avec
l'augmentation de la température de recuit. Comme en atteste la Figure [II.1p, la largeur en
w de la raie 002 (qui donne la mosaicité du réseau) et sa largeur en 26 (caractéristique de la
longueur de cohérence du réseau) diminuent conjointement avec la température de recuit. Ils
atteignent une valeur seuil entre 650°C et 800°C de 0.2° pour la mosaicité et de 0.19° pour la
largeur en 26, signe que le recuit n’apporte pas d’amélioration considérable de la cristallinité
du réseau au-dessus de ces températures de recuit. Une température de recuit haute per-
met d’activer thermiquement la réorganisation du réseau grace & 1’élimination par diffusion
atomique de défauts cristallins dans la couche, ou grice a la relaxation des dislocations en
surface sous forme de marches atomiques. La qualité cristalline dans la direction hors plan du
réseau s’en trouve donc notablement améliorée, et dans la direction dans le plan, il se forme

1. Ces températures correspondent & un réglage de la puissance de chauffage et non & une mesure directe
de la température de ’échantillon qui dépend néanmoins linéairement de cette derniere.
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Aire du pic de diffraction

un réseau de dislocations d’interface afin d’assimiler le désaccord paramétrique de la couche
avec le substrat.
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FIGURE 11.1 — Influence de la température de recuit sur a) l'aire des pics de diffraction du
Cr b) les largeurs a mi-hauteur du pic 002 du Cr selon w et 26.

La Figure montre qu'une croissance significative de l'aire des pics structuraux est
observée en augmentant la température de recuit de 500°C a 800°C (dans les mémes configu-
rations de mesure et pour des épaisseurs de couches égales), celle-ci étant par ailleurs d’autant
plus marquée que la raie considérée est proche du plan (001) du film mince et éloignée de la
normale. La cohérence du réseau dans le plan s’améliore donc également grace au recuit, bien
plus que celle hors plan car elle peut excéder ’épaisseur de la couche, 200 nm, valeur limite
pour la longueur de cohérence normale au plan du film. Ainsi, méme si prés de l'interface,
la cohérence dans le plan est faible a cause du réseau de dislocations d’interface, a bonne
distance de l'interface, cette cohérence est considérablement renforcée. Il semble méme que
pour celle-ci, une augmentation de la température de recuit au-dessus de 800°C permettrait
une amélioration encore substantielle de la qualité cristalline de la couche.

Mesures de transport en température

Des mesures de resistivité en fonction de la température permettent d’obtenir une mesure
de la qualité électronique de la couche pour le transport électronique dans le plan, par le
coefficient RRR dont I’évolution avec la température de recuit est représentée en Figure[11.2h.
Celui-ci varie de maniére analogue a la largeur a mi-hauteur du pic structural 002, montrant
une nette amélioration & partir de 650°C. A 800°C, des couches d’une qualité supérieure a
toutes les autres couches minces reportées dans la littérature [45] 46}, [82] [I00], sont obtenues.

On peut également extraire & partir des données de transport mesurées pour les échan-
tillons recuits (450°C, 500°C, 650°C et 800°C) la température de Néel et son élargissement en
température. Une mesure de la contrainte inhomogene en est déduite, selon le rapport de pro-
portionnalité ATy /dP=51K/GPa, et est représentée en méme temps que 1'élargissement de
la transition dans la Figure [[I.2p. La largeur de la transition et les contraintes inhomogeénes
diminuent fortement a 650°C puis plus faiblement pour une température de recuit plus élevée
(les contraintes inhomogenes restent plus faibles que la pression équivalente comme nous le
verrons en Figure . Une forte corrélation (coefficient de corrélation de 0.992) existe entre
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FIGURE 11.2 — Evolution avec la température de recuit du RRR a) et de I’élargissement
thermique de Tx b), conséquence de la présence de contraintes inhomogenes.

I'inverse du RRR et la largeur de la transition magnétique. Tous deux ont la méme origine :
les déformations inhomogenes et défauts de la couche (& l'origine d’une mosaicité plus élevée)
occasionnent une distribution de température de transitions magnétiques mais constituent
aussi des centres diffuseurs pour le transport électrique & basse température.

Les effets de la température de recuit sont donc une amélioration globale du réseau cristal-
lin de la couche, et a cet égard, un recuit a température maximale parait optimal. Néanmoins,
c’est sans considérer le deuxieme effet du recuit, qui est le refroidissement subséquent sous
contrainte épitaxiale.

11.1.2 Effet du refroidissement sous contrainte
Caractéristiques d’une couche non recuite

Pour une couche non recuite (point & 30°C sur les courbes), la maille cristalline du Cr dans
le plan est partiellement contrainte par le réseau du substrat, et le parametre de maille dans
le plan prend une valeur intermédiaire entre le parametre de maille du Cr volumique et celui
du MgO. En conséquence, le réseau est contracté dans la direction hors plan (parameétre hors
plan inférieur au parametre volumique) et la distorsion tétragonale de la maille est fortement
négative (-0.48%). Le parametre moyen (donnant le volume de la maille) est supérieur au
parametre volumique du Cr, ce qui traduit un gonflement de la maille. Ces déformations a
grande échelle proviennent de I’étirement du réseau a l'interface provoqué par 1’épitaxie sur
le substrat mais aussi de la présence de défauts locaux dans la couche. A ces déformations
sont associées une forte contrainte dans le plan, de 1.4 GPa (induite par le substrat) et une
contrainte hors plan (qui pourrait étre liée au processus de déthE[), produisant une forte
pression équivalente.

2. De méme que les parameétres de croissance peuvent induire une contrainte soit tensile soit contractile
dans des films déposés par pulvérisation cathodique [55]
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FIGURE 11.3 — Influence de la température de recuit sur les parameétres de maille a) et la
distorsion tétragonale b) mesurés a température ambiante.

Contraintes dans les couches recuites

Si lon attendait un effet du seul recuit sur les parameétres de maille et contraintes (re-
présentés en Figure et , les parametres de maille devraient tendre vers leur valeur
volumique et les contraintes (et la pression équivalente) devenir de plus en plus faibles en
valeur absolue avec 'augmentation de la température de recuit. C’est effectivement le cas jus-
qu’a environ 700°C et I'effet de la température de recuit peut alors s’expliquer par la baisse de
la densité de défauts (lacunes, atomes interstitiels, dislocations) qui entraine une diminution
du gonflement de la maille. En outre, on constate également que la contrainte anormale hors
plan o,, observée en Figure est liée au dépdt de la couche (puisque maximale dans
la couche non recuite) et peut étre partiellement éliminée en augmentant la température de
recuit jusqu’a 500°C (elle stagne cependant pour les températures de recuit plus élevées). Cela
est cohérent avec les mesures de contraintes faites en température, qui montrent que celle-ci

reste constante (Figure , page .

Néanmoins, au-dessus de 700°C, le réseau se contracte par rapport au réseau volumique
(le parametre moyen du réseau amoyen st inférieur au parametre volumique), les contraintes
et la distorsion tétragonale changent de signe et augmentent en valeur absolue, en désaccord
avec un effet unique du recuit (Figures et ) Cela provient, comme déja mentionné
dans la section [8.2.3] du refroidissement aprés le recuit. En effet, pendant cette descente en
température jusqu’a la température ambiante, la déformation thermique de la couche de Cr
dans le plan est imposée par celle du substrat, plus épais. Or la déformation thermique du
MgO est plus élevée que celle du Cr, comme le montre la Figure La contraction du
réseau dans le plan occasionnée par cette descente en température est donc plus élevée que
celle qu’aurait subie un monocristal volumique de Cr. Cela engendre dans la couche une
contrainte dans le plan négative (en contraction) et une distorsion tétragonale positive qui
s’intensifient pendant la descente en température (comme le montraient les Figures et

page .
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FIGURE 11.4 — Evolution des contraintes dans le plan et hors plan a) et de la pression équi-
valente b) (& température ambiante) avec la température de recuit des couches

De plus, comme elle dépend de la descente en température effectuée, cette contrainte dans
le plan sera d’autant plus forte et négative & température ambiante que le refroidissement
s’est effectué d’une température de recuit plus élevée. Les parametres de maille et contraintes
mesurés a température ambiante proviennent donc de I'effet cumulé de baisse des déformations
et contraintes induit par le recuit a haute température, et de I’apport d’une contrainte dans
le plan en tension (qui provoque une diminution du volume de la maille) favorisé par un
refroidissement de la couche d’une température de recuit élevée.

Controler les contraintes et la distorsion tétragonale par la température de recuit

Nous avons donc montré qu’il est possible, grace a la température de recuit de la couche
apres croissance, de choisir la contrainte dans le plan a température ambiante et la distor-
sion tétragonale associée. On peut par exemple chercher & minimiser (en valeur absolue) les
contraintes dans le plan, il suffit alors de choisir une température de recuit de la couche de
Cr de 670°C environ ; ou chercher & minimiser la distorsion tétragonale (et se rapprocher d’un
réseau cubique), en choisissant une température de recuit de 610°C. De part et d’autre de
ces valeurs intermédiaires, des états de contrainte et des distorsion bien définis peuvent étre
obtenues par simple choix de la température de recuit. Il est par ailleurs particulierement
intéressant de controler la déformation de la couche a température ambiante, car la transition
de Néel s’effectue typiquement a ses abords, et que dans le Cr volumique (comme nous I’avons
rappelé en section I’état de contrainte a la température de transition dicte I'anisotro-
pie de la phase antiferromagnétique. Nous allons le prouver pour nos films dans la section
suivante.

Limitations de la méthode

Ces caractéristiques fonctionnent convenablement pour des films de Cr d’épaisseur ty-
piques entre 100 et 200 nm déposés sur les mémes substrats de MgO (la planéité de sa surface
peut influer sur la qualité de la couche) dans le méme bati ultravide, avec les mémes para-
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FiGure 11.5 — Comparaison des coefficients de dilatation thermique linéaire du Cr et du
MgO et évolution en température. Les traits en pointillés de différentes couleurs indiquent les
températures de recuit étudiées et les fleches schématisent la déformation thermique adoptée
pendant le refroidissement.

metres de croissance, et sur les mémes porte-échantillons (dont la qualité du contact thermique
a une forte influence sur la température de recuit effective du film).

Un désavantage d’une faible température de recuit est la perte de qualité cristalline asso-
ciée, démontrée en section précédente. La surface de la couche est également plus rugueuse,
les clichés RHEED montrant des raies plus larges et d’intensité moins homogene qu’a forte
température de recuit. Nous avons observé que pour une température de recuit de 450°C, cet
effet peut étre contrebalancé par une durée de recuit plus longue. Une légere diminution de
la mosaicité par rapport a celle mesurée pour des échantillons aux durées de recuit standard
est également observée. En tout état de cause, sur cet échantillon recuit a 450°C, les largeurs
de pics sont encore suffisamment faibles pour qu’il soit possible de ’étudier en diffraction de
neutrons, comme nous allons le montrer dans la prochaine section.
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11.2 Effet sur les propriétés magnétiques

Afin d’analyser les conséquences du choix de différentes températures de recuit et des
différentes distorsions tétragonales obtenues, nous avons examiné par diffraction de neutrons
trois échantillons différents parmi ceux présentés précédemment afin de déterminer leur phase
magnétique. Il s’agit des échantillons recuit a 650°C, recuit a 450°C, ou non recuit, dont nous
décrirons dans cette partie les structures en domaines magnétiques ainsi que les évolutions
thermiques. Il est a noter que la mesure en température se fait en montant a partir de la
température de mesure la plus faible, de 20 K.

11.2.1 Anisotropie des phases magnétiques
Couche recuite a 650°C

Les couches recuites a cette haute température sont les couches de référence dont nous
avons préalablement décrit la phase magnétique dans la section [8:4] Il s’agit d’une onde de
densité de spin incommensurable principalement transverse au-dessus de 80K, mais égale-
ment longitudinale en-dessous de cette température. Ces couches sont mono-domaines pour
le vecteur de propagation orienté hors plan, et bi-domaines pour la polarisation (orientée selon
[100] ou [010] en phase transverse). Aucune phase commensurable n'y est observée.

Au regard de la caractérisation structurale effectuée dans la partie précédente, il est inté-
ressant de constater que l'orientation de la phase magnétique est en accord avec la distorsion
de la maille structurale (d’apres la description de la section : le vecteur de propagation
est orienté selon la direction la plus longue, cgg1, et la polarisation selon les directions les plus
courtes, aigp et agio-

Couche recuite a 450°C

La couche recuite a plus faible température, 450°C, présente une faible distorsion tétra-
gonale négative mais aussi une moins bonne qualité cristalline, comme décrit dans la section
précédente. De ce fait, les pics structuraux et magnétiques sont d’intensité plus faible a épais-
seur de couche égale, ce qui signale des tailles cohérentes de domaines plus petites. Les pics
magnétiques sont donc plus difficiles a détecter par diffraction de neutrons pour cette couche.
Pour la clarté du propos, nous montrerons donc les cartographies de 1’espace réciproque
sommeées pour les différentes températures. Nous confirmerons ensuite la présence a chaque
température des différents pics magnétiques par la mesure de 1’évolution de leur intensité en
fonction de la température.

Les cartographies en Figures [11.6] représentent des coupes respectivement selon les plans
(001) et (010) du réseau réciproque pres du nceud 100. On y identifie 2 paires de satellites
magnétiques intenses, 1£500 et 1460 le long des directions [100] et [010] dans le plan, a priori
équivalentes. Une paire de satellites en 10£4 le long de la direction [001], moins intenses, est
également détectée sur les cartographies et c. Les évolutions thermiques des intensités
de ces pics, présentées en Figure [11.7] montrent que ces différents satellites sont présents a
toutes températures. Aucun pic commensurable n’est observé comme le montre I’absence de

pic 100 sur la cartographie [11.6p et de pic 001 sur la cartographie EL

3. L’intensité présente au centre de la cartographie |11.6b est un artefact qui provient de I’intégration
effectuée selon la direction [100] autour de K=0 pour obtenir cette coupe (010) : La forte intensité des pics
satellites 1 £6 0 voisins crée un intensité parasite.

106



1+6 00

160

K (u.rr.)

01-0

arasite

-

005 0 0.05
K (u.r.r.)

FIGURE 11.6 — Cartographies autour de la position 100 (coupes selon (010) et (001) en figure
a) et b) et autour de la position 001 c) du réseau réciproque (sommation sur toutes les
températures de mesure) pour la couche recuite a 450°C.
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FiGure 11.7 — Evolution thermique des pics magnétiques correspondant aux ODS se propa-
geant dans le plan a) et hors plan b) dans I’échantillon recuit a 450°C.

Cet échantillon possede donc une phase AF modulée (ODS incommensurable) et est multi-
domaine en @, le vecteur de propagation s’orientant préférentiellement dans le plan, mais aussi
en moindre proportion dans la direction hors plan. Les évolutions thermiques des intensités
des différents pics magnétiques, qui permettent d’évaluer le volume respectif de chaque phase
magnétique, sont représentées en Figures Pour les ondes de densité de spin se propa-
geant dans le plan, jusqu’a 120 K, 'intensité analogue des pics 1+£400 et —d01 indique une
coexistence de phases longitudinales et transverses. Vers 120 K, la décroissance du pic —01
est la marque d’une transition de spin-flip partielle, et au-dessus de cette température, la po-
larisation est principalement orientée selon la direction hors plan [001]. Les ondes de densité
de spin se propageant hors plan semblent exclusivement transverses (pics 00140 plus de deux
fois plus intenses que les pics 10+4), de polarisation dans le plan (001). La décroissance glo-
bale en température de I'intensité de ces satellites magnétiques qui se fait plus marquée vers
220 K indique que ces phases de vecteur de propagation hors plan possédent une température
de Néel plus faible que les phases de vecteur de propagation dans le plan, dont 'intensité des
pics magnétiques décroit peu jusqu’a 250 K.

Nous pouvons a présent tenter de corréler la structure magnétique plus complexe de cet
échantillon avec ces caractéristiques structurales. L’existence de phases d’ODS se propageant
dans le plan et de polarisation hors plan est en accord avec la distorsion tétragonale de
cet échantillon & température ambiante, inverse de celle de 1’échantillon précédent (vecteur
de propagation selon ajjgg) ou ajgiq), directions les plus longues, et polarisation selon ¢y,
direction la plus courte). Par contre, l’existence d’une phase d’ODS avec Cj hors plan est a
priori contradictoire avec la déformation de la couche, méme si cette phase existe en plus
faible proportion, et disparait a plus basse température que les autres.

Cette phase peut provenir de 'anisotropie magnétique en surface, qui favorise une orien-
tation des spins dans le plan, et donc un vecteur de propagation normal au plan en phase
transverse. Néanmoins, pour un film de 150 nm, cet effet de surface devrait étre assez faible
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par rapport a I’énergie magnétoélastique. Pour les couches de 30 nm du superréseau (de la
sous-partie , nous verrons que l'effet de 'anisotropie magnétique peut étre important.

En fait, la distorsion tétragonale relevée pour nos couches minces est mesurée a tempé-
rature ambiante. Or la contrainte en contraction dans le plan due au substrat s’exerce non
seulement pendant le refroidissement de la couche apres le recuit a haute température, mais
aussi pendant le refroidissement de la température ambiante a la premiére température de
mesure, 20 K. Ainsi, comme nous I'avons vu dans la partie[I1.1.2] pendant ce refroidissement,
le réseau se contracte dans le plan, ce qui a pour conséquence de diminuer sa distorsion té-
tragonale (en valeur absolue) sur cet échantillon, et donc de le rapprocher structuralement de
I’échantillon recuit a 650°C. Vue I’évolution thermique de la distorsion tétragonale rapportée
pour la couche de référence (Figure page , il est possible que celle de cet échantillon
s'inverse a 20 K par rapport a sa valeur a température ambiante. Cela explique pourquoi des
domaines de vecteurs de propagation orientés hors plan sont favorisés a basse température
et possédent une température de Néel plus faible (car ils sont déstabilisés par la déformation
structurale & haute température). L’intensité légeérement plus faible des pics magnétiques de
la phase se propageant dans le plan a tres basse température pourrait provenir d’une plus
faible taille de ces domaines, lorsqu’ils sont défavorisés par la déformation locale.

Echantillon non recuit
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FIGURE 11.8 — a) Cartographie autour de la position 100 du réseau réciproque (sommation
sur toutes les températures de mesure) pour la couche non recuite. b) Evolution thermique
du pic 100 pour I’échantillon non recuit.

L’étude par diffraction de neutrons de ’échantillon de Cr non recuit est rendue délicate
par sa faible qualité cristalline. A partir de la sommation des données prises a différentes
températures autour de la position 100 du réseau réciproque, la cartographie est néan-
moins obtenue : un seul pic est observé, au niveau du nceud 100. Aucun pic magnétique n’est
discernable autour de la position 001. On peut donc en déduire que cet échantillon comporte
une phase AF commensurable, dont les spins sont préférentiellement orientés dans la direction
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hors plan. Cette couche semble donc mono-domaine, de polarisation selon la normale au plan
[001], mais il est possible que de petits domaines de spins dans le plan existent, produisant
un pic magnétique trop faible pour étre détecté dans nos mesures. Dans cet échantillon, la
polarisation s’oriente donc selon la direction du réseau la plus petite (I’axe ¢), de maniére
cohérente avec la minimisation de I’énergie magnétoélastique.

L’évolution thermique relevée pour ce pic montre une croissance en température, s’ef-
fectuant environ entre 180K et 230 K. Elle peut étre attribuée soit & une augmentation en
température du moment magnétique AF, soit & ’élimination des petits domaines de polari-
sation dans le plan (de tailles trop petites par rapport a la longueur de cohérence), et a la
croissance de domaines plus grands de polarisation hors plan (occupant tout 1’échantillon).
Nous rediscuterons cet effet particulier des couches non recuites dans le chapitre

Controle de I’anisotropie magnétique par les conditions de croissance

La Figure récapitule les phases magnétiques majoritaires observées dans les trois
couches non recuite, recuite a 450°C ou 650°C. D’apres cette étude des phases magnétiques
des différentes couches, le choix de la température de recuit et la distorsion tétragonale cor-
respondante a température ambiante permettent bien de gouverner d’une part la phase ma-
gnétique du film : commensurable ou incommensurable, mais également 1’anisotropie de sa
polarisation et de sa direction de propagation, ainsi que sa nature mono- ou pluri-domaine.
On obtient ainsi une polarisation majoritairement hors plan pour de faibles températures de
recuit, et dans le plan pour les hautes températures de recuit. Il est aussi possible d’obte-
nir une forte anisotropie magnétique (ODS se propageant uniquement dans le plan ou hors
plan) en recuisant soit a basse température, soit a haute température. Alternativement, on
peut parvenir a une distribution équivalente des domaines en @), comme dans un échantillon
volumique non contraint, en recuisant 1’échantillon & température intermédiaire.

T,..=30°C T,..=450°C T,..=650°C

FIGURE 11.9 — Schéma des phases magnétiques observées dans les couches minces en fonction
de leur température de recuit.

Cette étude étend donc les observations et calculs théoriques menés sur les monocristaux
sous contrainte uniaxiale au cas des films minces sous contrainte bi-axiales (dans le plan) : la
phase magnétique observée est (sans doute) entierement cohérente avec I’état de déformation
a basse température, et partiellement cohérente avec celui mesuré a température ambiante.

Nous avons donc démontré qu’il est possible de controler facilement ’anisotropie magné-
tique de films minces antiferromagnétiques, comme dans les cristaux volumiques, méme si
c’est ici de maniere irréversible. Pour I'utilisation de films AF dans des dispositifs d’électro-
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nique de spin, maitriser I’anisotropie de l’ordre magnétique est un prérequis comme cela I’a été
pour les films ferromagnétiques. De plus, la possibilité de moduler la force de cette anisotropie
peut s’avérer intéressante pour ’étude de phénomenes de