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CHAPITRE 1

Introduction

1.1 Motivations de I’étude

Les premiers ordinateurs personnels sont apparus vers le début des an-
nées 70 et depuis, leur performance n’a cessé de croitre en suivant la « loi de
Moore ». Cette derniére « prédit » que le nombre de transistors d’un micro-
processeur double tous les deux ans. De maniére surprenante, cette prédiction
empirique s’est révélé exacte et, & mesure que la technologie a évolué, les
transistors ont diminué de taille et leur fréquence de fonctionnement a conti-
nuellement augmenté jusqu’au début des années 2000. On a alors commencé
a rencontrer des problémes majeurs, le plus important étant la densité de
puissance a dissiper due a 'augmentation de la fréquence de fonctionnement
conjuguée a la miniaturisation. C’est d’ailleurs pour cela que la fréquence de
fonctionnement n’a guére augmenté depuis une dizaine d’années afin de li-
miter la puissance dynamique — charge/décharge capacitive — & dissiper. Une
stratégie de type multi-coeur a permis de « respecter » la « Loi de Moore ». La
puissance statique n’a pas été un probléme majeur jusqu’aux récents niveaux
d’intégration qui ont fait décoller les courants de fuite [Kim 2003]. Plusieurs
stratégies ont été employées, d’autres étant encore au stade de recherche, afin
de répondre aux problémes induits par la miniaturisation. Parmi les plus ré-
pandues on trouve les matériaux high-x a forte constant diélectrique pour la
grille de transistor MOSFET, le Fin-FET, le FD-SOI, le silicium contraint, le
Spin-FET, etc.

A mesure que les problémes physiques s’accumulent, un changement de pa-
radigme pourrait aider I'industrie de ’électronique a franchir ces barriéres. On
parle maintenant de « Beyond CMOS »et de « More than Moore » [ITRS 2011]
pour désigner, respectivement, les composants et micro-architectures émer-
geants qui rompent avec la technologie actuelle, et 'intégration hétérogéne de
fonctions sur la méme puce (par exemple partie graphique/vidéo et wifi dans
les processeurs). Dans ce contexte actuel de rupture, malgré I’évolution pro-
digieuse des performances des ordinateurs conventionels (d’architecture dite
de type Von-Neumann), ces derniers sont toujours incapables d’exécuter cer-
taines taches aussi efficacement, tout en étant aussi économe en énergie, que le
cerveau humain. Par exemple, nous savons reconnaitre quasi instantanément
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une personne a la vue de son visage et ce, avec un cerveau fonctionnant a 10
Hz et consommant un taux de glucose équivalant a 25 W de puissance élec-
trique. Il serait donc intéressant de comprendre le fonctionnement du cerveau
afin de s’en inspirer pour concevoir des réseaux de neurones artificiels.

La biologie nous apprend que le cerveau est un organe singulier qui s’orga-
nise autour de 86 x 10° neurones en moyenne, chacun des ces neurones étant
connecté avec jusqu’a 10* autres neurones via des synapses — au nombre total
de 10'3 — selon une architecture donc massivement paralléle, c.f. figure 1.1.
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©
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210000000000
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FiGURE 1.1 - Quelques chiffres sur le cerveau humain. Source
hitp  ://www.scientificamerican.com/article.cfm ?id=mind-in-pictures-your-
brain-by-the-numbers
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Le fonctionnement du cerveau est complexe et nous ne sommes encore
qu’aux balbutiements de sa compréhension. Différentes techniques d’imagerie,
c.f. figure 1.2, permettent de cartographier les zones ou les neurones sont
sollicités lorsque le cerveau effectue une tache. Cependant I'activité électrique
globale du cerveau est pour l'instant impossible & suivre dans le détail.

TEP H,015* IRM BOLD IRM de diffusion

g fi
% | : s
eau radioactive X
repos

hémoglobine
ToxygEne

t

L2

activation
° accroissement » accroissement de débit » augmentation de la taille
de débit sanguin sanguin et oxygénation cellulaire et de la surface
» augmentation de la quantité ¢ diminution de la relaxation Iembeanaln
d’eau radioactive dans de U'eau dans et autour des » diminution de la diffusion
le tissu activé vaisseaux de U'eau liée aux membranes
eau radioactive eau “aimantée” eau cérébrale naturelle

FIGURE 1.2 — Quelques techniques d’imagerie fonctionnelle : a) Technique de
tomographie & émission de positon (TEP) en examinant I'augmentation du
débit sanguin via un traceur radioactif (HyO'®). b) Suivi de la consommation
d’oxygéne via la variation de la concentration en fer di a la déoxyhémoglobine.
¢) Suivi de la taille cellulaire et de la surface membranaire par mesure de la
diffusion de 'eau. Figures reproduites de la référence [Hertz-Pannier 2007]

Malgré cela il a été possible d’isoler 'activité électrique d’un neurone
unique grace au branchement d’électrodes in vitro et in vivo. En sondant son
activité électrique, il a été possible de comprendre quelques aspects de son
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fonctionnement. Ainsi dans un modéle de neurone biogique simple, le neu-
rone suit un schéma de type intégration/déclenchement. Lorsqu’il regoit des
messages, i.e. des impulsions électriques, venant d’autres neurones, il arrive un
moment ot son seuil de déclenchement est franchi et il envoie lui méme une im-
pulsion électrique vers tous les autres neurones auxquels il est rélié. Tandis que
la forme de I'impulsion de tension est toujours la méme, le train-séquence d’im-
pulsions correspond a toute une panoplie de motifs [Izhikevich 2004] comme
illustré en figure 1.4. Il existe beaucoup de modeéles de neurones biologiques
et actuellement, le plus complexe et proche de la réalité est celui d’Hodgkin-
Huxley qui prend en compte les échanges des différentes espéces a travers les
canaux ioniques.

f
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FIGURE 1.3 — Schéma d’un neurone avec ses connexions synaptiques vers
d’autres neurones. En rouge, un neurone pré-synaptique et en beige un neu-
rone post-synaptique. Les deux sont connectés par les synapses au niveau des
dendrites. Source : hitp ://www.cours-pharmacie.com/physiologie/systeme-
nerveux.html

Nous avons vu que la synapse est la jonction entre un neurone pré-
synaptique et un neurone post-synaptique. L’impulsion électrique provenant
du neurone pré-synaptique se propage le long de son axone pour arriver a la
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synapse qui le relie au neurone post-synaptique, c.f. figure 1.3. L’influx ner-
veux électrique y est converti en un signal chimique par la libération d’un
neurotransmetteur dans la fente synaptique. Les récepteurs du neurone post-
synaptique s’associent au neurotransmetteur et le signal chimique se trans-
forme en une nouvelle impulsion électrique.

(A) tonic spiking (B) phasic spiking (C) tonic bursting (D) phasic bursting
e
_linput de-cumrent _ = - _ -— =i -—
20 ms
(E) mixed mode (F) spike frequency (G) Class 1 excitable (H) Class 2 excitable
adaptation
T = i — - /j
1) spike latenc: J) subthreshold (K) resonator L) integrator
sl y h osclllauons (K kv
v L Saiet = —"—’Vt P/ \ A
QL e Il = =
(M) rebound spike (N} rebound burst (O) threshold (P) bistability
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L e Wt A’\i
1 — —.l! = N [N (-
(Q) depolarizing R) accommodation (S) inhibition-induced (T) inhibition-induced
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FIGURE 1.4 — Différents types de séquences d’impulsions. Figure reproduite
de [Izhikevich 2004]
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Si on fait ’analogie avec I’architecture classique des ordinateurs, les neu-
rones assument le role d’unité élémentaire de calcul tandis que les synapses
en constituent la mémoire. Une caractéristique essentielle réside dans le fait
qu’elles sont plastiques : leur conductance est modulable et autorise la régula-
tion de la transmission du signal électrique entre deux neurones. En pratique,
cela signifie que le réseau neurones + synapses est flexible, le cerveau est
ainsi capable d’apprendre, d’évoluer a mesure qu’il traite et enregistre des
informations. Cette plasticité s’applique d’ailleurs dans un sens large comme
le montrent les récentes découvertes concernant le comportement fonctionnel
du cerveau [Doidge 2008]. I a été par exemple rapporté un cas d’un danseur
qui, & la suite d'un accident vasculaire cérébral, fut diagnostiqué hémiplé-
gique sans chance de guérison. A force de rééducation intensive pendant un
an, il recouvrit I'usage de ses jambes et put & nouveau danser. A sa mort,
les examens médicaux ont permis de comprendre que ce fut 'adaptation de
zones conventionnellement dédiées & d’autres taches, qui ont fait retrouver
au danseur sa motricité. La capacité a rendre une zone multifonctionnelle est
aujourd’hui désigné comme la « suppléance corticale ». Ainsi, des expériences
ont montré qu’il était possible par le biais du toucher, avec des électrodes sti-
mulantes posées sur la langue par exemple, de littéralement « voir » des formes
simples [Kaczmarek 2003, Sampaio 2001], de lire [Bliss 1970, Craig 1981,
Loomis 1980] et de repérer dans 'espace [Jansson 1983, Lemaire 1999|. Tout
ceci est possible grace a la plasticité de la synapse.

pre ¢ frle

before post

F1GURE 1.5 — Illustration de la régle Spike Timing Dependent Plasticity. L'im-
pulsion post-synaptique sert de référence temporelle. L’axe des ordonnées in-
dique 'amplitude du changement du poids synaptique w. Figure reproduite
de http ://www.scholarpedia.org
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La régle Spike Timing Dependent Plasticity [Markram 1997, Bi 1998], une
des lois d’apprentissage existantes, controle la conductivité d’'une synapse de
la maniére suivante : les impulsions pré et post-synaptique modifient d’autant
plus la conductivité qu’elles sont temporellement rapprochées. Si I'impulsion
pré-synaptique arrive avant 'impulsion post-synaptique, la conductivité sera
augmentée et on parle de potentialisation synaptique. L’inverse se produit si
I'impulsion pré-synaptique parvient aprés l'impulsion post-synaptique et on
parle alors de dépression synaptique.

En plus de la plasticité de la synapse, le cerveau est comme nous 1’avons
vu doté d'un niveau de « cablage » hautement paralléle, contrairement a 1’or-
dinateur personnel qui traite I'information en série. Ce niveau de parallélisme
est encore inégalé méme pour les architectures spécialement congues tel que
le projet Blue Gene d’'IBM [IBM 2004]. Outre la rapidité et la tolérance aux
défauts, I'architecture massivement paralléle est particulierement adaptée a
certaines taches, autrement plus ardues pour une architecture classique Von-
Neumann, comme la reconnaissance de forme, le data mining — une projection
en 2020 prévoit un volume mensuel de publication de 40 zettaoctects (40 x
10%'!) de données sur internet [[DC-EMC 2013| — ou encore la recherche et la
reconnaissance de motif/schéma pour la classification de données.

Dés le début des années 40 les chercheurs tentérent ainsi de s’inspirer des
performances de notre cerveau. Les réseaux de neurones artificiels ont donc
été 'objet de recherches dans le domaine de 1’algorithmie afin de trouver des
méthodes d’apprentissage qui convergent vers la fonction voulue. Les com-
posants et les architectures furent aussi étudiés afin de produire des réseaux
de neurones artificiels mimant les caractéristiques que nous avons décrites
concernant le cerveau humain.

o Limitations Importance du R&
Théorie dues a nombres de couches eseaux
. “ »” ; profonds
Algorlthme perceptrons Réseau
récurrent
1940 1969 ~2006 2008 2009 2010
1 _ —

. . hase-chasngg
Implémentation ' QEaRC
matérielle .

memristor
1 synapse =
1 synapse ~ 10 transistors + SRAM “— 1 nano-composant

FIGURE 1.6 — Evolution de 'activité de recherche sur les réseaux de neurones
artificiels dans les domaines de I’algorithmie et de 'implémentation matérielle

Comme le montre la figure 1.6, 'activité de recherche sur les algorithmes
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d’apprentissage a été fortement ralentie apres la publication en 1969 du livre
« Perceptrons » par M. L. Minsky et S. A. Papert dans lequel ils stipulaient
que cet algorithme a une seule couche, le perceptron, ne pouvait réaliser la
fonction XOR. Cet prédiction a été incorrectement généralisée a tous les types
de réseaux de neurones artificiels et ce n’est qu’en 2006 que I'importance des
couches cachées, dans les réseaux a plusieurs niveaux, est mise en évidence et
permet de relancer 'activité de la communauté scientifique dans le domaine
de I'algorithme d’apprentissage. En paralléle, au niveau du composant, la sy-
napse est émulée par de petits circuits comprenant une dizaine de transistors
auxquels on adjoint de la mémoire qui contient le poids de la synapse, i.e. sa
conductivité, et la maniére dont il va évoluer, i.e. la régle qui régit sa plasticité.
De part leur taille micrométrique, ces circuits ont une capacité d’intégration
fortement limitée. Quant au neurone artificiel, il est aussi fabriqué a 'aide de
quelques transistors dans un montage qui fonctionne comme un intégrateur
et qui déclenche une impulsion de tension lorsque son seuil d’activation est
atteint. De part la surabondance des synapses dans le cerveau par rapport
aux neurones, c.f. figure 1.1, la conception d’un réseau de neurones artificiels
dense bute sur la conception d’une synapse artificielle compacte. Une élégante
réponse a ce défi technologique vient du travail de L. O. Chua qui prédit en
1971 [Chua 1971] P'existence d’un composant passif qu’il nomme memristor. Il
est défini comme une résistance dont la valeur M(q) est fonction de la quantité
de charges qui l'ont traversée. Ainsi la memristance M(q) s’exprime comme :

(q) = dc% = ‘Z/((tt)) (1.1)

®,, est le flux magnétique, q la charge élémentaire, V(t) la tension aux bornes
du memristor et i(t) le courant injecté a travers le composant. On donc peut
changer sa conductivité en controlant le courant qu’on lui applique et ce
comportement mime la plasticité synaptique. Cette catégorie de composant
« mem » s’étend aussi aux autres composants fondamentaux : memcapacitance
et meminductance.

Longtemps, I'identification du memristor a échappé a la communauté jus-
qu’au résultat du groupe de R. S. Williams qui démontre la fabrication du pre-
mier nanocomposant memristor identifié comme tel en 2008 [Strukov 2008].
On se rend alors compte que de nombreux systémes anciennement étudiés
se comportent comme des memristors et 1’activité de recherche autour de
ce théme explose [Lee 2011, Szot 2011, Nayak 2012, Hasegawa 2012, Jo 2010,
Kuzum 2011, Erokhin 2008, Alibart 2010, Alibart 2012, Zakhidov 2010,
Driscoll 2009, Jamaa 2009, Park 2010, Gergel-Hackett 2009, Kim 2009,
Ohno 2011|. En pratique, la synapse artificielle peut maintenant se réaliser
en un seul nanocomposant au lieu des 10 transistors + SRAM.
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Les réseaux de neurones artificiels & haute densité deviennent envisageables
et cela pourrait avoir un fort impact dans différents domaines scientifiques
comme la biologie/neurologie ou le traitement de l'information. Nous avons
vu que l'é¢tude du fonctionnement du cerveau s’effectue par imagerie fonc-
tionnelle — niveau macroscopique — et par I'’étude du neurone et de la sy-
napse individuelle — niveau microscopique — A trés long terme, les réseaux
de neurones artificiels pourraient servir d’outil de recherche au niveau « mé-
soscopique » afin de progresser dans la compréhension de notre cerveau. A
plus court terme, les réseaux de neurones artificiels permettraient de réaliser
des taches spécifiques en temps réel et de maniére trés économe en énergie,
a 'image du cerveau. L’intégration de ces réseaux de neurones artificiels sur
une puce unique meénerait vers des architectures hybrides ou ils serviraient
d’accélérateurs fonctionnels en paralléle avec une architecture classique Von-
Neumann. En effet, en dépit des prouesses dont il est capable, notre cerveau
ne calcule pas les milles premiéres décimales de 7 aussi rapidement qu’un
ordinateur.

Crossbar add-on
with intergrated |

memristive devices Vil
<”if:¢1?"€ o | P
! >
Conventional OFF f i i Viwrite
CMOS circuits state V: :
-Viu

Bottom Similar two-terminal
(nano)wire level memristive devices
at each crosspoint

FIGURE 1.7 — a) [llustration d’un empilement 3D avec la couche du bas faite
d’une technologie CMOS conventionelle et les couches supérieures composés
de memristors organisés en crossbar array. b) Dans une architecture crossbar
array, les memristors sont situés aux croisements des électrodes supérieures et
inférieures. L’écriture et la lecture d’un élément se fait idéalement par simple
sélection des électrodes correspondantes. ¢) L’état de résistance d'un mem-
ristor code l'information et la lecture se fait par mesure du courant. Figures
reproduites de [Yang 2012]

Du point de vue industriel, les memristors dans les réseaux de neurones
artificiels constituent un marché de niche. En revanche, au méme titre que
les mémoires a changement de phase (PCRAM pour Phase Change Random
Access Memory) et les mémoires magnétiques (STT-MRAM Spin Transfer
Torque Random Access Memory), les mémoires a base de memristors font
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partie de la classe des mémoires résistives, dite ReRAM (pour Resistive Ran-
dom Access Memory). Cette classe désigne une mémoire non-volatile dont
I’état de résistance code I'information et dont la lecture est non-destructrice :
elle est donc prometteuse comme remplacante de la mémoire vive. Au niveau
de I'intégration, le but recherché est d’empiler les éléments en trois dimensions
afin de diminuer les tailles et d’augmenter les performances (figure 1.7). Les
memristors sont ainsi agencés en crossbar array. D’autre part, le memristor
peut aussi servir d’élément de mémoire & plusieurs niveaux, ce qui permet
de coder plusieurs bits dans la méme jonction, d’ott un fort potentiel pour le
stockage de masse a haute densité de données [Jo 2009]). Le memristor peut
aussi réaliser des fonctions logiques classiques en consommant peu d’éner-
gie |Borghetti 2010, Kuekes 2005] car il sert aussi de mémoire non-volatile
stockant le résultat de I'opération. Il a aussi été montré que le memristor pour-
rait améliorer les circuits intégrés de type FPGA (pour Field-Programmable
Gate Array). Ce dernier est une unité de calcul reconfigurable beaucoup moins
flexible que le processeur CPU (Central Processing Unit) — on doit le program-
mer afin qu’il effectue la fonctionnalité voulue — mais beaucoup plus rapide.
La mémoire SRAM (Static Random Access Memory) du FPGA occupe beau-
coup de place et son remplacement par des memristors intégrés en 3D permet-
traient de diminuer la taille du FPGA et réduire fortement la consommation
d’énergie [Snider 2007] : on parle alors de FPNI (pour Field-Programmable
Nanowire Interconnect).

Le composant memristor va bénéficier de l'effort industriel pour ses ap-
plications dans le domaine des mémoires et des composants logiques. Nous
allons maintenant passer en revue les différentes classes de memristors exis-
tants, puis nous détaillerons les deux concepts originaux de memristor que
nous avons choisis d’explorer durant cette thése.

1.2 Etat de 'art sur les memristors

Toute structure dont la résistance varie en fonction d’une excitation
(champ électrique, température, champ magnétique, etc.) constitue un mem-
ristor [Chua 2011|. Le classement des memristors existants peut s’organiser
selon maintes maniéres et nous avons décidé de les trier en quatre catégories :
les memristors fondés sur des réactions d’oxydo-réduction (thermochimiques),
ceux basés sur des changements de phase (amorphe < cristallin), ceux utili-
sant des matériaux organiques et ceux exploitant des effets purement électro-
niques.
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1.2.1 Memristor & oxydo-réduction

Cette premiére catégorie rassemble une grande majorité de composants
memristor, la plupart employant des oxydes binaires, qui présentent diffé-
rents comportements dans leurs caractéristiques courant vs. tension. Les méca-
nismes en jeu sont complexes et dépendent principalement du champ électrique
et de 'augmentation de la température induite par effet Joule. Généralement,
si l'effet du champ électrique est dominant le memristor aura un fonctionne-
ment bipolaire et si l'effet de la température domine, le comportement sera
unipolaire. La famille de memristors a oxydo-réduction rassemble une grande
variété de systémes dont nous allons voir quelques exemples typiques.

1.2.1.1 Memristor bipolaire & commutation non-linéaire et conduc-
tion non localisée
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FIGURE 1.8 — Illustration des mécanismes physiques possiblement en jeu dans
le memristor de HP.

Le premier memristor identifié comme tel fut celui du groupe de R.
S. Williams des laboratoires Hewlett-Packard [Strukov 2008|. Leur systéme
consiste en une jonction Pt/TiOs_, /TiOy/Pt, comme illustré sur la figure 1.8,
qu’il faut « former » par une tension élevée afin d’obtenir une structure dont
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la résistance peut étre modulée. L’analyse de la mesure de courant vs. ten-
sion renseigne sur les phénomeénes intervenant dans la modulation de la ré-
sistance. L’état de basse résistance présente un effet redresseur qui oriente
I'interprétation vers une conduction a travers une barriére Schottky au niveau
d’une des deux interfaces électrode/oxyde. Dans leur premiére interprétation,
les auteurs décrivent une interface avec 1’électrode inférieure riche en lacunes
d’oxygéne en raison du recuit sous vide avec une pression partielle de Ny tan-
dis que l'interface avec 1’électrode supérieure ne présente que peu de lacunes.
L’interface riche en oxygéne constitue un contact ohmique tandis que 'autre
interface se comporte comme une barriére Schottky. L’application d’une ten-
sion fait dériver les lacunes d’oxygéne et module I'épaisseur de la barriére
Schottky [Yang 2008]. Par la suite, des comportements différents ont mis en
avant la complexité de ce genre de systéme. Les observations suivantes révélent
la présence de filament conducteur et soulignent I'importance des conditions
aux interfaces. Il n’existe donc pas de consensus

1.2.1.2 Memristor unipolaire : conduction localisée, filament mé-
tallique conducteur

Kwon et al. ont étudié la nature des filaments conducteur de leur sys-
téme Pt/TiO9/Pt [Kwon 2010]. Aprés I'étape de « forming », ils localisent
un filament et analysent sa structure par imagerie TEM & haute résolution
HRTEM. La phase identifiée est un oxyde cristallin appelée phase Magnéli
TiyO7 qui est conducteur dans le bulk. La caractérisation I(V) locale a I'aide
d’un STM confirme le caractére conducteur du nanofilament. La modulation
de résistance est attribué a la rupture des nanofilaments par effet Joule, le
comportement est donc unipolaire contrairement au cas de [Yang 2008].

1.2.1.3 Memristor bipolaire & commutation linéaire et conduction
localisée

Miao et al. ont étudié un systéme Pt/TaO,/Ta pour lequel une étape
de « forming » est nécessaire afin d’obtenir une résistance modulable. En
employant une technique de spectroscopie & modulation de conduction par
pression, combinaison entre un AFM et une mesure de transport, les auteurs
arrivent a localiser la zone dominante de conduction d’une jonction de 100
pum de diamétre. L’examen de la coupe par faisceau focalisé d’ions (FIB) rend
compte d'un filament conducteur d’une solution solide amorphe de Ta(O)
entouré d’une phase cristalline de o — T'ayO5 [Miao 2011|. Le comportement
memristif est interprété comme la modulation de la composition en oxygéne
du filament, la phase a — T'asO5 servant alors de réservoir d’oxygéne.
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M.-J. Lee et al. ont étudié un systéme Pt/TayO5_,/TaOq_, /Pt |[Lee 2011]
pour lequel la couche TayO5_, est isolante et TaO5_, est un mauvais conduc-
teur. Ils montrent entre autre que la bonne sélection des propriétés des couches
TayO5_, et TaOy_, aboutit a une endurance record > 10'2 cycles grace aux
faibles courants d’écriture. Leur étude met en évidence la formation de fila-
ments métalliques de tantale qui permettent de commuter la résistance de
la structure. En concevant une double jonction téte-béche, les auteurs par-
viennent & limiter fortement les courants de fuites et proposent un schéma de
sélection de cellule qui permet de s’affranchir de transistor de sélection ou de
diode. Ils mettent ainsi ’accent sur la fonctionnalité de mémoire RAM non
volatile de leur systéme et ils démontrent un fort potentiel d’intégration en
structure matricielle crossbar array.
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FIGURE 1.9 — Figure extraite de |[Lee 2011|. a) La différence de résistivité
entre TaysO5_, et TaO,_, est congue de sorte que le champ soit principalement
appliqué dans la région TasO5_,. En rouge, les filaments métalliques de tantale
sont responsable de la modulation de résistance. b) L’endurance démontrée
pour un échantillon de 30 x 30 um? fabriqué sous 3 % de pression partielle
d’oxygéne

1.2.1.4 Memristor bipolaire : conduction localisée, filament métal-
lique conducteur

Ce type de memristor, aussi appelé conductive bridging RAM (CBRAM)
ou atomic switch, a besoin d'une étape de « forming » mais la principale
différence avec les memristors précédemment décrits est qu’il exploite une
électrode active. Des composés métalliques a base de cuivre [Nayak 2012| ou
d’argent [Hasegawa 2012| composent 1’électrode active tandis que la contre-
électrode est électrochimiquement inerte — souvent du platine ou du tungsténe
par exemple — Un isolant électronique sert d’électrolyte solide, c.f. 1.10@.
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L’application d'un champ électrique permet de dissoudre 1’élément métallique
(Cu ou Ag) de I'électrode active par oxydation thermoactivée selon les réac-
tions :

Ag — AgT +e” (1.2)
Cu — Cu?t + 2e

Sous leffet du champ électrique, 'ion métallique dérive vers la contre-
électrode 1.10 sur laquelle il est réduit et cristallise en formant un
germe 1.10@. A partir de celui-ci, un filament métallique se propage pré-
férentiellement en direction de I’électrode active et la conductance augmente
progressivement. Enfin le filament connecte électriquement les deux électrodes
et la résistance sature & un niveau bas 1.10@. L’application d’une tension né-
gative permet de redissoudre électrochimiquement le filament 1.10@.

Current [HA]

FIGURE 1.10 — Mesure de courant vs. tension d’'une CBRAM avec composé a
base d’argent. Figure reproduite de [Valov 2011]

Du point de vue des réseaux de neurones artificiels, un régle d’apprentis-
sage prévoit un changement de poids synaptique sur le court et long terme.
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Il s’avére que les CBRAM reproduisent directement ces deux formes de chan-
gement de conductivité car tant que le filament n’a pas rejoint la contre-
électrode, sans application de tension les atomes vont lentement réagir pour
reformer le composé d’origine : ¢’est la potentiation & court terme. A I'inverse,
lorsque le filament court-circuite les électrodes, le changement produit une po-
tentiation a long terme 1.11. Une remise a zéro de la conductivité — donc du
poids synaptique — est possible par dissolution du filament.
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FIGURE 1.11 — Hlustration d'une CBRAM a base d’argent décrivant le chan-
gement du poids synaptique a court et a long terme par la progression du
filament métallique. Figure reproduite a partir de [Ohno 2011].

1.2.1.5 Memristor bipolaire : conduction uniforme, variation de
barriére Schottky

Jo et al. adoptent une approche qui consiste a doper l'isolant d’une struc-
ture de métal /isolant /métal avec un mélange d’argent et de silicium dont le
gradient de concentration est dirigé selon ’axe de croissance [Jo 2010]. Le com-
portement memristif est ainsi assuré par le controle du gradient lors du dépot
des matériaux et leur structure ne requiert donc pas d’étape de « forming ».

La zone de dopage peut étre divisée en une région richement dopée et
lautre pauvrement (c.f. figure 1.12), les deux zones étant séparées par un
front uniforme W. Sous le champ créé par 'application d’une tension, le front
va se déplacer en fonction de la polarité de la tension et la jonction verra son
conductivité augmenter ou diminuer (figure 1.13a). Ce groupe a non seule-
ment mis clairement en évidence le comportement memristif de leur synapse
artificielle mais, implanté dans un réseau dense de type cross-bar array avec
des neurones pré et post-synaptique, il a mis en évidence la plasticité de leur
synapse en régime d’excitation STDP [Jo 2010].
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FIGURE 1.12 — llustration du gradient de concentration d’argent et silicium.
La frontiére W sépare la zone richement et faiblement dopée.
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FIGURE 1.13 — a) Mesure du courant pour une tension de lecture constante.
En bleu, variation du courant en fonction du nombre d’impulsions positives
identiques (durée et amplitude). En rouge, a partir du dernier état, variation
du courant en fonction du nombre d’impulsions négatives identiques (durée et
amplitude). b) Variation du poids synaptique (conductivité) en fonction du
décalage temporel At entre 'impulsion pré et post-synaptique. Ce comporte-
ment hyperbolique est typique de la STDP.

1.2.2 Memristor & changement de phase

Les matériaux a changement de phase sont utilisés depuis longtemps dans
le domaine du stockage de données (CD, DVD, Blue Ray, etc.) ou ils servent de
support optique d’enregistrement. On exploite ainsi les modifications des pro-
priétés optiques selon que le matériau est en phase amorphe ou cristalline. Plus
récemment, des matériaux de type chalcogénure (typiquement GeyShyTes)
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sont trés étudiés afin de concevoir une brique de base pour une mémoire non-
volatile dont la conductivité dépend de la phase du matériau. La résistance de
la jonction est basse pour la phase cristalline et haute pour la phase amorphe.
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FIGURE 1.14 — Fonctionnement unipolaire d'un memristor avec matériau a
changement de phase.

Le changement d’état amorphe <> cristallin s’opére par la fusion du maté-
riau via effet Joule puis par le controle de la vitesse de refroidissement. Ainsi,
le passage amorphe = cristallin est réalisé par une longue et faible impulsion
de courant, alors que le passage cristallin = amorphe se fait par I'applica-
tion d’'une impulsion de courant bréve et de forte intensité. Deux remarques
apparaissent directement : le temps de refroidissement a une limite inférieure
irréductible pour bien faire cristalliser le matériau, cela implique une limita-
tion au temps de commutation ; I’effet Joule est indépendant de la polarité du
courant, le fonctionnement est donc unipolaire. Le comportement memristif
apparait en trouvant les amplitudes et les durées caractéristiques adéquates
pour les impulsions de tension [Kuzum 2011|. Le memristor a changement de
phase est déja implémenté dans des circuits fonctionnels d’analyse d’image en
temps réel [Suri 2012].

1.2.3 Memristor organique

Les matériaux organiques (Nanoparticule Organic memory Field Effect
Transistor, Carbon NanoTube Field Effect Transistor, Polyaniline, etc.) utili-
sés pour les memristors apportent de nombreux avantages en terme de facilité



18 Chapitre 1. Introduction

de fabrication (auto-assemblage, cott de dépot, densité) et de fonctionnalité
(interaction avec la lumiére par exemple). Alibart et al. utilisent un transistor
a effet de champ dont le canal de pentacene semi-conducteur est inscrusté de
nanoparticules d’or auto-assemblées [Alibart 2010].

NP, pentacene

= © 0 O =

Silicon dioxide

FIGURE 1.15 — Alibart

La conductance du transistor est modulée par la quantité de charges pié-
gées dans les nanoparticules d’or qui sont controlées par la tension de grille.
Leur dispositif reproduit trés bien le changement du poids synaptique mais
le comportement plastique n’est que de courte durée, car la rétention des
charges piégées dans les nanoparticules d’or est inférieure a quelques milliers
de seconde (<1 h).

Erokhin et al. [Erokhin 2008] ont congu une structure planaire de type mé-
tal/Polyaniline (PANT)/métal avec une micro-piste d’oxyde de polyéthyléne
dopée au perchloride de lithium (PEO). Cette derniére sert d’électrolyte pour
les réactions d’oxydation et de réduction de la polyaniline qui, selon son état,
subit des changements drastiques de conductivité. La rétention dans ce dis-
positif est excellente (> 10 ans) de par la cinétique lente de la thermochimie
des formes réduites et oxydées.

1.2.4 Memristor électronique

Les types de memristors électroniques sont peu nombreux mais particu-
lierement attrayants car ils sont fondés sur des effets purement électroniques,
promettant de bonnes performances en terme d’endurance et de rapidité. Pi-
ckett et al. ont con¢u un memristor utilisant un isolant de Mott et ils ont réussi
a développer un neuristor, analogue électronique du neurone, en utilisant deux
memristors [Pickett 2012|. Chen et al. ont étudié les matériaux desordonnés,
verre ou cristal isolant avec diverses fractions d’inclusions métalliques, dont
'état isolant est expliqué par la « localisation d’Anderson » [Anderson 1958].
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Une transition métallique est possible proche des seuils de percolation mais
aussi lorsque les dimensions du systémes sont inférieures a une certaine « lon-
gueur de diffusion ». Pour des systémes dont cette longueur est proche des
dimensions du systéme, il est possible d’induire graduellement la transition
métallique par 'application d’une tension [Chen 2011].

Les deux types de memristors que nous avons étudiés sont fondés sur les
concepts de mémoires binaires STT-MRAM (Spin Transfer Torque Random
Access Memory), en développement commercial, et de FTJRAM (Ferroelec-
tric Tunnel Junction Random Access Memory), concept trés prometteur de
mémoire émergente. A chaque fois, I'idée est d’exploiter la configuration en do-
maine des couches actives [Wang 2009b, Grollier 2010, Bibes 2010| afin d’at-
teindre un continuum de niveaux intermédiaires de résistance entre les états

ON et OFF.

1.2.4.1 1° concept proposé : Memristor spintronique

Le memristor spintronique utilise la brique élémentaire de la STT-MRAM,
la jonction tunnel magnétique (JTM), qui consiste en une couche mince iso-
lante prise en sandwich entre deux couches minces ferromagnétiques. Le trans-
port se fait par effet tunnel et, en fonction de 'orientation relative des ai-
mantations des deux électrodes, la résistance sera haute pour la configuration
anti-paralléle (AP) ou basse pour la configuration paralléle (P). L’information
est donc codée dans I'état d’aimantation.

(a) ————— b) —
360 1 360} H=0
S AP S AP
@® 300 © 300f
o &} \ w
C ? ¢ c ‘
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(7] (2] ‘ ‘
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1801 180} ‘ |
P P
150 -100 -50 0 50 100 1 0 1

magnetic field (Oe)

dc current (mA)

FIGURE 1.16 — a) Mesure résistance vs. champ magnétique. b) Mesure résis-
tance vs. courant DC. La TMR est d’environ 90 %

Classiquement l'orientation des aimantations des électrodes est controlable
par I'application d’un champ (figure 1.16a), mais l'effet de transfert de spin au-
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torise cette manipulation par l'injection d’un courant (figure 1.16b). S’affran-
chir de T'utilisation d’'un champ magnétique permet de réduire de nombreux
problémes comme la consommation, diaphonie, intégration, etc. On définit la
magnétorésistance tunnel (TMR en anglais pour Tunnel MagnetoResistance)
comme :

TMR = Rap = Rp (1.4)
Rp
R
— il ———=
_—’
— . t
|0 Exo LI
i R
,ﬁ, CHEE
R
—— ol ==
——
L L 24_5 [l t
0 X, X, L

FIGURE 1.17 — Schéma de concept : la résistance de la structure dépend de la
position de la paroi qui est initialement stabilisée a la position zy. Le dépla-
cement de la position xy vers x; induit une augmentation de la résistance. A
I'inverse, le déplacement dans ’autre sens de la position x; vers la position o
induit une baisse de résistance. L’effet memristif est alors obtenu en contrélant
la position de la paroi

R ap est la résistance dans I’état anti-paralléle et Rp est la résistance dans
I’état paralléle. En soit, une JTM consitue un memristor a deux niveaux.
Les niveaux intermédiaires de résistance entre Rap et Rp sont accessibles
en créant une configuration magnétique non uniforme dans 1’électrode libre,
i.e. une structure d’aimantation multi-domaine. Un domaine magnétique est
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une région dans laquelle I'aimantation est uniforme. Une paroi de domaine
magnétique est la zone de transition entre deux domaines.

Le schéma 1.17 représente une structure magnétorésistive vue de coté.
L’électrode de référence, en rouge dans le schéma, a une aimantation fixe.
L’électrode du haut, en bleu/vert sur le schéma, contient une paroi de sorte
que la résistance de la jonction s’exprime simplement comme :

T

R:Rp+(RAP—RP)L

(1.5)
x est la position de la paroi, Rp et R p sont les résistances dans les états d’ai-
mantations uniformes respectivement paralléle et antiparalléle, et L est la lon-
gueur de la structure. L’effet de transfert de spin permet aussi de déplacer une
paroi magnétique |Grollier 2003, Klaui 2003]. Le sens de déplacement dépend
de la polarité du courant ¢ et la distance parcourue dépend du temps At d’ap-
plication du courant, c.f. figure 1.17. Lorsque la paroi se déplace, un domaine
s’agrandit et 'autre se réduit de sorte que la modification de la proportion
des régions paralléle et antiparalléle entraine un changement de résistance AR
suivant 1.5. La variation de résistance dépend de la quantité de charges injec-
tées dans la structure : Ax x AR « tAt « ¢, quantité de charges injectées.
On obtient donc par définition un memristor avec : V(t) = Rgpin(q)i(t).

1.2.4.2 2°"¢ concept proposé : Memristor ferroélectrique

Le memristor ferroélectrique repose aussi sur 1'utilisation d’une jonction
tunnel mais, a la différence du memristor spintronique pour lequel la couche ac-
tive est I’électrode magnétique, on utilise ici une barriére tunnel ferroélectrique
comme couche active comme illustré sur la figure 1.18. Un matériau ferroélec-
trique présente une polarisation électrique spontanée qui peut étre manipulée
a 'aide d’un champ électrique. Si les électrodes sont asymétriques, la résis-
tance tunnel peut varier de plusieurs ordres de grandeur selon 'orientation de
la polarisation électrique |Garcia 2009, Gruverman 2009| comme illustré sur
la figure 1.26b) : c’est leffet d’électrorésistance tunnel ou TER (pour Tunnel
ElectroResistance en Anglais). L’amplitude de 'effet de TER est définie par :

TER — ROFF_RON

oo (1.6)

Rorr est la résistance haute et correspond a la polarisation saturée pointant
vers une électrode. Ron est la résistance basse et correspond a la polarisa-
tion saturée pointant vers l'autre électrode. Comme pour le memristor spin-
tronique, le concept de memristor ferroélectrique tire partie de la structure
multi-domaine de sa couche active, ici la barriére ferroélectrique. Comme les
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parois de domaines ferroélectriques sont bien plus petites que les parois ma-
gnétiques, typiquement de ’ordre de grandeur de quelques mailles atomiques,
le comportement memristif est obtenu en retournant progressivement la pola-
risation électrique par nucléation et /ou expansion de plusieurs nano-domaines
(c.f. figure 1.18b). On accéde ainsi aux niveaux intermédiaires de résistance
entre les deux états uniformes de polarisation OFF et ON. La variation de
résistance est une fonction de 'amplitude V de I'impulsion de tension et de
sa durée A t d’application. La résistance est alors une fonction de la quantité
q de charges injectées : V(t) = Ryerro(q)i(t)

a) b) <)
et T ———

FIGURE 1.18 — Schéma de concept : Etat de polarisation saturé vers le haut (a)
ou vers le bas (c). Les états intermédiaires sont obtenus grace a la configuration
multidomaines (b).

Ce manuscrit est divisé en deux parties traitant séparement le memris-
tor spintronique puis le memristor ferroélectrique. Chaque partie fera 1'objet
d’un bref rappel des notions de base indispensables puis nous présenterons
les résultats expérimentaux et nous discuterons de leur interprétation. Nous
détaillerons enfin les voies & explorer afin de finaliser de véritables composants
memristors.



Premiére partie

Memristor spintronique
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Dés 1936, N. F. Mott suggére que les propriétés de transport des mé-
taux de transition ferromagnétique devraient dépendre du spin des électrons
injectés [Mott 1936]. Par la suite, I'intuition de Mott a été démontrée expé-
rimentalement et décrite théoriquement [Fert 1968, Loegel 1971, Fert 1971,
Fert 1976]. Plus tard, il a été montré que la résistance d’une couche mince de
permalloy, dont I’aimantation est uniforme, change en fonction de I’angle entre
'aimantation et la direction d’injection du courant [McGuire 1975] : c’est ef-
fet de magnétorésistance anisotropique ou AMR, (pour Anisotropic Magneto-
Resistance en anglais). La variation de résistance est trés faible mais en 1988,
grace aux avancées dans le domaine de la nanofabrication, il a été possible de
concevoir des hétérostructures avec des épaisseurs compatibles avec ’ordre de
grandeur des longueurs de diffusion de spin. Cela a permis la co-découverte de
effet de Magnétorésistance Géante ou GMR en anglais (pour Giant Magneto-
Resistance) par Albert Fert [Baibich 1988| et Peter Griinberg [Binasch 1989).
En plus de débloquer un verrou technologique dans le domaine du stockage
de données, un champ entier de recherche s’ouvre : c’est la naissance de la
spintronique. Les composants actuels exploitent encore un autre type d’effet
magnétoresistif appelé magnétorésistance tunnel ou TMR (en anglais pour
Tunnel MagnetoResistance) dont I'amplitude est plus forte que celle de la
GMR. La structure classique GMR ou TMR la plus simple consiste en un em-
pilement de deux couches minces magnétiques séparées par une couche mince
métallique (dans le cas d’une jonction type GMR qu’on appelle aussi vanne
de spin) ou par une couche mince isolante (dans le cas d’une jonction tunnel
magnétique TMR). Les propriétés de transport dans ces jonctions tunnel sont
trés variées et leur étude approfondie dépasse le cadre de ce travail. Des réfé-
rences exhaustives pourront étre trouvées dans le livre [Tsymbal 2011] ou la
revue [Swagten 2008| par exemple.

En pratique, nous avons vu qu’'une JTM présente une résistance haute ou
basse en fonction de l'orientation relative de I'aimantation de ses deux élec-
trodes magnétiques. La manipulation de 'aimantation requiert classiquement
I’application d’un champ magnétique et pose donc de nombreux problémes
(cross-talk, consommation, intégration limitée, etc.) en terme d’applications
lorsqu’on tente d’employer ce genre de jonctions comme éléments de mémoire.
En revanche, elles font d’excellents détecteurs de champ magnétique et servent
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ainsi dans la téte de lecture des disques durs. L’intégration du memristor spin-
tronique dans des réseaux de neurones artificiels denses nécessite un controle
de I'aimantation sans champ magnétique. Suivant notre concept de memristor
spintronique, il est alors nécessaire de déplacer une paroi magnétique a l'aide
d’un courant. C’est pourquoi nous allons d’abord nous attarder sur une bréve
description de la paroi magnétique puis, nous nous concentrerons sur 'effet de
transfert de spin qui nous autorise & manipuler ces petits objets magnétiques.

1.1 Propriétés des parois de domaine magné-
tique

En préambule, nous faisons remarquer que nous utiliserons parfois indiffé-
remment les termes d’aimantation (pour indiquer le moment magnétique) et
spin (pour indiquer le moment de spin) afin de ne pas alourdir le texte. Les
deux définitions sont équivalentes mais il convient de rappeler que le vecteur
de moment magnétique M est défini comme le moment magnétique par unité
de volume et qu’il est de sens opposé au spin local :

M=—y—§ (1.1)

h est la constante réduite de Planck, a le paramétre de maille et ~y le rapport
gyromagnétique et S le spin local.

1.1.1 Types de paroi existantes

Nous avons vu qu’une paroi est la zone de transition entre deux domaines
magnétiques, ces derniers étant définis comme les régions ot 'aimantation est
uniforme. Dans un barreau en couche mince d’'un matériau ferromagnétique
comme le permalloy, I’aimantation des domaines est souvent contrainte dans
le plan de la couche et le long de la plus grande dimension. L’aimantation des
domaines peut soit pointer vers la paroi, on parle alors de paroi head-to-head
comme indiqué sur la figure 1.1a, soit pointer dans I'autre sens, on parle alors
de paroi tail-to-tail, c.f. figure 1.1b | ou encore pointer dans le méme sens, on
parle alors de paroi a 360°, c.f. figure 1.1c.

La rotation de l'aimantation, i.e. la structure micromagnétique de la
paroi, s’effectue de maniére continue et correspond a des schémas bien
connus [McMichael 1997, Nakatani 2005]. Ainsi, on distingue deux types de
structures : la paroi vortex et la paroi transverse (c.f. figure 1.2). La rotation
de I'aimantation peut s’opérer dans différents plans suivant les matériaux uti-
lisées et le type de structures élaborées.
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FIGURE 1.1 — Schémas des types de paroi de domaine magnétique pour un
matériau & aimantation planaire. a) Paroi head-to-head b) Paroi tail-to-tail c)
Paroi a 360°

a)

AN

FIGURE 1.2 — Schémas des structures internes de paroi head-to-head pour un
matériau & aimantation planaire. a) Paroi transverse de Néel : L’aimantation
tourne dans le plan qui contient l'aimantation des deux domaines. b) Paroi
vortex : L’aimantation s’enroule sur elle-méme dans le plan. Au niveau du
centre de la paroi 'aimantation est perpendiculaire au plan qui contient les
aimantations des deux domaines.

Comme illustré sur la figure 1.2 pour un matériau a anisotropie planaire
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(IMA pour In-plane Magnetic Anisotropy), une paroi transverse de Néel voit
ses moments magnétiques locaux tourner dans le plan de la couche mince.
Une paroi de Bloch voit ses moments magnétiques locaux tourner dans le
plan perpendiculaire mais cette configuration est souvent impossible dans une
couche mince en raison du fort champ démagnétisant qui serait induit. Quant
a la paroi vortex, elle voit ses moments magnétiques locaux s’enrouler, dans
le plan, autour d’une singularité — le coeur du vortex — pour laquelle l'ai-
mantation pointe perpendiculairement au plan. Les parois de Bloch ne sont
présentes que dans le matériau massif, alors que dans les couches minces,
en raison du champ démagnétisant, seuls les parois transverse de Néel et les
parois vortex peuvent se stabiliser. Les mémes types de parois se retrouvent
pour les matériaux & anisotropie perpendiculaire (PMA pour Perpendicular
Magnetic Anisotropy) mais leurs largeurs sont généralement moindre pour ces
matériaux.

Dans un barreau rectangulaire magnétique, la configuration stable de paroi
est déterminée par 1’épaisseur t et la largeur w, c.f. figure 1.3 qui représente
le diagramme des structures de paroi pour le permalloy. Pour une couche
suffisament épaisse, la paroi de type vortex est souvent la plus configuration
la plus stable car elle minimise les champs dipolaires, grace a ’aimantation
qui s’enroule autour du coeur du vortex. En diminuant I’épaisseur, la paroi
transverse devient plus stable. Puisque notre étude porte uniquement sur les
parois transverses de type Néel dans le permalloy, dorénavant toute référence
a une paroi magnétique, sauf indiqué autrement, est entendu pour une paroi
transverse de type Néel.

20 T T T T T T T 3 T
61.3*A%/w
_15F Paroi vortex
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1 Paroi transverse asymétrique
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FIGURE 1.3 — Diagramme de phase des structures de paroi pour un barreau
de permalloy de largeur w et d’épaisseur t. Source : [Nakatani 2005|
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La largeur de la paroi dans le permalloy est nécessairement finie car elle
résulte de la compétition entre I'interaction d’échange, qui tend a aligner paral-
lelement les spins, et I'interaction magnétostatique due aux différents champs
d’anisotropies dans la structure. Ainsi I’énergie due a l'interaction d’échange
s’exprime comme :

E., = —2J51.5; (1.2)

J est la constante d’interaction d’échange qui est positive et favorise un cou-
plage paralléle entre deux spins voisin §7 et s3. F., est minimisée pour une
paroi de forte largeur en raison du produit scalaire entre deux spins voisins. A
I'opposé, le cotlit énergétique di a 'interaction magnétostatique est minimisé
pour une faible largeur de paroi car cela permet de réduire la contribution
de I'énergie d’anisotropie due a la forme (champ démagnétisant avec ses co-
efficients Vy). La largeur de la paroi A peut étre évaluée en exprimant et en
minimisant I’énergie totale due a I’échange et au magnétostatique correspon-
dant & n pas de rotation des spins effectuant un total de 180°. On trouve ainsi
A = w/m pour un barreau de largeur w et pour une paroi transverse de Bloch.
La situation peut se compliquer d’avantage si d’autres sources d’énergie inter-
viennent comme l'interaction Dzyaloshinskii-Moriya qui tend rendre les spins
non-colinéaire. Les systémes présentant cette interaction produisent alors des
distributions d’aimantation complexes et trés variées [Miihlbauer 2009].

1.1.2 Déplacement de paroi sous champ magnétique

Lorsqu’on applique un champ magnétique dans le plan du barreau, sous
I’action du couple —m x H les spins de la paroi sont inclinés hors du plan et
I’accumulation de charges magnétiques induit un fort champ démagnétisant
H, perpendiculaire au plan de la couche, c.f. figure 1.4. Les spins de la paroi
amorce une précession rapide autour de H; et retourne dans le plan de la
couche. Dans le régime stationnaire, les spins de la paroi ont une composante
hors-plan et sous ’action du champ démagnétisant, ils s’inclinent & la maniére
d’une rangée de dominos (en fléches vertes sur la figure 1.4). Le domaine pa-
ralléle & la direction d’application du champ s’agrandit tandis que le domaine
anti-paralléle rétrécit. L’étude détaillée de la dynamique de déplacement de
paroi fait apparaitre des régimes non-linéaires (creep, Walker breakdown, iner-
tie, etc.) mais sort du cadre de ce travail. Ces aspects sont traités dans de
nombreux travaux, dont [Thiaville 2006].
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champ appliqué H

I Couple local -m x H,

couple-m x H champ démagnétisant H,

- s

FIGURE 1.4 — Schéma du mécanisme de déplacement de paroi induit par
champ magnétique externe. Les spins de la paroi présentent une composante
hors-plan sous l'action du champ magnétique externe. Le champ démagné-
tisant induit une rotation de I’ensemble des spins de sorte que la paroi se
déplace de maniére a agrandir le domaine paralléle a la direction d’applica-
tion du champ.

Nous venons de voir comment un champ magnétique peut induire le dé-
placement d’une paroi, nous allons maintenant nous attarder sur l'effet de
transfert de spin qui permet le controle d’une aimantation et notamment le
déplacement d’une paroi & champ nul.

1.2 Notions de bases : Effet de transfert de spin
dans une jonction tunnel

En 1996, Slonczewski et Berger prédisent indépendamment qu’il est pos-
sible de controler I’aimantation d’un matériau ferromagnétique par l'injection
d’un courant polarisé en spin [Slonczewski 1996, Berger 1996]. Afin de dé-
crire simplement ce phénoméne, intéressons nous a une tricouche ferromagné-
tique/non magnétique/ferromagnétique (FM1/NM/FM2) en approximation
macrospin, i.e. les aimantations sont considérées uniformes. Le vecteur d’ai-
mantation ]\7[2 de I'électrode FM2 est dans la direction @, et le vecteur d’ai-
mantation M; de l'électrode FM1 est dans le plan @ Les aimantations sont
non-colinéaires et elles décrivent un angle # comme illustré sur la figure 1.5a.
On s’intéresse au sort d'un flux d’électrons qui traversent la structure de FM1
vers FM2 selon la direction 1, i.e. perpendiculairement au plan des aiman-
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tations (CPP pour Current-Perpendicular-to-Plane). Au sein des électrodes
FM1 et FM2, le moment magnétique des électrons est aligné selon la direc-
tion de I'aimantation locale sous l'interaction s — d. Au milieu de la couche
non magnétique, le moment magnétique m,.; des électrons a évolué et il est
donc orienté dans une direction intermédiaire a ]\7[1 et MQ, c.f. figure 1.5b. En
arrivant dans 1’électrode FM2, les électrons cédent la composante transverse
de leur moment magnétique, en pointillé noir sur la figure 1.5b, directement a
Paimantation M?2. Par conservation du moment total, un couple T7p s’exerce
sur l'aimantation selon la direction .. De la méme maniére, en sortant de
I’électrode FM1, les électrons gagnent la composante transverse en pointillé
rouge sur la figure 1.5b, qui est cédée par I'aimantation M. Par conséquent,
un couple T, s’exerce sur aimantation M.

a) Y
FerromagnétiqueFl  non-magnétique  Ferromagnétique F2 X

N, = | \.:
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N du moment magnétique N
AS des électrons AY

FIGURE 1.5 — a) Schéma d’une hétérostructure avec illustration de 'évolution
du moment magnétique des électrons injectés. b) Etat du moment magnétique
de I’électron (en orange) lorsqu’il est dans la couche non magnétique a mi-
chemin entre les couches de référence (en rouge) et libre (en bleu).

Ces couples Ty p et T} p, dit de transfert de spin, résident dans le plan des ai-
mantations. Si les volumes magnétiques du systéme sont suffisamment réduits,
ces couples peuvent changer la direction des aimantations lorsque la densité
de courant critique est atteinte. Le phénoméne est symétrique et il n’est donc
possible de manipuler indépendamment les aimantations que par introduction
d’une asymétrie, comme des épaisseurs et/ou des matériaux d’électrodes dif-
férents par exemple. Dans le domaine industriel, des stratégies plus complexes
et performantes sont employées a partir d’antiferromagnétiques synthétiques
(SAF pour Synthetic AntiFerromagnet en anglais) afin de bloquer une élec-
trode tandis que 'autre reste libre. Cette électrode bloquée sert de référence
et elle est souvent appelée couche polarisatrice. Sous l'effet de transfert de
spin, la dynamique d’aimantation de ’électrode libre est décrite par 1'équa-
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tion modifiée de Landau-Lifshitz-Gilbert :

. «
M = —’yoM X Heff+ Vi

MxM—%Mx (Meref)—g%Mxmref

precession amortissement 7?1; T(;gP
(1.3)
Pjgus
= 14
“ 2eM, (1.4)

M est le vecteur d’aimantation de la couche libre, ¢ est son épaisseur, M, est
son aimantation a saturation, g est le facteur de Landé, ug est le magnéton
de Bohr, 7y est le rapport gyromagnétique, H.ys est le champ effectif (somme
des différentes contributions : anisotropies, magnétostatique, champ externe.),
a est le coefficient d’amortissement. £ est le rapport du couple Toop sur le
couple T7p. P est le taux de polarisation en spin du courant, j est la densité
de courant injecté, e la charge élémentaire, et m,.s est le moment magnétique
des électrons polarisés en spin par 1’électrode de référence.
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FIGURE 1.6 — lustration des forces de 1’équation 1.3 régissant la dynamique
d’aimantation avec transfert de spin.

Le premier terme de I'équation 1.3 correspond au couple di au champ
effectif H.¢s et il a pour effet de faire précesser I’aimantation autour de H.ys
(figure 1.6). Le deuxiéme terme correspond a 'amortissement de Gilbert et
traduit les phénomeénes de relaxation qui rameénent progressivement l’aiman-
tation vers la direction de Hyy.

Le troisiéme terme de 1.3 représente la composante du couple de trans-
fert de spin T7p qui réside dans le plan des aimantations. Si on considére un
électron incident, avec un spin 5'2-, qui entre dans 1’électrode libre ferroma-
gnétique de spin S , on constate qu’il précesse autour du champ effectif local
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avant d’adopter son état de spin final S, au-dela de la longueur de précession
de Larmor A\, (figure 1.7a).

a) 1§ couche libre
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FIGURE 1.7 — a) Tllustration de l'origine du couple T7p. Au dela de la longueur
de précession de Larmor, les spins So sortant sont alignés selon la direction
de spin local S. b) Hlustration des mécanismes produisant le couple Toop.
La barriére tunnel transmet principalement les électrons aux vecteurs d’onde
perpendiculaire. La précession des spins des électrons est cohérente sur la
longueur A} .

L’absorption du courant de spin transverse sur cette longueur crée le
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couple T7p. Il se comporte comme un terme d’amortissement ou de contre-
amortissement, son effet est donc respectivement de stabiliser ou déstabiliser
I’état d’aimantation de la couche libre.

Le quatrieme terme de 1.3 décrit la composante du couple de transfert de
spin Toop qui est perpendiculaire au plan qui contient les aimantations. Dés
1989, Slonczewski étudie le couplage d’échange intercouche dans une jonction
tunnel et propose déja 'existence dun tel couple [Slonczewski 1989]. Selon 1.3,
le couple Thop est équivalent a un champ magnétique local orienté selon m,.,
d’ou 'appellation field-like qu’on lui donne parfois. On peut comprendre son
origine en analysant les sources de courant de spin dans une approche de type
réflexion /transmission (c.f. figure 1.7b). Le bilan des moments de spin donne
pour un électron unique : Tgrr = —AS = S; + S, — S,. Lorsque I'électron
§Z- arrive a l'interface, il peut soit étre réfléchi ou transmis. La réflexion mo-
difie le spin car I’électron précesse a l'interface sous I'influence de I’électrode
ferromagnétique, 1’électron va donc participer a la proportion de courant de
spin réfléchi. Quant a 1’électron transmis, il amorce sa précession et va pro-
gressivement aligner son spin avec le spin local de 1’électrode. Dans le cas
particulier d’une jonction tunnel, la barriére opére un filtrage des électrons
transmis et réfléchi selon un vecteur d’onde principalement perpendiculaire.
La précession des spins des électrons transmis s’effectue donc de maniére co-
hérente sur une longueur A (figure 1.7b). A cette premiére contribution au
couple Tpop s’ajoute celle des électrons réfléchis qui, méme s’ils sont en faible
proportion, ont tout de méme un effet non négligeable grace a la sélection des
vecteurs d’onde. Dans le cas d’'une jonction métallique de type vanne de spin,
le transport est diffusif et les électrons ne sont pas sélectionnés en vecteur
d’onde perpendiculaire. Les phénoménes de précession ne sont pas cohérents
et il en résulte un couple Toop trés faible, i.e. &yanne—spin € Ejtm-

L’effet de transfert de spin a permis le développement de nombreux
concepts de composant. La jonction magnétorésistive est ainsi devenue 1’élé-
ment de base dans les STT-MRAM (Spin Transfer Torque Magnetic Random
Access Memory) pour lesquelles la commutation s’effectue par transfert de
spin (Everspin® et Toshiba®). Lorsque la composante T;p du transfert de spin
agit comme un contre-amortissement, il est possible d’entretenir la précession
de 'aimantation autour du champ effectif par simple injection d’un courant
DC. Cela permet de concevoir des oscillateurs nanométriques hyperfréquence
via les oscillations de la magnétorésistance [Kiselev 2003, Dussaux 2010,
Locatelli 2011]|. A Dinverse, 'application d’un courant RF proche de la fré-
quence de résonance va induire de petites oscillations de I’aimantation autour
de sa position d’équilibre et une tension DC apparait alors aux bornes de
la jonction. Cet effet de redressement est appelé spin-diode en analogie avec
Peffet redresseur d’une diode classique.
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Dans notre contexte d’étude, nous allons voir comment l'effet de transfert
de spin permet de déplacer des parois magnétiques, fondement des concepts de
memristor spintronique [Wang 2009b, Grollier 2010], racetrack memory = mé-
moire en registre a décalage|Parkin 2008] ou DW STT-MRAM [Fukami 2009
par exemple.

1.3 Deéplacement de paroi par transfert de spin

En complément aux études de Slonczewski, les travaux initiaux de Ber-
ger sur le transfert de spin prévoient la possibilité d’induire le déplacement
d’une paroi magnétique [Berger 1978, Berger 1984, Berger 1988, Freitas 1985,
Hung 1988, Hung 1990|. Dans une premiére partie, nous décrirons les méca-
nismes physiques a la base du déplacement de paroi induit par transfert de spin
en injection dans le plan (CIP). La deuxiéme partie sera consacrée a I’étude de
I'injection de courant perpendiculairement au plan (CPP). Dans une derniére
partie nous mettrons en évidence les différences intrinséques d’efficacité entre
les configurations CIP et CPP.

1.3.1 Injection latérale « Current-In-Plane » (CIP)

La grande majorité des expériences de déplacement de paroi induit par
transfert de spin opérent par I'injection du courant dans le plan contenant la
paroi. Le permalloy (NiFe) est fréquemment employé car c’est un matériau
magnétique doux, ses faibles champs coercitifs rendent donc la manipulation
de l'aimantation aisée par application de champ magnétique ou par effet de
transfert de spin. Considérons un barreau de permalloy dans lequel on a
créé et stabilisé une paroi. On injecte un courant latéralement de sorte que
les électrons de conduction se polarise selon la direction locale de spin. Dans
le permalloy les largeurs de paroi typiques sont de A =~ 100 nm et sont trés
grandes comparées aux longueurs de diffusion Agpin— 1ip = 4 nm et longueur de
cohérence Agecon = 1 — 2 nm. Dans la limite adiabatique, le spin de 1’électron
de conduction est donc a tout endroit aligné selon la direction du spin local.
Alinsi, en traversant la paroi, les électrons de conduction transférent de proche
en proche la composante transverse de leur spin a l'aimantation local (c.f.
figure 1.8).
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FIGURE 1.8 — a) - d) Déplacement de paroi par injection latéral de courant :
changement de l'orientation du spin d’un électron (en vert) traversant latéra-
lement un barreau ferromagnétique contenant une paroi. La position initiale
de la paroi est indiqué par le trait pointillé vertical rouge.
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L’absorption de la composante transverse induit un couple 7,44, sur 1’ai-
mantation locale qu’on peut exprimer en fonction du gradient de I'aimanta-
tion :

Tadiab = —(uV)m (15)
Pjgps
= 1.
“ 2e M, (1.6)

m est le vecteur unité de 'aimantation locale, P le taux de polarisation en
spin courant, j la densité de courant, g le facteur de Landé, g le magnéton de
Bohr, e la charge de 1’électron et M, ’aimantation a saturation du matériau
magnétique. Le préfacteur u a la dimension d’une vitesse et peut s’interpréter
comme le taux de transfert de moment de spin pour une densité de courant
et un matériau donné. Elle détermine donc la limite supérieure que la paroi
peut atteindre sous 'effet de transfert de spin en CIP.

Afin d’analyser 'effet de ce couple sur la paroi, il convient de I'intégrer dans
I’équation de Landau-Lifshitz-Gilbert 1.3 décrite dans la section précédente.
Cependant, en raison de la présence de la paroi, 'approximation macrospin
n’est plus employée et cela incite a exprimer localement la variation d’aiman-
tation comme :

d d
R —Yom X Hepy + am X an (u.V)m+ Bm x (u.V)m (1.7)
dt dt ~—— —_—,—

Tadiab Thon—adiab

m est le vecteur unitaire de 'aimantation locale, 7y le rapport gyromagné-
tique et H.ss le champ effectif total. La résolution analytique de I’équation et
les simulations micromagnétiques prévoient des densités de courant critiques
d’un ordre de grandeur supérieures aux premiers résultats expérimentaux de
déplacement de paroi par transfert de spin |Grollier 2003, Klaui 2003]. Deux
groupes ont rapidement fait remarquer [Thiaville 2005, Zhang 2004| que le
couple T,4q étant dans le plan de la couche magnétique, il n’a pas la bonne
symétrie pour induire un déplacement continu de la paroi. Il a donc été né-
cessaire d’introduire un deuxiéme couple dont l'effet est d’incliner les spins
d e la paroi hors du plan. Ce deuxiéme terme, T),,,_qdziap, €St appelé couple
non adiabatique et son amplitude est caractérisé par le préfacteur sans di-
mension (3. Pour certains matériaux, par exemple ceux a aimantation per-
pendiculaire, la largeur de la paroi est bien inférieure au cas du permalloy et
A = Aspin—flip = Adecon- Le spin de I'électron de conduction suit de maniére
non adiabatique le spin local de la paroi, ainsi le deuxiéme terme couple de
transfert de spin T},0n_adiepr apparait naturellement. Tatara et Kohno ont pré-
dit [Tatara 2004| dans ce cas que le transfert de spin serait alors peu efficace
en raison de réflexions d’électrons sur la paroi. La contribution principale au
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déplacement de la paroi serait alors le transfert de moment cinétique pro-
portionnel au nombre de charge et a la résistance de la paroi, les électrons
poussent alors littéralement la paroi.

En revanche, dans le cas du permalloy il est moins évident de justifier
I'origine physique du terme [ et ceci fait encore 'objet d’intenses investiga-
tions |Tatara 2008, Waintal 2004, Vanhaverbeke 2007, Zhang 2004]. Les cal-
culs théoriques récents prédisent que dans la limite adiabatique, les phéno-
meénes de relaxation de spin a l'origine du facteur d’amortissement o (diffu-
sion de type spin-flip ou couplage spin-orbit) produisent un terme similaire a
B deés lors que le transport est pris en compte [Kohno 2006, Tserkovnyak 2006,
Garate 2009]. Il n’existe néanmoins pas encore de consensus concernant
la valeur de [, des calculs indiquant que 8 = « [Tserkovnyak 2006,
alors que d’autres modeéles prédisent que ce ne serait pas le cas en géné-
ral [Kohno 2006, Garate 2009]. Plus récemment, Petitjean et al. ont utilisé un
modéle semi-classique afin d’étudier le transport en injection de courant per-
pendiculaire dans une structure magnétorésistive. Les interfaces sont considé-
rées comme des barriéres auxquelles on attribue des probabilités de transmis-
sion et de réflexion. Le transfert de spin est alors exprimé comme ’absorption
de courants de spin transverse, et 3 peut s’exprimer ainsi [Petitjean 2012] :

~1
AL\, A A2 A

=—1 — 1.8

P= [ oz, T (1.8)

Il est directement relié aux différentes longueurs de cohérence de spin A,
de précession de Larmor Az, de spin-flip Ay et de libre parcours moyen
A = 1/M + 1/);. Leurs calculs ab initio confirment les précédents tra-
vaux |[Tatara 2004, Zhang 2004, Thiaville 2005] qui prédisent que S dépend

a la fois de la structure micromagnétique de la paroi et des propriétés du
matériau a travers les longueurs A, Az, Asr, As.

Pour ces raisons, les données expérimentales tendent & fournir des va-
leurs de [ trés disperses selon les systémes étudiés et les techniques utili-
sées. Pour des parois vortex dans du permalloy, 5 a été mesuré de diverses
maniéres : par imagerie a rayon X apres déplacement induit par impulsion
de courant de quelques nanosecondes (f = «) [Meier 2007|, par étude du
dépiégeage oscillant par impulsions de courant & durée variable (f ~ 8«
trouvé par [Thomas 2006] et f ~ 2« trouvé par |Hayashi 2008|, par dé-
placement de paroi induit transfert de spin assisté par champ magnétique
(B = 2a) [Lepadatu 2009]. Cette diversité de résultat se rencontre aussi pour
les matériaux & aimantation perpendiculaire pour lesquels la largeur de paroi
est beaucoup plus faible que dans le permalloy. Ainsi dans le cas d’empile-
ment Co/Pt, £ a été mesuré a 0.35 via dépiégeage de paroi assisté par champ
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magnétique, en comparaison a o =~ 0.15 [Boulle 2008|, et 5 < 0.02 en com-
parant courant et champ pour de faible déplacement de paroi dans son puit
de potentiel [Miron 2009]. Pour un méme systéme étudié, la dispersion sur
les valeurs mesurées de 3 provient certainement de contributions supplémen-
taires dépendantes de la méthode expérimentale utilisée. Parmi celles-ci on
peut identifier le champ d’Oersted [Uhlir 2010], leffet Joule, tous les effets de
type spin-orbit comme l'effet Rashba ou l'effet Hall de spin [Miron 2010] et
la force automotrice [Chauleau 2010]. Certaines expériences récentes utilisent
le dépiégeage induit par activation thermique dans le régime de courant sous-
critique afin de mesurer la valeur de 8 |[Burrowes 2009, Eltschka 2010|. Ce
type d’approche a I’avantage de fonctionner dans le régime linéaire et aussi de
prendre directement en compte les effets thermiques qui sont autrement indé-
sirables. Ainsi Burrowes et al. [Burrowes 2009| ont déterminé des valeurs de
[ légérement inférieur a o dans des systémes a aimantation perpendiculaire :
(Booni = 0.022 comparativement & agon; = 0.032 et Spepy = 0.06 compara-
tivement & apepy = 0.1) . Ces récents résultats sont assez surprenants étant
donné la faible largeur de paroi pour ces matériaux, nous nous attendrions a
des valeurs de 3 plus élevées comme nous l’avons précédemment vu. En em-
ployant un modeéle thermiquement activé dans le cadre d’une étude avec du
permalloy, Eltschka et al. [Eltschka 2010] ont trouvé 5 = 0.01 pour une paroi
transverse, et S = 0.073 pour une paroi vortex. [ est plus important dans le
cas de la paroi vortex en raison des forts gradient d’aimantation prés du coeur
du vortex.

En résumé, les valeurs de [ calculées et mesurées dépendent fortement
des systémes étudiés (matériaux, objets magnétiques, etc.). Sa valeur reste
cependant toujours de 'ordre de grandeur du facteur d’amortissement .

1.3.2 Injection verticale « Current-Perpendicular-to-
Plane » (CPP)

Contrairement & l'injection CIP ou la paroi est déplacée par transfert de
spin dans le sens du flux des électrons, le déplacement de paroi par injection
en CPP dans une JTM obéit & des paramétres différents. En effet, d’aprés 1.3
les composantes du couple de transfert de spin s’expriment comme :

Tip = %M 5 (M X Myer) (1.9)
u
TOOP = f;M X Myes (110)

En configuration CPP, une couche fonctionne comme polarisatrice et déter-
mine la direction du vecteur unitaire m,.; de polarisation en spin des électrons.
Pour une paroi transverse et un matériau a aimantation dans le plan, c’est le
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couple Tpop qui a la bonne symétrie pour induire le déplacement de la paroi
selon la direction m,.. Trois remarques viennent alors concernant l’injection
en configuration CPP ; Premiérement, comme nous I'avons vu précédemment
le couple Tpop est quasiment nul dans les jonctions de type vanne de spin,
la géométrie CPP impose 'utilisation de jonctions tunnel. Deuxiémement, se-
lon que les aimantations de la couche libre et de la couche de référence sont
perpendiculaire entre elles ou dans le méme plan, le couple effectif pour le
déplacement de paroi est alors respectivement T7p ou Tpoop. La configuration
la plus efficace est celle ou les aimantations des deux couches sont perpendi-
culaire entre elles, i.e. celle ou T7p est responsable du déplacement de paroi.
Cependant, c’est aussi une configuration ot on ne peut détecter de maniére
résistive le déplacement de paroi en raison de la dépendence angulaire en co-
sinus de la TMR. Enfin troisitmement, dans une jonction tunnel symétrique,
le couple Tpop a une dépendance quadratique en fonction de la tension tun-
nel 77. Notre étude concerne des matériaux a aimantation dans le plan, il est
donc impératif d’obtenir un couple Tpop qui change de signe avec la polarité
du courant afin de pouvoir déplacer la paroi dans les deux sens. Dans ce but,
la compréhension de I'anatomie du couple de transfert de spin dans les jonc-
tions tunnel est nécessaire pour tirer profit de la dépendance en tension des
couples T[p et Toop.

Theodonis et al. présente une analyse de la dépendance en tension via des
calculs ab initio des densités de courant de spin [Theodonis 2006]. Ils dérivent
une expression du couple T7p qui dépend des densités de courant de spin dans
les états parallele Js(P) et antiparalléle J;(AP) :

h

Tip o 5 (Ji(AP) = J,(P) (1.11)

Le courant peut étre décomposé en un terme linéaire en tension et un autre
quadratique :
Js = a(®)V + bADV? (1.12)

Le premier terme est fonction de la hauteur moyenne de barriére ® tandis que
le deuxiéme est aussi proportionnel a 'asymétrie A® de la barriére. Ainsi, la
dépendance en tension du couple T;p peut étre expliquée en analysant les sché-
mas 1.9 qui rendent compte d'un schéma de conduction a canaux d’électrons
majoritaires et minoritaires dans une jonction tunnel. Dans 1’état paralléle,
les électrons majoritaire et minoritaire tunnellent & travers des barriéres sy-
métriques (A® = 0) de hauteurs moyennes différentes ®. La caractéristique
I(V) attendue d’aprés 1.12 dans 1'état paralléle est donc paire et linéaire.
Dans I'état antiparalléle, les électrons majoritaires et minoritaires tunnellent
a travers des barriéres asymétriques de hauteurs moyennes identiques. La ca-
ractéristique I(V) attendue dans ’état antiparalléle est paire et notamment
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quadratique. En pratique, si la jonction tunnel est basée sur des électrodes
semi-métalliques ou avec une barriére filtrant les symétries comme le MgO,
on peut considérer que le courant dans I’état anti-paralléle est trés faible. En
régime de faible tension, on peut donc considérer uniquement le courant dans
I’état paralléle dans 1’équation 1.11, le couple T7p est alors principalement
linéaire en tension. Les corrections quadratiques provenant du courant dans
I’état antiparallele interviennent seulement pour les tensions plus élevées.

parallele anti-parallele

i i i 4

J;(P)
impaire

FIGURE 1.9 — Illustration de la conduction tunnel via les canaux d’électron
de spin majoritaire et minoritaire dans les configurations paralléle et anti-
paralléle. Les caractéristiques I1(V) permettent directement de prédire la dé-
pendance en tension du couple T7p grace a ’équation 1.11

Quant au couple hors-plan Tpop, on peut déduire son comporte-
ment en fonction de la tension en considérant une jonction parfaite-
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ment symétrique de type Non Magnétique/Ferromagnétique/Non magné-
tique/Ferromagnétique/Non Magnétique. Avec 'application d’une tension, les
électrons dans les électrodes non magnétiques voient leur spin aligné avec
les électrodes ferromagnétiques adjacentes. La composante hors-plan de la
densité de courant de spin dans les électrodes non magnétique est nulle,
les électrons ayant perdu toute précession cohérente. La seule couche ou la
composante hors-plan subsiste est donc la couche centrale non magnétique.
Les deux couches ferromagnétiques sont alors le lieu d'un couple hors-plan
d’amplitude identique et de sens opposé. Ainsi, 'application d’une tension
opposée est équivalent & tourner la structure de 180°, la fonction Tpop(V)
est donc paire. De plus, il a été prédit [Theodonis 2006| et expérimenta-
lement démontré [Sankey 2007, Kubota 2007] que le couple hors-plan dé-
pend quadratiquement de la tension Tpop(V) o< V? au deuxiéme ordre.
Une composante linéaire en tension peut étre introduite grace a une asy-
métrie dans la composition et/ou I'épaisseur des électrodes. Ceci a été pré-
dit [Xiao 2008, Manchon 2008, Heiliger 2008, Tang 2010] et expérimentale-
ment démontré [Oh 2009, Matsumoto 2011, Chanthbouala 2011]. Dans la pra-
tique, nous devrons donc concevoir des jonctions tunnel asymétriques afin
d’obtenir un couple hors-plan Tpoop dont le signe change avec la polarité de
la tension afin de pouvoir manipuler une paroi dans les deux sens.
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FIGURE 1.10 — a) et b) Calculs de la dépendance de respectivement T7p et
Toop en fonction de la tension et de l'épaisseur de la couche libre (figure
issue de [Manchon 2012]. ¢) Mesure de la dépendance du couple Toop dans
deux jonctions tunnel aux électrodes de composition différente (figure issue

de [Oh 2009]).
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1.3.3 Comparaison CIP vs. CPP

Comme l'illustre la figure 1.11, dans le cas d’une paroi transverse en confi-
guration CIP, le couple non-adiabatique T},0,_adiap €St responsable du déplace-
ment de la paroi car il serait équivalent a un champ orienté dans la longueur
des domaines. Le paramétre 8 traduit la proportion de courant efficace et,
puisqu’il est faible § =~ a ~ 0.01 — 0.05, la densité de courant critique est
élevée j. > 108A.em~2. De plus, la vitesse reste relativement faible car elle
peut s’exprimer comme :

1, JPgup

s _
= —u < 150m. = 1.13
UDpw au m.s u QGMS ( )

! 4 = VAN Y\
f —

CIp Tnon-apias =BU CpP Toop = %U

FIGURE 1.11 — Comparaison des efficacités dans les configuration a) CIP et
b) CPP.

Dans la configuration CPP, le couple hors-plan THhop est responsable du
déplacement de la paroi et le paramétre & = Toop/Trp traduit son amplitude.
Deux parameétres géométriques interviennent dans la dynamique de la paroi
sous transfert de spin en CPP. Le premier, la largeur A de la paroi, apparait
car seule la portion de courant injecté a travers la paroi est utile. Le deuxiéme
paramétre, I'épaisseur ¢ de la couche, intervient car en CPP le volume de
matériau magnétique & manipuler est en relation direct avec 'amplitude du
couple de transfert de spin. La vitesse en CPP s’exprime donc comme :

EA
Dans une jonction tunnel, le couple Tpop est plus fort que le couple T,0,—adian
car £ > 0.2 >> (. En conséquence, on s’attend a ce que la densité de courant
critique soit plus faible en CPP qu’en CIP. D’autre part, les vitesses pré-
dites [Khvalkovskiy 2009] sont bien plus élevées qu’en CIP car en comparant
les préfacteurs dans 1.13 et 1.14, on remarque que § << { (A/t). Le gain de
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vitesse provient du fait qu’intrinséquement & >> (. Il y a aussi un gain qui
provient de 'aspect géométrique A/t. En prenant des valeurs typiques pour
un barreau de permalloy de largeur ~ 50 nm, par exemple t = 5 nm, A =
50 nm et o = 0.01, le rapport A/t = 10. Méme si ce rapport géométrique
est unitaire, comme ce peut étre le cas avec des matériaux a aimantation
perpendiculaire, le gain en CPP reste incompressible car & >> (3.

1.4 Effet de spin-diode

Nous avons précedemment mentionné 'effet de spin-diode comme générant
une tension moyenne non nulle mesurable aux bornes d’une jonction magné-
tique tunnel lorsqu’un courant radio-fréquence (RF) proche de la fréquence
de résonance est injecté. Nous allons étudier les origines de cette effet et nous
verrons en quoi il constitue un outil de mesure des couples de transfert de spin.

Considérons une jonction magnétique tunnel qui est lithographiée en pilier
de forme elliptique. Comme illustré sur la figure 1.12, on applique un champ
magnétique selon 'axe z de sorte que le champ effectif total est composé du
champ appliqué H, des champs d’anisotropie H, (ici seulement I’anisotropie
de forme) et du champ démagnétisant H, :

—

Heff = Hﬁz — Hamzﬁz - Hdmxﬁx (115)
bz
Mref
0, 0
Ve >
C >
X Y

FIGURE 1.12 — Schéma de I'ellipse vue de dessus. Le champ est appliqué selon
I'axe difficile.

Sous 'action du champ appliqué, I’aimantation de la couche libre est uni-
forme, de vecteur unitaire m, et aligné selon l'axe z. L’aimantation de la
couche de référence, de vecteur unitaire M adopte une position d’équilibre
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et décrit un angle 6, avec l'aimantation de la couche libre. En réponse au
courant RF proche de la résonance, une tension continue V,,;, peut étre expé-
rimentalement mesurée aux bornes de I’échantillon et elle peut se décomposer
ainsi :

Vi = 5 0 (BT + o2 (103000 + 2 (107 + O (60)
- ~(1.16)

Le premier terme correspond & une contribution non résonante qui produit un
signal de fond. Le deuxiéme terme correspond & la contribution du mélange
entre le signal RF et la précession de ’aimantation. Le troisiéme terme corres-
pond au changement de la résistance DC dt aux précessions. Etant donné que
nous saturons l'aimantation selon 'axe difficile ce terme est nul dans notre
configuration. Le quatriéme terme correspond & une modification de 'axe de
précession induit par le courant RF, nous négligerons aussi ce terme.

Le courant injecté I prend la forme : I = I4+d1 = Iy+igp cos wt. L’aiman-
tation reste principalement dans le plan de la couche durant les précessions
de sorte que 60 = m,. Afin d’évaluer % ([01(t)60(t)]), nous devons calculer
m,, en utilisant I’équation modifiée de Landau-Lifschitz-Gilbert en présence

de transfert de spin :

dm dm . .
= Tmx Hepp +am x " ¥Iip(1,0)d, — YToop(I,0)u, (1.17)
Nous avons supposé que le transfert de spin ne modifie pas ’axe de pré-
cession :
T T
Tip(1° 4 61,0° + 60) = TrpF0%) + aafa[ + aaé”ae (1.18)
dToop dToop
T I°+61,0°+60) =T, —0l + ————90 1.19
OOP(+7+)M+3[ t (1.19)

Il faut donc résoudre le systéme d’équations différentielles :
my =—ay(Hg+ H — H,) my
oT'rp aTOOP}

+7[—(H—Ha)+a

5 55 (1.20)
+ v [ozi?f — aj(j;)[op] Ipp

my =—+v(Ha+ H — Hy) my
+y [—a (H - H,) - aazggop - 8§ép] my (1.21)

n _aaToop dTrp
7 ol ol

- :| [RF
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Les solutions sont de type :

Irp = igpe™’

my = mie™
o 0 iwt
my = mye

En remplacant dans 1.20 et 1.21, on obtient :
[ oTrp  9loor

vl o B ]iRF:[z'w+a’y(Hd+H—Ha)]mg

IToop _aaTIP mO
09 09 Y

(1.22)

+7l(H—Ha—|—

N dToop  OTrp
ol ol

}Z’RFZ—W(Hd—f—H—Ha)mg

aTOOP) n 3T1P} o

+{iw+a7<H—Ha+

a0 o |
(1.23)
En posant :
we = (Hy+ H — H,) (1.24)
Wy =7 (H —H, + 87;);13) (1.25)
Il vient :
0 2\2 2 oTrp]” h
m, = (wawb—w ) +w Oé(wa+wb)+7 90
, dToop . . Toop = OTrp (1.26)
X —7YiRF [wa i + 1w (a i + a1 )}
X {(wawb — w2) — 1w {Oz (Wq + wp) + Vagép} }
Donc :
0 2)2 2 OTrp 0
R (my) =9 (@Waws = %)+ o (wa +wp) + 7=
, oT,
X —YiRF {Wa% (watws — wz)} (1.27)

oT, oT oT
VI ooP P P
VipFw (a i + 31 ) [a(wa+wb)+7 50 }
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Les couples de transfert de spin varient en fonction du sinus de ’angle
entre aimantation de la couche libre et celle de la couche de référence :

Tip =Ty sin 0 (1.28)

Toor = Tyop sin 0 (1.29)

L’expression 1.27 se condense en posant :

Wo = Welp (1.30)
A = aw, +wy) +ycosf Tip (1.31)
~ aw, +ycosd Tip (1.32)
oTY,
A = yw,—20F 1.33
Va7 (1.33)
_ Tgop aTIOP
oT?
~yA—LE 1.35
TAST (1.35)

Et 1.27 devient alors :

A(wt — w?) + Bw? .
(W2 — w?)? + (Aw)? RE

R (ml) =

Y

(1.36)

La partie A est une composante anti-Lorentzienne et la partie B est une
composante Lorentzienne du signal.

Ainsi :
_ . A(wE — w?) + Bw?
160) = —i ? 2 L.
(0160) inp <cos (wt)> smﬁ(wg T+ () (1.37)
La résistance tunnel s’exprime comme R =
[1/2(Gp + Gap) +1/2(Gp — G ap) cos§] " donc :
0*V o (0
8106 — ol (%ml ))
0 (IOR)
o1\ a0
0 1TMR ) (1.38)
=—|I= R? | sinf
0l \' 2 Rup

_1TMR(

OR
= - 2+ 2RI— | si
5 R R4+ 2R )sm@

ol
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Et I'expression du signal de spin-diode vient en combinant 1.37 et 1.38 :

*V 1TMR (., ORY . ,
7o (B10009(0]) = 3 2 (R 2RI ) st
9 2 A(wi — w?) + Buw? (139)
e o) (= o (Bap)
D’autre part, le signal de fond est égal a :
102V 182V .
3912 <[5[(t)]2> = 5@2?” <0082(wt)> (1.40)

Le signal mesuré est donc la somme de 1.39 et 1.40. On peut extraire les
couples de transfert de spin T7p et Tpop de deux maniéres : soit on estime
les amplitudes A et B des contributions respectivement anti-Lorentzienne et
Lorentzienne au signal de spin-diode. En effet, elles dépendent respectivement
de la dérivée des couples Tpoop et Trp. Soit on analyse la fréquence de résonance
wo et la largeur de raie A car ces paramétres dépendent respectivement de
Toop et Trp.



CHAPITRE 2

Résultats expérimentaux

2.1 Détermination des couples de transfert de
spin : mesures spin-diode

Comme expliqué dans le chapitre précédent, l'effet de transfert de spin
permet la manipulation de 'aimantation d’une nanostructure par le biais d'un
courant. L’effet de spin-diode provoque 'apparition d’une tension continue
qui résulte de 'action d’un courant RF sur les aimantations d’une structure
magnétorésistive. Nous allons examiner ’amplitude de 'effet, puis nous nous
en servirons afin de mesurer 'amplitude des couples de transfert de spin dans
nos structures. Cela sera alors un moyen de s’assurer que le couple hors-
plan Toop est suffisament fort et linéaire en tension pour déplacer une paroi
magnétique dans nos jonctions tunnel.

2.1.1 Echantillons étudiés

Top electrode

Ta (5 nm)

Ni83Fe17 (4 nm)

CoygFezg (1 nm)

MgO (1.1 nm)

FIGURE 2.1 — a) Schéma de 'empilement multi-couche tunnel complet. b)
Image par microscopie électronique a balayage du trou dans l'isolant avant le
dépodt de I’électrode supérieure
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Les échantillons étudiés ont été fabriqués au centre AIST par nos colla-
borateurs Japonais du groupe de S. Yuasa. Les couches de I'empilement ma-
gnétique sont déposées par pulvérisation cathodique magnétron sur un bati
Canon ANELVA C-7100. Ces jonctions tunnel a barriere MgO présentent une
structure classiquement retrouvée dans les dispositifs commerciaux (téte de
lecture de disque dur, détecteur de champ, etc.). Un antiferromagnétique syn-
thétique est élaboré a partir d’'une couche de CoFe de 2.5 nm d’épaisseur
et d'un film de CoFeB de 3 nm d’épaisseur, séparés par 0.9 nm de ruthé-
nium. Déposé sur 7 nm d’IrMn antiferromagnétique, ’aimantation du CoFe
est bloquée par couplage d’échange et sa direction est contrdlée par celle du
champ magnétique lors du recuit a 330° C sous 1 T pendant 2 h. Le CoFeB
est couplé antiferromagnétiquement au CoFe par l'intermédiaire de l'inter-
action Ruderman-Kittel-Kasuya-Yosida (RKKY) & travers la couche de ru-
thénium |[Unguris 1991, Purcell 1991, Demokritov 1992, Bruno 1991]. D’une
part, cela permet d’obtenir une électrode de référence de CoFeB dont 1'ai-
mantation est fixe, et d’autre part, cette stratégie permet de relativement
bien préserver 1’électrode libre de I'influence du champ dipolaire des autres
couches magnétiques. La barriére tunnel est consituté de 1.1 nm de MgQO épi-
taxié. Employé avec des électrodes a base de fer, ses propriétés de filtrage en
symétrie [Butler 2001, Mathon 2001] produisent un effet de magnétorésistance
tunnel de l'ordre de 100 % [Yuasa 2004, Parkin 2004].

280 L—“

260 |
240 |
220 |

200 |

résistance (@)

180 |

“—0-
160

-300 -200 -100 0 100 200 300

champ magnétique (Oe)

FIGURE 2.2 — Courbe typique de mesure résistance vs. champ magnétique
pour les échantillons de forme elliptique utilisés pour I’étude par effet de spin-

diode.

L’électrode libre est constituée de 4 nm de permalloy et une couche mince
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de CoFe d’'un nanométre d’épaisseur est inséré entre le permalloy et le MgO
afin d’augmenter la TMR. Un faible couplage ferromagnétique est attendu
entre 1’électrode libre et celle de référence & travers le MgO par le couplage
de Néel, ce qui est confirmé par les mesures résistance vs. champ magnétique
comme illustré sur la figure 2.2.

Une lithographie électronique permet de définir la forme de la jonction,
I’empilement magnétique étant gravé jusqu’a la couche d’IrMn. L’étude par
effet de spin-diode concerne des échantillons définis en pilier en forme d’ellipse
de dimensions 70 x 270 nm. Cette forme est aisément réalisable par lithogra-
phie électronique et I'anisotropie de forme définit clairement des axes facile et
difficile.

2.1.2 Montage expérimental

Les mesures sont réalisées a ’aide d'un montage doté d’une partie haute
fréquence pour l'injection du courant RF, ainsi que d’une partie continue afin
de mesurer la résistance DC. Lorsque le courant injecté ne présente pas de
composante continue, i.e. I = igp cos wt, la tension spin-diode est mesurée
a ’aide d’un nanovolmeétre. Dans le cas ol on rajoute un courant continu, i.e.
I =irp cos wt+ipc, la tension spin-diode est noyée dans la tension due a la
composante continue du courant. Le courant I est alors modulé en ON/OFF
par un signal carré, avec toy = torr, afin de récupérer la tension spin-diode
en augmentant le rapport signal sur bruit.

Source de
courant

N | mod
Nanovolt- _L_l_
JT

Générateur
hyperfréquence

metre

M
—

FIGURE 2.3 — Schéma du montage de mesure spin-diode.
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2.1.3 Mesure et analyse des spectres

La figure 2.4a présente deux courbes résistances vs. champ (R(H)) selon
que ce dernier est appliqué selon un angle ®5 de 0° ou 90°, qui correspondent
dans notre convention respectivement & ’axe difficile ou ’axe facile. La TMR
typiquement mesurée est de 68 % et la résistance dans ’état paralléle est
de 162 €). Les mesures de spin-diode ont été réalisées a divers angles ®5 de
champ appliqué. La modulation du courant RF doit étre prise en compte
dans avec un facteur 1/2 sur les tensions mesurées au nanovoltmétre. Ainsi,
les expression 1.39 et 1.40 deviennent :

1TMR OoR
Vepin—diode = — 3 R*+2RI— | {cos® wt)
S Rap ol o)
Alwg —w?) + Bw? , ., '
(8= (B
10%V .
%ackground = ng%F (22)

La figure 2.4b présente un spectre typique V., vs. fréquence. Le
spectre présente deux pics qui correspondent a deux modes différents. L'un
est un mode d’excitation de la couche libre. L’autre mode est souvent
observé |[Wang 2009a, Helmer 2010] et son origine attribué a des modes
d’excitation de bord, de magnons ou a l'antiferromagnétique synthétique
CoFe/Ru/CoFeB. Toutes nos jonctions présentent ce type de spectre spin-
diode a deux pics que nous appellerons Mode 1 et le Mode 2. En rouge sur la
figure 2.4b, I'ajustement du spectre a l'aide de I’équation 2.1 avec une somme
de deux pics reproduit bien les données expérimentales.

________ — No e données expérimentales
b' ¢H = 0 ajustement o,
_— 2F
250 ¢H - 909 —_ b
q (a) H%S ,?,) i o} ( ) Mode1
g (> CDH: ref w
c H <]
© B Q
@ 200f ; z 21
@ e — )
= \, ')' 4}
_
150 L 1 1 1 1 1 1 -6 1 1 1 1 1 1
-1500 -1000 -500 0 500 1000 1500 2 3 4 5 6 7
champ magnétique (Oe) fréquence (GHz)

FIGURE 2.4 — a) Mesures résistance vs. champ magnétique pour le champ
appliqué selon I'axe facile et difficile. b) Spectre de spin-diode typique obtenu.
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Afin d’identifier le mode issu de la couche libre nous allons examiner le
Mode 1. La figure 2.5 montre des spectres de spin-diode pour quelques valeurs
de champ magnétique appliqué selon 'axe difficile, i.e. @5 = 0 °. De maniére
attendue dans cette gamme de champ ou 'aimantation est saturée selon ’axe
difficile, la fréquence des modes augmente avec l'intensité du champ appliqué.
L’ajustement des spectres permet d’extraire la fréquence de résonance f; du
Mode 1 en fonction du champ H.,; (c.f. figure 2.6a, c et e pour 3 angles &y
d’application du champ).

VSPIN-DIODE (’V)
o & A M o N » O
—TTTT T T

'

-

o
T

fréquence (GHz)

FIGURE 2.5 — Spectre de Vipin_diode Vs. fréquence pour diverses valeurs de
champ magnétique appliqué selon &5 =0 °.

Afin de déterminer le champ démagnétisant, on ajuste avec la formule
de Kittel la courbe de la fréquence en fonction du champ magnétique dans
la gamme ou l'aimantation est saturée selon la direction d’application du
champ, i.e. pour les champs H.,; > 50 mT. Le champ démagnétisant est
ainsi évalué a Hy = 1.1 T. Pour les faibles champs, H.,; < 50 mT, fi(H)
présente une dépendance asymétrique en fonction de la polarité du champ
H..;, particuliérement pour le cas &5 = 0°. Cette asymétrie ne peut pas étre
expliquée par un modéle macrospin ne tenant compte que de l'anisotropie
de forme. La couche de CorgFesy est amorphe avant le dépot du permalloy
mais elle cristallise dans une structure cubique durant le recuit sous champ,
et une anisotropie magnétocristalline cubique peut alors apparaitre selon une
direction arbitraire. Cette anisotropie magnétocristalline due au CorgFesy de
la couche libre est susceptible de générer une tel asymétrie.

Afin vérifier cette hypothése, nous calculons numériquement la fréquence
de résonance de la couche libre ff¢(H), en fonction du champ H,,;, en utili-
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sant I'approximation macrospin et en tenant compte du champ d’anisotropie
de forme ainsi que de I’anisotropie magnétocristalline due au CozyFeszy. L’angle
d’équilibre ® de ’aimantation de la couche libre sous un champ H.,; appliqué
selon @5 est donné par :

1 1
Hepsin(® — &py) = §HSA sin2¢ — ZHCA cos4(P — pB) (2.3)

[ est 'angle de I'axe facile magnétocristallin dans le film de CorgFesq, défini
par rapport au petit axe de l'ellipse. Hgs et Hoa sont respectivement les
champs d’anisotropie de forme et magnétocristalline. Aprés quelques étapes

calc

de calculs, f{*“(H) est donné par :

cale( ) = 21 {Hy [Hous cos(® — ®pr) — Hgpcos 28 + Hepcosd(® — 5)]}?

" (2.4)

Les résultats des calculs numériques sont présentés en figure 2.6b, d et f.

Excepté H.,; et Py qui sont expérimentalement déterminés, les paramétres

sont fixes : Hgqy = 20 mT, Hoy = 10 mT, = 63" et H; = 1.1 T. Le bon

accord entre les résultats expérimentaux et les calculs numériques implique

premiérement que le Mode 1 est majoritairement un mode d’excitation de la

couche libre et deuxiémement, que le champ d’anisotropie magnétocristalline
n’est pas négligeable.

D’autres échantillons étudiés présentent aussi une asymétrie de fi(H),
qualitativement différente pour chacun des échantillons a &5 = 0 mais tous
reproductibles pour différentes orientation d’anisotropie magnétocristalline 3
(0-90°), des valeurs similaires de Hgy (20-40 mT) et de Hoa (15-20 mT),
et une valeur fixe de H; — 1.1 T. Ce résultat confirme ainsi la contribution
non négligeable de I'anisotropie magnétocristalline Hes 4. L’accord des calculs
numériques avec les données expérimentales reste qualitatif, et afin d’obtenir
un meilleur accord, particulierement pour les faibles champs, il est nécessaire
de prendre en compte le couplage avec le Mode 2.

Maintenant que nous avons identifié le Mode 1 comme celui de la couche
libre, nous pouvons analyser ’amplitude de 'effet de spin-diode.
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FIGURE 2.6 — Dépendance de la fréquence de résonance du Mode 1 en fonc-
tion du champ magnétique appliqué selon 0° (a), 30° (c) et 50° (e). Calculs
numeériques (b, d, f) de la fréquence avec comme paramétres : anisotropie de
forme de 20 mT, anisotropie magnétocristalline de 10 mT avec § = 63° et
champ démagnétisant de 1.1 T.

2.1.3.1 Efficacité de redressement

L’analyse de la dépendance en champ de la fréquence de résonance nous
a permis de révéler I'importance de 'anisotropie magnétocristalline et ainsi
d’attribuer le Mode 1 & la couche libre. Les paramétres A et B de I’équation 2.1
extraits des ajustements correspondent respectivement a la composante anti-
Lorentzienne et Lorentzienne des spectres. Ils sont tracés en fonction du champ
appliqué pour @5 = 0° respectivement en figure 2.7a et b. L’amplitude du pa-
rameétre A est un ordre de grandeur supérieur a celui du parameétre B. En effet,
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d’apres les équations 1.34 et 1.35 A o vH4 tandis que B x~ yaHy, avec «
le coefficient d’amortissement de Gilbert. Nos calculs considérent 1’aimanta-
tion saturée selon 'axe difficile, ce qui est vrai pour des champs supérieurs
a b0 mT dans notre cas. Dans cette gamme de champ, encadré en trait noir
pointillé sur la figure 2.7a et b, la valeur moyenne du rapport A/B dépasse
50. Le parameétre A est proportionnel & la dérivée du couple hors-plan Toop,
non nul dans nos jonction asymétrique, par conséquent méme & courant DC
nul le spectre spin-diode présente une forte composante anti-Lorentzienne. La
dépendance linéaire du couple hors-plan en fonction de la tension peut alors
étre un moyen efficace d’améliorer la sensibilité de 'effet spin-diode (Vyioge
divisé par la puissance hyperfréquence injectée).
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FI1GURE 2.7 — Composantes Lorentzienne et anti-Lorentzienne en fonction du
champ appliqué.

D’autres échantillons issus du méme lot ont aussi été étudiés. La mesure de
la dépendance en tension de la résistance ainsi que la calibration du désaccord
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d’impédance permettent de caractériser l'efficacité de l'effet spin-diode dans
nos échantillons. Pour un champ H.,; = 42 m'T, nous obtenons une sensibilité
de 100 mV/mW. Ce résultat se compare bien avec de précédentes études bien
que la TMR soit de moitié dans notre cas [Wang 2009a, Ishibashi 2010].

Pour des champs H.,; > 60 mT, le paramétre A change de signe avec la
polarité du champ H,,; tandis que le signe du paramétre B est insensible a ce
dernier. C’est en accord avec 'expression vectorielle des couples de transfert
de spin. Le simple produit vectoriel de I’expression du couple hors-plan Tpop
dépend de l'orientation de ’aimantation de la couche libre, donc de la polarité
du champ H.,;. Le couple dans-le-plan T;p quant a lui n’en dépend pas. Ce
résultat confirme que le Mode 1 est attribué a la couche lib re. C’est donc
I’analyse de ce mode que nous utiliserons afin d’en extraire 'amplitude des
couples de transfert de spin en fonction de la tension DC appliquée.

2.1.3.2 Extraction des couples de transfert de spin

L’analyse des paramétre A et B des équations 2.1 et 2.2 nécessite d’évaluer
les autres termes expérimentalement accessibles. 11 faut déterminer les carac-
téristiques courant vs. tension pour tous les champs appliqués selon I'axe dif-
ficile, en incluant aussi les états parallele et anti-paralléle. Le courant igp est
déterminé en divisant le signal de fond Vigcrground mesuré dans I’état paralléle
par %‘?;T‘Q/ mesuré dans le méme état. L’angle 0 est évalué a 'aide de la mesure
résistance vs. champ magnétique réalisée a différents angles d’application du
champ. Le champ démagnétisant H; est obtenu par ajustement de la partie
linéaire de la courbe fréquence pic vs. champ appliqué selon la formule de

Kittel. Enfin, il faut mesurer la TMR en fonction de la tension TM R(V).

Ainsi, la mesure quantitative des couples de transfert de spin est possible
soit en analysant la fréquence et la largeur de raie des spectres, selon les équa-
tions 1.25 et 1.33, soit en analysant 'amplitude des composantes Lorentzienne
et anti-Lorentzienne des spectres, selon les équations 1.34 et 1.35. La fréquence
dépend de beaucoup d’autres parameétres dont la température de sorte qu’il
n’est pas avisé d’utiliser cette voie. Les couples ainsi extrait sont d’ailleurs
trés bruités comme 'atteste la figure 2.8.

Nous avons donc procédé par ’analyse des paramétres A et B. La figure 2.9
illustre le couple dans-le-plan T7p obtenu pour diverses valeurs de champ
appliqué. Les valeurs extraites ne sont pertinentes que pour les champs élevés
pour lesquels 'aimantation est saturée selon I'axe d’application du champ. La
dépendance en tension est conforme & ce qu’on attend et le couple T7p est
aussi efficace qu'un champ de plusieurs dizaines d’Oersted.
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FIGURE 2.8 — Couple hors-plan Tpop mesuré par la fréquence de résonance.
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FI1GURE 2.9 — Couple T7p mesuré par 'amplitude de la composante Lorent-
zienne B.

Les couples de transfert de spin sont indépendants du champ, toutes va-
riations avec le champ est donc un artefact de mesure. En revanche, la mesure
du couple hors-plan Tpop présente moins d’artefacts, comme le montre le
figure 2.10. En accord avec le fait que nos jonctions sont asymétriques en
composition et en épaisseur, le couple Tppop change de signe avec la polarité



58 Chapitre 2. Résultats expérimentaux

de la tension et confirme les résultats de Oh et al. [Oh 2009] obtenus par une
autre méthode pour des jonctions tunnel magnétiques a base de MgO avec
des électrodes asymétriques. Dans le régime de faible tension, entre + 60 mV,
le couple hors-plan atteint jusqu’a 40 % du couple dans-le-plan.
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F1GURE 2.10 — Couple Tppop mesuré par 'amplitude de la composante Lo-
rentzienne A.

2.1.4 Discussion

Nous avons étudié les caractéristiques de nos échantillons par effet de spin-
diode. Les spectres ainsi obtenus ont nécessité une étude approfondie concer-
nant 'influence de ’anisotropie magnétocristalline de la couche de CoFe afin
d’identifier le mode associé a la couche libre. L’amplitude de 'effet redresseur
est important grace a la contribution du couple Tpop a la composante anti-
Lorentzienne du signal. L’extraction des couples de transfert de spin a été
réalisée a partir des parameétres d’amplitude A et B. Le couple dans-le-plan
présente une dépendance en tension attendue et il est assez intense, atteignant
une efficacité d’une centaine d’Oersted. L’asymétrie de la jonction a rendu le
signe du couple out-of-plane dépendant de la polarité du courant. L’efficacité
de Toop atteint environ 20 Oe pour les tensions appliquées, il serait donc
d’assez forte amplitude pour les systémes ou la paroi est faiblement piégée.

Lors de I'analyse des spectres, nous avons sélectionné les échantillons pour
lesquels les Modes 1 et 2 étaient le plus distinct possible. Cependant, ils sont
probablement couplés et I'étude du Mode 2 est nécessaire afin d’obtenir une
meileure précision a la fois dans la mesure des couples de transfert de spin,
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ainsi que dans I'étude de 'asymétrie de la fréquence de résonance en fonction
du champ.

L’origine de l'asymétrie du couple hors-plan Tpop est le sujet de nom-
breuses études et il serait important d’éclaircir les mécanismes en jeu afin de
pouvoir controler sa dépendance en tension ainsi que son amplitude. Du point
de vue applicatif, il serait ainsi possible d’augmenter 'efficacité du transfert
de spin dans des cellules de type STT-MRAM en combinant les effets des
couples in-plan Trp et hors-plan Tpop.

2.2 Déplacement de paroi en injection verticale

2.2.1 Déplacement de paroi par courant DC
2.2.1.1 Echantillons étudiés

Nous avons caractérisé les couples de transfert de spin dans des jonctions
tunnel asymétriques et nous avons vu que le couple hors-plan Tpop change
de signe avec la polarité du courant. Afin d’étudier son influence sur le dé-
placement de paroi en injection verticale, nous utilisons le méme empilement
magnétique que ceux étudiés par effet de spin-diode. Les piliers sont cette fois
définis en forme d’arc de cercle par lithographie électronique.

Forme |

a) Top electrode

Ta (5 nm)

Nig;Fe,, (4 nm)

Co,oFey, (1 nm)

FIGURE 2.11 — a) Illustration de 'empilement magnétique tunnel. b) Image
par microscopie électronique balayage de la jonction tunnel de forme I : vue
de dessus avant dépot de l'électrode supérieure. ¢) Idem pour la forme II plus
petite.

Les échantillons ont été fabriqués selon deux tailles, les formes I et II de
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120 nm et 210 nm de largeur, mais avec un rapport d’aspect identique (c.f.
fig. 2.11b et c). La superficie des échantillons de forme I est de 30.9 x 10~
m? et celle des échantillons de forme II est de 11 x 107** m?. La forme en arc
de cercle permet de favoriser la création et la stabilisation d’une paroi proche
des extrémités.

2.2.1.2 Courbes R(H) a faible tension : création de la paroi

La convention d’angle utilisée est indiquée en fig. 2.12. Une mesure de
résistance vs. champ magnétique R(H) avec champ appliqué a +90° est pré-
sentée sur la fig. 2.13 pour un échantillon de la forme I. Les états paralléle et
antiparalléle correspondent respectivement a ~ 12.2 2 et ~ 18.7 €. Pour des
champs |H| > 200 Oe, 'aimantation dans la couche libre est uniforme.

En revenant a H = 0 & partir des champs négatifs, la résistance commence
a diminuer aux alentours de H = -200 Oe pour éventuellement basculer vers
la résistance de 1’état paralléele pour H ~ 27 Oe. La décroissance proche de
H = 0 est simplement due a la relaxation de l'aimantation qui passe d’un
état uniforme, le long du champ appliqué, vers une distribution qui suit la
forme de I’échantillon en raison de ’anisotropie de forme. Proche des champs
coercitifs, vers H =~ -80 Oe et H =~ 25 Oe pour la forme I, on peut observer des
plateaux dans la courbes R(H) 2.13a. Ces niveaux de résistance proche des
états paralléle et anti-paralléle correspondent & une paroi, nucléée au moment
du retournement, qui se propage sur une courte distance avant d’étre piégée
proche d’une extrémiteé.

-90° 90°

PV =
champ dipolaire H>0
——————-——

couche de référence

FIGURE 2.12 — Convention d’angle d’application de champ magnétique.
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FIGURE 2.13 — Mesure R(H) pour un champ appliqué selon +90° pour la forme
I (a) et la forme II (b).

La mesure R(H) sur la forme II, c.f. figure 2.13b, montre aussi des états
avec paroi proche des états paralléle et anti-paralléle. En raison du couplage
effectif résultant des champs dipolaires non compensés issus de 'antiferroma-
gnétique synthétique et du couplage de Néel, la configuration avec la paroi
proche de I’état paralléle n’est pas stable a champ nul. Pour cette raison nous
travaillons avec la configuration de paroi positionnée proche de 'état anti-
paralléle. Le plateau correspondant a cet état magnétique n’est pas systéma-
tiquement reproductible en appliquant le champ & -90°. Il faut alors appliquer
le champ selon un angle inférieur, comme 75° ou 85°, afin d’élargir ces plateaux
et permettre la création systématique d’une paroi stable a champ nul.

Par ailleurs, il faut préter attention a ’angle utilisé pour le protocole de
création de paroi. En effet, la figure 2.14 montre une mesure R(H) avec un
champ appliqué selon 80°. A partir de I’état paralléle, pour H > 100 Oe on
constate que la résistance n’est pas commutée exactement vers le niveau de
I’état antiparallele. La configuration magnétique correspond en fait & une pa-
roi & 360° qui s’est formée par nucléation et rapprochement de deux parois a
180" de polarité opposée. Cette paroi est trés stable car elle est protégée to-
pologiquement, et seul un fort champ, aidé de I'agitation thermique, permet
de la dénouer (H ~ 600-700 Oe sur la figure 2.14).

Une fois le protocole établi et la paroi préparée, le champ magnétique est
coupé. Nous pouvons alors mesurer les champs de dépiégeage Hffep, comme
le montre la fig. 2.15, en appliquant le champ selon 90° et en balayant suc-
cessivement les champs positifs puis négatifs, la paroi étant réinitialisée entre
chaque séquence. Les champs coercitifs mesurés, H;ep = +26 Oe et Hy , =
-42 Oe, traduisent un potentiel de piégeage asymétrique. Le dépiégeage de
la paroi et son déplacement vers une configuration paralléle s’opére avec un
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second piégeage vers 'autre extrémité. Ceci se traduit par le plateau dans la
résistance mesurée a 13.7 (). Cet état magnétique proche de 1’état paralléle
n’est pas stable & champ nul.
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champ magnétique (Oe)

FIGURE 2.14 — Forme I : Mesure R(H) pour un champ appliqué selon +80°.
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FIGURE 2.15 — Cycle de mesure de dépiégeage de la paroi pour la forme I.
Une fois la paroi initialisée, un champ magnétique positivement (en noir) ou
négativement (en rouge) croissant est appliqué.
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De la méme maniére, nous avons mesuré les champs de dépiégeage de la
paroi créée dans les échantillons de forme II. La figure 2.16) représente une
mesure typique de champ coercitif. D’autres échantillons ont présenté des
cycles plus complexes mais tous étaient dotés d’un état de paroi réversible a
champ nul qui correspond & la transition douce vers le niveau de résistance
compris entre H;epl et Hz{em sur la figure 2.16).
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FIGURE 2.16 — Cycle de mesure de dépiégeage de la paroi pour la forme II.
Une fois la paroi initialisée, un champ magnétique positivement (en noir) ou
négativement (en rouge) croissant est appliqué.

Nous disposons maintenant d’un protocole d’initialisation reproductible
de paroi et nous allons voir comment il est possible de la déplacer, dans un
premier temps, a l'aide d’un courant DC afin d’évaluer I'efficacité du courant
dans un régime quasistatique.

2.2.1.3 Mesure R(I) : déplacement de la paroi

Aprés initialisation de la paroi, nous appliquons un champ magnétique
fixe selon +90°, compris entre Hjep et Hy,,, par exemple -10 Oe sur la fi-
gure 2.17, qui correspond & un champ effectif total nul. En partant toujours
de la méme position initiale de la paroi (résistance de 16.6 2), les courbes noir
et rouge sont obtenues en mesurant la résistance en fonction du courant DC
respectivement positivement et négativement croissant. La résistance diminue
progressivement avec l'augmentation du courant et traduit la dépendance en

tension attendue pour une jonction tunnel. Pour I:{ep = 7 mA, la résistance
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chute brusquement de maniére irréversible. La paroi est dépiégée avant de se
déplacer sous l'effet du courant positif vers une configuration plus paralléle.
La résistance finale, mesurée a faible tension de lecture, est de 16.1 €2 et cor-
respond a une autre position de paroi, stable & courant nul. En réinitialisant
la paroi afin de partir de la méme position initiale, un balayage des courants
négatifs provoque un saut de résistance, pour I, = -11 mA, vers un état plus
résistif a 17.3 Q.

densité de courant (MA.cm'z)
-4 -3 -2 -1 0 1 2 3 4

Y

16 |

résistance (@)

15

-15 -10 -5 0 5 10 15
courant DC (mA)

FIGURE 2.17 — Déplacement de paroi par injection de courant DC dans un
échantillon de forme I. Chaque branche de la courbe est obtenue aprés réini-
tialisation de la paroi. Champ magnétique appliqué : -10 Oe

Ces résultats montrent que nous sommes capables de déplacer la paroi
vers deux positions de part et d’autre de la position initiale. En modifiant les
cycles de courant, il est possible placer la paroi sur n’importe quelle des trois
position comme le montre la figure 2.18. Il faut cependant appliquer un faible
champ magnétique pour rendre les trois positions accessibles par le courant.
Le constat est le méme pour les 3 autres échantillons de la méme forme.

Des résultats similaires sont obtenus concernant les échantillons de forme
II. II est possible de déplacer la paroi entre deux positions, noté 1 et 2 sur la
figure 2.19. Pour les courants positifs, la transition douce refléte la paroi qui
se déplace de maniére réversible vers une position qui n’est donc pas stable
a champ nul. Cela correspond a la transition réversible observée sur le cycle
mineur 2.16. De maniére générale les mesures R(I) reproduisent exactement,
a la dépendance en tension prés, les mesures R(H).
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FIGURE 2.18 — Déplacement de paroi a travers trois positions d’équilibre. Sont
en premier appliqués les courants négatifs pour la courbe rouge et les courants
positifs pour la courbe noire. Champ appliqué : -10 Oe.
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FIGURE 2.19 — Déplacement de paroi par injection de courant DC dans un
échantillon de forme II. Champ magnétique appliqué : -3 Oe

Un des échantillons de forme I présentait une quatriéme position accessible
par l'effet du courant avec 'application d’un faible champ de +15 Oe. Cette
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position supplémentaire n’est cependant pas assez stable et 'agitation ther-
mique donne lieu & un déplacement stochastique de la paroi comme montré
par la mesure R(I) 2.20.
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FIGURE 2.20 — Déplacement stochastique de paroi dans un échantillon de
forme I. Champ appliqué : -15 Oe.
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FIGURE 2.21 — Mesure R(I) en fonction de diverses valeurs de champ appliqué.
La convention est telle qu'un courant négatif favorise 1’état anti-paralléle.
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Un échantillon a présenté un comportement inattendu comme l'illustre la
figure 2.21. Les cycles présentés balayent d’abord les courant positifs pour
lesquels la paroi se déplace vers une position stable de niveau de résistance
inférieur. A partir de cet état, un courant négatif fait basculer la couche libre
dans I’état paralléle, contrairement a ce qu’on attend de I’effet du couple hors-
plan Topop sur la paroi.

Le changement de signe de ce couple pour les tensions élevées est exclu
étant donné sa dépendance en fonction de la tension (c.f. figure 2.10). Etant
donné que la jonction ne bascule ici vers 1’état paralléle que pour un courant
négatif, cela incite a croire qu’'une paroi de méme polarité se nuclée a 'autre
extrémité aidé par le champ d’Oersted et, sous I'action du champ magnétique,
qu’elle se propage pour finalement fusionner avec la paroi que nous avons
initialement créée .

Ces résultats démontrent expérimentalement le déplacement bidirection-
nel de paroi par transfert de spin avec injection de courant perpendiculaire.
Les densités de courant critiques sont inférieures a 4 x 10% A.cm™2 (c.f fi-
gure 2.17). Ainsi, I'injection perpendiculaire a ainsi permis une réduction de
deux ordres de grandeur des densités de courant critiques comparé au cas
classique d’injection latérale CIP. Nous allons maintenant évaluer 'efficacité
du courant sous la forme d’un champ équivalent.

2.2.1.4 Efficacité du courant

2.2.1.4.1 Influence de la température Il est établi que le dépiégeage de
paroi peut étre assisté par 'effet de la température. Nous avons donc cherché
a évaluer son impact pour les densités de courant injectés dans nos échan-
tillons. Afin de découpler l'effet du transfert de spin et leffet Joule, nous
avons étudié le retournement spin-flop de I'antiferromagnétique synthétique.
Ce dernier est peu affecté par le transfert de spin et 'interaction RKKY qui
couple antiferromagnétiquement les deux couches dépend de la température.

L’application d’un champ anti-paralléle a la couche de référence aligne pro-
gressivement les aimantations des deux couches. Les deux couches deviennent
paralléles pour un champ de saturation Hg,, (c.f. figure 2.22) qui est fonction
de la température suivant l’expression |Zhang 1994, Wiese 2007] :

HyL
Hy = —2 2.5
! sinthO (2:5)
T, — (2.6)

" nd,kp
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FIGURE 2.22 — Mesure résistance vs. champ magnétique. Pour un champ ma-
gnétique suffisant, I’état anti-paralléle devient paralléle.

Les mesures de ce champ de saturation entre 15 K et 275 K, présentées
sur la figure 2.23, s’ajustent bien avec I’expression 2.6.

600 | ° ® données spin-flop ]
— ajustement
® données transport

500 |-

400

300 1 1 1 1 1 1 1 1 1
50 0 50 100 150 200 250 300 350 400

température (°K)

champ de saturation (kA/m)

FIGURE 2.23 — Symboles noirs : champ de saturation vs. température . Courbe
rouge : ajustement des données avec I'expression 2.6. Symboles bleus : champ
de saturation a température ambiante pour la gamme expériementale de cou-
rant DC reporté sur la courbe d’ajustement.
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Nous avons aussi mesuré le champ de saturation a température ambiante
et en fonction du courant DC appliqué (c.f. figure 2.24). Par extrapolation des
données a basse température (c.f. figure 2.23) la hausse de température pour
la gamme de courant employé est estimée a 20 K.
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FIGURE 2.24 — Mesure du champ coercitif de dépiégeage de la paroi en fonction
du courant DC a température ambiante.

o o
35} ® paroi ®
— -
[ ajustement
o
N
= 40
x
o
S
[
S s}
Q.
£
£ 0
c [ e
0 50 100 150 200 250 300

temperature (K)

FIGURE 2.25 — Mesure du champ coercitif de dépiégeage de la paroi en fonction
de la température (points bleus). Ajustement linéaire en courbe rouge.
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L’extrapolation linéaire des mesures de champ de dépigeage de la paroi a
faible courant (100 pA) et en fonction de la température, permet d’estimer
I'influence d’une hausse de 20 K & environ 1 Oe (c.f. figure 2.25). Nous pouvons
donc considérer que l'effet Joule a une influence négligeable sur le dépiégeage
de la paroi.

2.2.1.4.2 Champ équivalent Nous avons répété I'expérience de déplace-
ment de paroi pour des échantillons de forme I et II en faisant varier le champ
magnétique appliqué entre Hz{ep et Hy,, (c.f. figure 2.26). Nous présentons ici
le détail des mesures sur la forme I car les échantillons de forme II produisent
des résultats similaires. Les mesures R(I) montrent une résistance initiale qui
change avec le champ appliqué. Les simulations micromagnétiques montrent
que cela est causé par un déplacement/déformation de la paroi dans le puit
de potentiel qui la piége. Les courants critiques de dépiégeage dépendent for-

tement du champ appliqué.
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FIGURE 2.26 — Déplacement de paroi par injection de courant DC en fonction
du champ appliqué.

Dans notre convention, les champs négatifs favorisent un déplacement de
paroi vers une configuration antiparalléle, abaissant ainsi les valeurs de Lep €t
augmentant donc celles de I:{ep. De maniére attendue, l'effet est inverse pour
les champs positifs. En comparant ces expériences avec le déplacement de
paroi induit par champ magnétique, nous pouvons définir un champ équivalent
correspondant & ’action du courant : avec un champ magnétique appliqué H,

Ifep a lefficacité d’un champ de Hﬁep - H. Nous pouvons ainsi reconstruire la
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dépendence du champ équivalent en fonction de la densité de courant injecté,
présentées en figure 2.27 pour deux échantillons de chaque forme. Un courant
positif est équivalent & un champ appliqué selon la direction de I'aimantation
de I'électrode libre et dans le sens opposé pour un courant négatif.

Le dépiégeage et le déplacement de la paroi induit par le courant a plusieurs
origines : l'effet de transfert de spin ainsi que le champ d’Oersted, ce dernier
ayant une distribution qui favorise le déplacement de la paroi. Selon de pré-
cédentes prédictions théoriques formulées au laboratoire [Khvalkovskiy 2009,
en ce qui concerne le transfert de spin seul le couple hors-plan Tpop a la sy-
métrie adéquate pour induire un déplacement de paroi avec une vitesse fini
sur des distances macroscopiques dans nos dispositifs.
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FIGURE 2.27 — Efficacité du courant sous la forme d'un champ équivalent.

La figure 2.27 compare directement ’amplitude du couple hors-plan, ex-
primé en unités de champ magnétique, obtenu par les expériences de spin-
diode et le champ équivalent obtenu avec les mesures d’efficacité de déplace-
ment de paroi. La méme convention applicable dans les deux types d’expé-
rience. Les échantillons I-A et I-B ont des dimensions correspondant & 'image
M.E.B. de la figure 2.11b (210 nm de largeur), tandis que les échantillons
II-A et II-B ont des dimensions correspondant a la figure 2.11c¢ (120 nm de
largeur). Pour les échantillons les plus larges I-A et I-B, le champ magnétique
équivalent est clairement plus intense pour les densités de courant élevées.
Dans tous les cas, le couple hors-plan seul ne peut expliquer 'efficacité du
courant que nous obtenons. Afin d’interpréter ces résultats nous avons réalisé
des simulations micromagnétiques.
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2.2.1.5 Simulations micromagnétiques

Nous avons utilisé le logiciel Spin-PM®© pour les simulations et nous
avons suivi le méme protocole que les expériences de déplacement de pa-
roi. Chaque simulation introduit progressivement les couples de transfert de
spin et le champ d’Oersted. Le maillage des structures simulées est pris de
I'ordre de grandeur de la longueur d’échange. Cette derniére est définie par
lex =v/2A/uoMZ. A est la constante de raideur d’échange (1.3 x 10711 J.m~3
pour le permalloy), po est la perméabilité du vide (47 1077 T.m.A~1) et Mg
est I'aimantation a saturation (1000 10> A.m~1 pour le permalloy avec une
fine couche de CoFe). L’application numérique donne ., ~ 4.55nm et c’est
pourquoi nous avons pris une taille de maillage de 5 nm pour toutes nos si-
mulations. Le logiciel procéde par différences finies et nous ne simulons ici
que la couche libre seule. Les couples de transfert de spin sont pris en compte
avec une dépendence linéaire en courant. Le couple dans le plan est donné par
Trp = —yoaym X (m X myef) avec ay/J = hP/uo2deMsg. h est la constante de
Planck réduite, P est la polarisation que nous avons fixé a 0.5, J est la densité
de courant, d est 1’épaisseur de la couche libre (5 nm dans notre cas), e est
la charge élémentaire et Mg est Paimantation a saturation (1000 10> A.m~1).
L’application numérique donne ay/J =~ 4.1 107% Oe.A~1.cm?. Le couple hors-
plan est défini par Toop = —70bsm X my.s et il est considéré comme étant
proportionnel au couple dans le plan avec un rapport constant b; = 40%a,.
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FIGURE 2.28 — Efficacité du courant évalué par simulation micromagnétique.
Paramétres : polarisation P = 0.5, M, (CoFe, NiFe) = 1 T, Tpoop = 0.4Tp
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L’orientation m,.; des spins des ¢lectrons est pris uniforme selon le grand
axe de l’échantillon et ceci se justifie par l'intensité du couplage RKKY, -
1 erg.cm™2, qui rend l'aimantation de la couche de référence uniforme. Les
résultats de simulation sont présentés en figure 2.28a.

Tout d’abord, sans prendre en compte le champ d’Oersted, le champ équi-
valent est quasiment identique que 1’on prenne en compte le couple TpHop seul
ou Toop et Trp ensemble. Ce résultat est cohérent avec les précédentes pré-
dictions quant au role négligeable du couple T7p pour le déplacement de paroi
transverse dans des matériaux & anisotropie planaire. Comme nous 1’avons
constaté, le couple Tpop n’est toutefois pas suffisant pour expliquer 'effica-
cité du courant mesurée lors des expériences de déplacement de paroi. Nous
avons donc inclus le champ d’Oersted dans les simulations et ’accord devient
trés bon comme le montre la figure 2.29.

60  Simulations >§<
X
40} O Toor X
® TIP+T00P Xx X
20| O Formel:T +T  +H, X

O Formell: T +T  +H *@’@@ﬁp ©

@& L
N BT ? Expérience
-20 * o>@< :xg

¥ T___ :Spin-Diode

ooP
xX X Formel

-40 X Formell

-8 6 -4 -2 0 2 4 6 8

equivalent magnetic field (Oe)

current density (10° A.cm?)

FIGURE 2.29 — Comparaison de 'efficacité du courant obtenue par simulation
et mesurée.

Cela nous permet d’expliquer la meilleur efficacité du courant dans les
échantillons les plus grands, le champ d’Oersted y étant plus intense en raison
du courant plus élevé.

2.2.1.6 Discussion

Les résultats obtenus démontrent que la géométrie CPP apporte un gain de
deux ordres de grandeur par rapport a la configuration CIP en ce qui concerne
la densité de courant critique. L’évaluation de 'efficacité du courant et les si-
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mulations micromagnétiques confirment que seul le couple hors-plan Tpop
est efficace dans nos structures a aimantation planaire et ce, malgré 'ampli-
tude du couple dans-le-plan mesuré & prés de 100 Oe dans les expériences de
spin-diode.

Pour réduire les courants, il faudrait travailler avec des systémes a aiman-
tation perpendiculaire dans lesquels la largeur de paroi est bien plus faible,
de 'ordre de quelques nanométres, afin de pouvoir réduire les dimensions la-
térales des structures. Ainsi, toute chose égale par ailleurs, on peut espérer
atteindre des courants inférieurs & 100 ¢ A. Pour un maximum d’efficacité, il
faudrait se placer dans le cas d’une jonction avec les aimantations des couches
libre et polarisatrice perpendiculaires entre elles. C’est alors le couple dans-
le-plan T7p qui devient efficace pour déplacer la paroi et ce dernier étant plus
intense que le couple hors-plan, on s’attend a des densités de courant critique
encore plus faible. Cependant comme nous 'avons déja expliqué, les aiman-
tations des deux couches étant perpendiculaires entre elles, il est impossible
de détecter de maniére résistive le déplacement de la paroi. Pour ce faire, il
faudrait ajouter un élément magnétorésistif dont ’aimantation est paralléle a
celle de la couche contenant la paroi.

En terme d’application, un dispositif comme le racetrack memory ne pour-
rait profiter des bénéfices de l'injection CPP car il verrait ses parois se déplacer
en sens inverse, comme sous l'action d’'un champ magnétique. D’autre part,
le memristor spintronique a base de paroi ne sera obtenu que si la paroi peut
occuper un spectre quasi-continu de positions entre les états paralléle et anti-
paralléle, ceci pourrait étre possible en jouant sur la forme de I’échantillon et
en faisant de 'ingéniérie de piégeage.

2.2.2 Déplacement de paroi par impulsion de tension

La configuration CPP nous a permis de déplacer une paroi magnétique de
maniére plus efficace qu’en CIP. Les densités de courant critiques sont en effet
deux ordres de grandeur inférieures a la géométrie CIP. Les simulations micro-
magnétiques prédisent une vitesse importante sous ’action de ce fort champ
équivalent [Khvalkovskiy 2009]|. Afin d’explorer la dynamique de la paroi en
géométrie CPP, nous allons donc mesurer résistivement le déplacement de la
paroi en temps réel.

2.2.2.1 Echantillons étudiés

Les échantillons étudiés ici sont un peu différents des ceux utilisés pour les
mesures de déplacement de paroi par courant DC. L’empilement magnétique
repose toujours sur un antiferromagnétique synthétique mais I’antiferromagné-
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tique naturel IrMn a été remplacé par du PtMn (c.f. figure 2.30a). La barriére
tunnel est toujours MgO mais la couche mince de CoFe qui sert & augmenter
la TMR a été supprimée. La couche libre de permalloy fait maintenant 5 nm
d’épaisseur.

a) ) Forme A

Electrode supérieure

Ru (5 nm)
Ni83Fe17 (5 nm) '30.0KV B.9mm x90.0k SE(U).
JBForme B
MgO (1.1 nm)

30.0kV/ 8 8mm x80.0k SE(U).

d) Forme C

30.0KV/ 8 8mm xB0.0k SEU)

FIGURE 2.30 — a) Empilement magnétique tunnel utilisé. Formes des échan-
tillons étudiées (b, ¢, d).

Le pillier est toujours en forme d’arc de cercle mais les extrémités ont été
modifiées de maniére a empécher I’expulsion de la paroi. La surface totale des
échantillons est d’environ 15.6 x 10714 m? et elle est identique pour les trois
formes étudiées (figure 2.30b, ¢ et d). Ainsi, la largeur de la piste varie entre
70 nm et 120 nm tandis que la courbure change afin de conserver la méme
surface totale.

2.2.2.2 Courbes R vs. Angle : création de la paroi

Pour tous les échantillons de cette étude la procédure de création de paroi
consiste a appliquer un champ magnétique transverse a la plus grande dimen-
sion afin de saturer I'aimantation de la couche libre. En relachant le champ
magnétique, 'aimantation se relaxe en suivant ’anisotropie de forme et une
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paroi se forme naturellement au sommet de ’arc. Le type de paroi, head-to-
head ou tail-to-tail, est ainsi controlé par la polarité du champ de saturant.
Les simulations micromagnétiques montrent que la paroi peut se stabiliser
dans la couche libre et se placer selon deux positions stables a chacune des
extrémités, notés 1 et 2 sur la figure 2.31.

FIGURE 2.31 — Illustration issu de simulations micromagnétiques réalisée avec
Spin-Flow 3D© montrant la paroi dans une des ses deux positions stables.
(Echantillon de forme A)

En réalité, au sein du méme lot d’échantillons lithographiés avec le méme
masque, les positions d’équilibre de la paroi peuvent étre différentes comme le
montre la figure 2.32 qui présente la résistance a champ nul apres la procédure
de création de paroi pour différents angle d’application de champ et de polarité
du champ de saturation.
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FIGURE 2.32 — Niveau de résistance, mesuré a champ nul, en fonction de I’angle
de saturation (échantillon de forme A). La convention d’angle est celle em-
ployée pendant ’étude de déplacement de paroi par courant DC (figure 2.12)
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La résistance est mesurée & faible courant et montre que la paroi se situe
a différents pieges et illustre une fois de plus l'importance des défauts de
matériaux et de la rugosité de bord. Cependant, les échantillons présentent
typiquement deux positions d’équilibre & chacune des extrémités.

Une fois la paroi créée, il est possible de la déplacer d’une position a I'autre
en applicant un champ magnétique le long de I'axe x comme illustré sur la
figure 2.33a. Il est aussi possible de déplacer la paroi & champ magnétique
nul en applicant des impulsions de tension comme indiqué sur la figure 2.33b.
Nous montrons ainsi qu’il est possible de déplacer une paroi en géométrie
CPP a l’aide d’impulsion de courte durée, impliquant ainsi de faibles énergies.
Nous nous intéressons maintenant a la vitesse de déplacement de la paroi ainsi
qu’au régime de dépiégeage.

a) b)

120 | 1t {120
115 | 1 ] ™ {115
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FIGURE 2.33 — a) En courbe orange, cycle mineur de mesure R(H) d’un échan-
tillon de forme A en configuration d’aimantation uniforme. En courbe rouge,
la couche libre contient une paroi qu’il est possible de déplacer entre les posi-
tions 1 et 2. b) Déplacement de la paroi entre les positions 1 et 2 par impulsion
de tension. La durée des pulses est de 20 ns et la densité de courant injecté
est d’environ 7.3 MA.cm~2
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2.2.2.3 Mesure en temps réel

Un systéme électronique fontionne dans le régime micro-ondes lorsque les
fréquences des signaux correspondent a des longueurs d’onde comparables aux
dimensions physiques du systéme. L’onde électromagnétique associé au signal
se propageant ne peut alors plus étre considéré comme uniforme le long de la
ligne de transmission. Généralement, en régime micro-onde il est essentiel de
concevoir un montage électronique avec une adaptation d’impédance de part
en part afin de minimiser les pertes d’énergies par réflexion. L'impédance de
nos jonctions tunnel est composée de la partie résistive, entre 80 2 et 150 €2
pour les différentes formes d’échantillon, et de la contribution capacitive de
la structure électrode supérieur/diélectrique (SiOy ou SizNy)/électrode infé-
rieure. Cette capacité limite la bande passante de la mesure a environ 2 GHz.
Les guides d’ondes et I'apparaillage présentent généralement une impédance
standard de 50 €2, nos jonctions ne sont donc pas adaptées avec la chaine de
mesure et nous allons en tirer profit.

Source de tension

. Générateur d’impulsion
et nanovoltmetre

-
JTM » | scope
—_ Impulsion réfléchie —_

1

2 Twait
- Lprop

FIGURE 2.34 — Schéma du principe de mesure en réflexion. Un té de polarisa-
tion découple les parties DC et AC. Un diviseur de puissance résistif permet
le raccordement d’un oscilloscope pour enregistrer le signal réfléchi.




2.2. Déplacement de paroi en injection verticale 79

La figure 2.34 illustre le schéma de principe de mesure en réflexion. La
paroi est préparée dans une position stable initiale, ici la position 1 qui est
de haute résistance. Une premiére impulsion de tension permet de déplacer la
paroi vers la position 2 a 'autre extrémité.

A mesure que la paroi se déplace pendant I'impulsion, la résistance de la
jonction décroit et 'onde réfléchie varie en amplitude. Cette premiére réflexion
contient toute 'information concernant le dépiégeage et le déplacement de la
paroi. Une seconde impulsion identique est envoyée mais cette fois la paroi
ne bouge pas, car elle est piégée en bout de piste, et 'onde réfléchie de cette
seconde impulsion constitue une référence que nous pouvons soustraire a la
premiére impulsion réfléchie. Le signal résultant est une mesure épurée du
déplacement de la paroi. Afin de vérifier la position de la paroi, la résistance
est mesurée avant et aprés chaque action.

2.2.2.4 Vitesse de paroi

La figure 2.35 montrent trois mesures en temps réel du déplacement de la
paroi dans un échantillon de la forme A. L’impulsion de tension dure 20 ns
et la densité de courant est d’environ 4.2 MA.cm™2. L’impulsion commence
at = 0, le signal est donc nul pour t < 0. La paroi n’est pas instantanément
mise en mouvement dés le début du pulse comme en témoignent les différents
plateaux qui correspondent & des temps d’attente t,,,;; (indiqué pour la courbe
bleue sur la figure 2.35).
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FIGURE 2.35 — Exemples de mesure en temps réel du déplacement de la paroi
de la position 2 vers la position 1. Les trois traces sont des mesures indé-
pendantes et réalisées dans les mémes conditions. Un filtre moyennant a été
appliqué afin de réduire le bruit.
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Aprés ce temps d’incubation, le signal chute pour devenir nul lorsque la
paroi atteint sa position finale. La durée du trajet de la paroi correspond a t,,4,
de sorte que le temps total de commutation pour passer de la position 2 vers 1
est tswiteh = twait + tprop. Pour les faibles densités de courant, le dépiégeage de
la paroi est stochastique et cela se traduit par le temps d’attente t¢,,4;. Dans
ce régimé, le temps de commutation tg,c, est dominé par le temps d’attente
tandis que le temps de propagation, identifiable sur la figure 2.35, est de ’ordre
de la nanoseconde.
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FIGURE 2.36 — a) Plusieurs traces décalées temporellement de ¢ — ¢syi1cn, puis
moyennées. b) Simulation micromagnétique du déplacement de la paroi : Evo-
lution de la composante longitudinale moyenne de 'aimantation. Les traces
sont décalées de t — topitch-

Afin de mieux rendre compte de la mesure de cette durée de trajet pour
une densité de courant donnée, nous décalons temporellement une centaine de
traces afin de faire coincider le moment ot le signal arrive a 0, i.e. t —tgizen. Le
moyennage de ces traces artificiellement décalées réduit le bruit du signal et
permet une meilleure visualisation du temps de propagation (c.f. figure 2.36a
pour trois densités de courant).

Le temps de propagation ainsi mesuré est de ~ 1.5 ns, ce qui correspond a
une vitesse de &~ 400 m.s~! [Metaxas 2013|. La figure 2.36b montre les résultats
de simulations micromagnétiques. La composante totale moyenne de I'aiman-
tation selon x est tracée en fonction du temps et comme pour les données
expérimentales, les courbes sont toutes décalées temporellement. La compo-
sante de l'aimantation selon x refléte directement la résistance de la jonction
et peut donc étre comparée aux résultats expérimentaux. L’accord est bon et
les simulations révélent que la paroi peut méme atteindre 600 m.s~!. Cepen-
dant les données expérimentales ne font pas faire ressortir de dépendance du
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temps de propagation en fonction du courant car nous atteignons les limites
de résolution temporelle de la chaine de mesure.

2.2.2.5 Dépiégeage stochastique vs. déterministique : densité de
courant critique

Afin de déterminer la densité de courant critique de passage d’un régime
de dépigeage stochastique vers un régime de dépiégeage déterministe, nous
allons étudié des traces moyennées sur 200 mesures pour différentes densités de
courant (c.f. figure 2.37a). Les mesures présentées concernent des échantillons
de la forme A.
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FIGURE 2.37 — Mesures sur un échantillon de forme A. a) Moyennes sur 200
traces du signal de déplacement de paroi pour diverses densités de courant. b)
Probabilité de dépiégeage en fonction de la durée d’impulsion présentée pour
trois densités de courant.

Les traces ne sont pas temporellement décalées comme pour les fi-
gures 2.36a et b, c’est pourquoi elles sondent entierement le processus de
dépiégeage, qu’il soit stochastique ou déterministique. Pour les faibles densi-
tés de courant, par exemple 4.1 MA.cm~2 en courbe violet sur la figure 2.37a,
pendant le plateau en moyenne la paroi ne bouge pas. Ensuite, le signal com-
mence a diminuer selon une faible pente qui résulte du mélange entre la large
dispersion sur la durée des temps d’attente et la décroissance du signal propre
a la propagation de la paroi. A mesure qu’on augmente la densité de courant,
le signal décroit vers V = 0 plus rapidement et le temps d’attente est plus
court et moins disperse, ce qui se traduit par la réduction de la largeur du
plateau. Pour J > 6 MA.cm ™2, la mesure ne décéle plus de temps d’attente et
le déplacement de la paroi est alors déterministe avec tsyiteh, = tprop-
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Dans un deuxiéme temps, nous avons mené une étude classique de la proba-
bilité de dépiégeage comme l'illustre la figure 2.37b pour trois densités de cou-
rant différentes. Comme attendu, pour une durée d’impulsion donnée, I'aug-
mentation de la densité de courant induit une augmentation de la probabilité
de dépiégeage.
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FIGURE 2.38 — a) Comparaison entre probabilité de dépiégeage et trace inver-
sée. L’ajustement est effectué avec la fonction de distribution de loi Gamma.
b) Comparaison entre probabilité de dépiégeage et trace inversée. L’ajuste-
ment est effectué avec la fonction de distribution de loi Gamma. Le décalage
entre les deux jeux de données correspond au temps de propagation.

Si on suppose qu’une fois dépiégée la paroi se déplace nécessairement vers
sa destination finale, nous sommes en mesure de comparer les traces moyennées
avec les mesures de probabilité de dépiégeage en normalisant et inversant les
traces d’oscilloscope. L’accord est excellent pour les faibles densités de courant
comme l'illustre 'exemple en figure 2.38a. Pour les densités de courant plus
¢élevées, le signal des traces augmente moins vite que les données issues des
probabilités de dépiégeage comme le montre la figure 2.39. Ceci peut étre
expliqué par le fait que les traces d’oscilloscope mesurent a la fois le temps
d’attente et le temps de propagation tandis que les expériences de probabilité
de dépiégeage ne mesurent que le temps d’attente. Pour les faibles densités
de courant, it » tprop €t par conséquent les deux types de données refletent
principalement I'information sur le temps d’attente, d’ot leur bon accord. Avec
les densités de courant croissantes, le temps d’attente devient comparable au
temps de propagation ce qui explique le décalage entre les deux types de
données qui est de l'ordre de grandeur du temps de propagation t,,,.
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FIGURE 2.39 — Le temps moyen de dépiégeage issu des ajustements est tracé
en fonction de la densité de courant.

Nous avons extrait le temps moyen de commutation 7 en ajustant les traces
inversées a l'aide de la fonction de répartition de la loi Gamma. Ce modéle
statistique rend compte de processus avec temps d’attente et convient donc
a notre étude. D’autre part, il permet d’ajuster les traces aussi bien dans le
régime stochastique que dans le régime déterministique dans lequel le signal
ne présente pas de temps d’attente et varie donc trés vite. Les valeurs de 7
extraites par ajustement sont tracées en fonction de la densité de courant sur
la figure 2.38b.

Les temps d’incubation avant commutation ont déja été rapportés dans
le cas de retournement d’aimantation uniforme par transfert de spin et ce
méme en régime sur-critique. Ils sont dus a ’angle nul modulo 7 décrit par
I’aimantation du polariseur et celle de 1’électrode libre. Par conséquent le
couple de transfert de spin devient non nul grace a I'agitation thermique, d’ou
un temps d’incubation variable. Dans notre cas, I'aimantation locale dans la
paroi forme toujours un angle non nul avec l'aimantation du polariseur de
sorte que le couple de tranfert de spin n’est jamais négligeable. Cela explique
I’absence de temps d’incubation en régime sur-critique. En revanche, en régime
sous-critique le temps d’attente indique que le processus de dépiégeage est
thermiquement activé. La dépendance de 7 en fonction de la densité de courant
peut étre interprétée en considérant la transition d’un régime stochastique vers
un régime déterministique. En dynamique thermiquement activée, le temps
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caractéristique peut s’écrire comme :
T ox exp (Eg/kgT) (2.7)
Avec la barriére d’énergie s’exprimant comme :
Bp o< (1= Hy/ Hugly_o)"” (2.8

H; est le champ équivalent correspondant a 'efficacité combinée du transfert
de spin Hgrp et du champ d’Oersted Hoe. Heep|,_, représente le champ de
dépiégeage a température nulle. Nous pouvons donc identifier deux régimes
sur le tracé de 7 versus J en figure 2.39. Pour le régime sous-critique, J <
Je, la paroi surmonte la barriére d’énergie Ep avec l'aide des fluctuations
thermiques et cela résulte en une distribution des temps d’attente en raison
de la stochasticité du processus. Dans ce régime, la courbe s’ajuste trés bien a
I’aide des équations 2.7 et 2.8. La densité de courant critique ainsi évaluée est
d’environ J, ~ 5.9 MA.cm™2. A la transition vers le régime sur-critique, J =
Je et Hy = Hgep|r_,y, 1a paroi posséde assez d’énergie pour franchir la barriére
d’énergie de maniére déterministe sans temps d’attente mesurable. Enfin, en
régime sur-critique J > J. et 7 continue de décroitre avec les J croissants ce
qui indique un temps de propagation ¢,.,, plus bref ainsi qu'une sortie du
potentiel de piégeage plus rapide.

2.2.2.6 Efficacité de transfert de spin

Il est possible d’extraire 'efficacité du couple hors-plan Tpop de transfert
de spin & partir du modéle thermiquement activé en considérant comme pré-
cédemment H; = Hgrr + Hpe. Nous avons calculer le champ d’Oested avec
Spin-Flow 3D© en prenant en compte la géométrie réelle des électrodes. La,
distribution obtenue est illustré par la figure 2.40a.

Alors que le champ d’Oersted s’avére assez important dans les extrémités
et sur les bords de I'échantillons (= 60 Oe), il est relativement faible dans
la région ou la paroi se propage (=~ 10 Oe). La répartition non uniforme du
champ oblige a réaliser des simulations micromagnétiques sous OOMMF®©
incluant ce champ réaliste afin d’évaluer son influence en régime dynamique.
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FIGURE 2.40 — a) Calcul du champ d’Oersted avec Spin-Flow 3D© dans la
structure réaliste, électrodes incluses. b) Evolution des champs de dépiégeage
en fonction de la température pour divers échantillons de forme A.

Nous en avons conclu qu’il a pour effet d’aider au dépiégeage et a la pro-
pagation de la paroi avec une efficacité de ~ 1.12 Oe.MA~!.cm?. Ainsi, pour
la densité de courant critique le champ d’Oersted a une efficacité de Hp, =
6.6 Oe. Le champ de dépiégeage a température nulle peut étre extrapolé a
partir de mesures de dépiégeage a basse température (présentées sur la fi-
gure 2.40b). Bien que les barres d’erreur soient relativement larges, la limite
basse du champ de dépiégeage, Hep|r_, =~ 27 Oe, correspond & une efficacité
du transfert de spin de Hgrr &~ 20.3 Oe comparable & notre étude par effet
de spin-diode.

2.2.2.7 Discussion

Nous avons démontré dans le chapitre précédent qu’il était possible de
déplacer une paroi par injection perpendiculaire avec des densités de courant
de lordre de 4 MA.cm™2. Dans ce chapitre nous avons mesuré des vitesses
de déplacement proche de 600 m.s~! mettant ainsi en évidence un gain d'un
facteur 4 comparé aux expériences de déplacement de paroi en injection CIP.

Les résultats présentés concernent exclusivement la forme A d’échantillon.
L’étude préliminaire des forme B et C reproduit le méme type de données
moyennées que pour la forme A (c.f. figure 2.41 pour la forme B et 2.42 pour
la forme C).
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FIGURE 2.41 — Echantillon de forme B : moyennes sur 200 traces du signal de
déplacement de paroi pour diverses densités de courant.

Les mesures sur la forme C présentent un pic parasite en début de signal
est a priori un artefact de mesure. Son origine est a déterminer.
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FIGURE 2.42 — Echantillon de forme C : moyennes sur 200 traces du signal de
déplacement de paroi pour diverses densités de courant.

La vitesse maximale mesurée est limitée par la bande passante de 1’oscil-
loscope et par la capacité intrinseque de la jonction (isolant SiOy qui coupe a
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2 GHz), il serait intéressant de sonder les temps de propagations inférieurs a
la nanoseconde avec la chaine de mesure adéquate et d’autres jonctions avec
SizNy. L’étude systématique des différentes formes d’échantillon, i.e. diffé-
rentes largeurs, permettrait aussi de mesurer la vitesse de la paroi en fonction
de sa taille.

Les échantillons de forme A, B et C laissent place & d’ample déplacements
de paroi. On pourrait étudier les modes d’excitation de la paroi notamment
par effet spin-diode. Il serait ainsi possible d’en extraire une mesure de I’amor-
tissement de la paroi qui détermine beaucoup de ses propriétés dynamiques.



Deuxiéme partie

Memristor ferroélectrique



CHAPITRE 1

Etat de 'art

La ferroélectricité et le ferromagnétisme présentent de nombreuses simi-
litudes alors que leurs descriptions microscopiques sont bien différentes. Ces
similitudes ont inspiré les deux concepts de memristor étudiés pendant cette
thése qui reposent sur 'exploitation de la configuration en domaines des ma-
tériaux ferromagnétiques et ferroélectriques. Dans ce chapitre, nous présen-
terons les propriétés des oxydes ferroélectriques de structure pérovskites et
nous verrons quelques techniques standards de caractérisation. Nous aborde-
rons briévement les principales approches théoriques de la ferroélectricité, puis
nous étudierons la dynamique de retournement de la polarisation. Nous dé-
crirons les problématiques associées a la ferroélectricité en couche ultra-mince
et nous verrons enfin 'influence de la polarisation électrique sur les propriétés
de transport d’un jonction tunnel ferroélectrique.

1.1 Ferroélectricité : notions de base

1.1.1 Définition

Un matériau est dit ferroélectrique lorsqu’il présente une polarisation élec-
trique spontanée et que cette derniére est commutable sous l'action d’un
champ électrique, c.f. figure 1.1. De la méme maniére que pour un matériau
ferromagnétique, l'ordre ferroélectrique est dépendant de la température de
sorte qu’au-dela de la température de Curie, le matériau est paraélectrique et
en-dessous, il est ferroélectrique. Dans sa phase ordonnée, le matériau ferro-
¢électrique présente un cycle hystérétique de mesure de polarisation vs. champ
électrique (figure 1.1). Ces analogies avec le ferromagnétisme ont d’ailleurs
donné son nom au phénomeéne de ferroélectricité. Ces ordres ferroélectrique et
ferromagnétique sont parfois simultanément présents dans certains matériaux
dit multiferroiques (e.g. BiFeOj est ferroélectrique et antiferromagnétique).



90 Chapitre 1. Etat de I’art

[
] |

P

I down

E. 0 E. E

Cc C

T

up

FIGURE 1.1 — Schéma d’une mesure hystérétique typique de polarisation vs.
champ électrique. A la rémanence, deux états de polarisation sont stables.

1.1.2 Structure cristalline et ferroélectricité

Un matériau ferroélectrique, qu’il soit organique ou inorganique, posséde
nécessairement une structure cristalline (ou polycristalline), i.e. non amorphe,
avec une maille non centrosymétrique. Il est aussi piézoélectrique et cette pro-
priété est particuliérement utile pour des applications (sonar échographique,
microphone, projecteur, imprimante, etc.) mais aussi pour sonder 1'état de
polarisation (microscopie a force piézoélectrique). Parmi les matériaux oxydes
ferroélectriques figurent de nombreuses pérovskites (BaTiOs, SrTiO3, KNbOs,
PbTiOs3, etc.). La structure pérovskite est de formule générale ABX3, A et B
étant des cations et X un anion. Les oxydes de formule ABOj3 adoptent fré-
quemment cette structure pérovskite. Le cation A se situe aux sommets de la
maille (0, 0, 0), le cation B se situe au centre de la maille (1/2, 1/2, 1/2) et
les oxygenes sont aux centres des faces (1/2, 1/2, 0).

1.1.3 Un ferroélectrique modéle : BaTiOg3

Le titanate de barium BaTiO3 (BTO) est un matériau ferroélectrique dont
le monocristal présente une maille tétragonale dans les conditions normales de
température et pression et sa polarisation pointe alors selon la direction [001].
Le BTO est un oxyde de structure pérovskite, 'atome Ba se situe donc aux
coins (0, 0, 0), 'atome Ti au centre du cube (1/2, 1/2, 1/2) et les oxygeénes
se situent aux milieux des faces du cube (1/2, 1/2, 0).

Dans la phase paraélectrique de maille cubique, le titane réside au centre
de T'octahédre d’oxygenes (figure 1.2a). Lors de la transition vers la phase
ferroélectrique, les sous-réseau d’oxygéne et de titane se déplacent en sens
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inverse. La maille devient tétragonale et la polarisation électrique apparait.
Dans sa phase tétragonale, les deux variantes de polarisation correspondent
aux deux positions d’équilibre du titane comme illustré sur les figures 1.2b et

Paraélectrique Ferroélectrique Ferroélectrique
P=0 P Pyown

up

FIGURE 1.2 — En noir le cation A, en rouge le cation B et en bleu les oxygénes.
a) Phase paraélectrique avec une maille cubique. b) Phase ferroélectrique :
polarisation up. ¢) Phase ferroélectrique : polarisation down

1.1.4 Apercus des théories de la ferroélectricité
1.1.4.1 Théorie de Landau

A Torigine, la théorie de Landau de transition de phase a été formulée de
maniére trés générale, s’appliquant donc & de nombreux cas comme les transi-
tions supraconductrice, superfluide ou ferromagnétique. Par la suite, Devon-
shire a formulé I'application de la théorie de Landau aux matériaux ferro-
électriques dans le cas bulk avec polarisation uniforme (modéle de Landau-
Devonshire). Levanyuk et Ginzburg ont élargi le modeéle aux cas des films
minces avec gradient de polarisation et effets de taille diis aux conditions aux
limites (modele de Landau-Ginzburg).

Au dessus de la température de transition, le matériau présente une maille
de haute symétrie. Lors de la transition de phase, la symétrie du systéme est
abaissée et un ordre apparait. Landau a exprimé 1’énergie du systéme sous la
forme d’un développement polynomial en fonction du parameétre d’ordre. Dans
le cas de la ferroélectricité, la symétrie du systéme est abaissée par brisure
de symétrie spatiale, i.e. structure non centrosymétrique, et la polarisation
électrique est le parameétre d’ordre. Tronquée au 6éme ordre, a champ appliqué
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E nul et a température constante, I’énergie s’exprime comme :

1 1 1
F(P) = iaPQ + pr‘* + 8cPfS (1.1)

Les termes sont uniquement de puissance paire car ’expression refléte la
symétrie de I’Hamiltonien qui n’est pas modifié pour une inversion de la po-
larisation P = -P. A I’équilibre thermodynamique, I’approximation de champ
moyen ameéne a ’expression :

a = CL()(T—T()) (12)

T, n’est pas nécessairement égale a la température de Curie T.. Les constantes
ag et ¢ sont toujours positives tandis que b est positif pour les ferroélectriques
a transition de second ordre et négatif pour ceux a transition du premier ordre.
Comme illustré sur la figure 1.3, si b est positif I’énergie présente un double
puits caractéristique de la ferroélectricité seulement si T < Tg = T, c’est a
dire lorsque a < 0.

Transition du second ordre

(b)

\ 4

FIGURE 1.3 — a) Energie vs. polarisation en fonction de la température pour
b > 0. b) Evolution de la polarisation spontanée en fonction de la température.

Si b est négatif, le matériau reste ferroélectrique lorsque T = T car la
température de Curie T, est nécessairement supérieure a T. Lorsque T = T,
le profil énergétique présente trois minima comme illustré sur la figure 1.4.
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(a) )

Transition du premier ordre

FIGURE 1.4 — a) Energie vs. polarisation en fonction de la température pour
b < 0. b) Evolution de la polarisation spontanée en fonction de la température.

1.1.4.1.1 Types de ferroélectricité Dans le cas du BTO tétragonal,
nous avons vu que la polarisation spontanée apparait avec le déplacement
polaire des sous-réseaux. La transition paraélectrique-ferroélectrique associée
est dite displacive. Une autre transition ferroélectrique, celle de type ordre-
désordre, est plus rarement rencontrée (e.g. NaNOy ou KHyPOy). Dans ce cas,
la phase paraélectrique comprend de nombreux dipoles non corrélés qui s’or-
donnent dans la phase ferroélectrique et générent une polarisation spontanée
macroscopique.

Il existe ce qu’on appelle une ferroélectricité de type propre et une autre
de type impropre. Pour la ferroélectricité propre le paramétre d’ordre primaire
dans la théorie de Landau est la polarisation. Pour la ferroélectricité impropre
le parameétre d’ordre n’est pas la polarisation et celle-ci apparait, par exemple
dans le cas de YMnOs;, suite & des changements de la structure initialement
pérovskite. Ces déformations peuvent avoir diverses causes. Par exemple, dans
le modéle de rayon ionique rigide, chaque atome a une taille qui dépend de sa
coordinence. A partir du rayon de chaque atome, il est possible de définir la
condition géométrique qui assure une structure parfaitement cubique. Cette
condition, nommée facteur de tolérance t de Goldschmidt, s’écrit donc :

= _fatRo (1.3)

\/§ (RB + Ro)

Elle exprime simplement le fait qu’a t = 1 les trois types de sphéres atomiques
sont en contact et que la structure cubique est stable. Une déviation de I'unité
procure des degrés de liberté dans le positionement des atomes et induit des
changements de la maille unitaire. De plus, la situation peut encore se com-
pliquer en fonction de la configuration électronique de I'atome de type B de
la structure ABOj3. En effet, s’il posséde des électrons d, le champ cristallin

va lever la dégénérescence des ces niveaux énergétiques. Selon la configuration
haut ou bas spin et du nombre d’électron d, une déformation de I'octahédre
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d’oxygeéne (élongation, compression, etc.) peut se produire afin d’atteindre un
niveau de plus basse énergie grace a l'effet Jahn-Teller.
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FIGURE 1.5 — a) Structure de la phase paraélectrique de YMnOj b) Structure
de la phase ferroélectrique : les octahédres d’oxygénes subissent des rota-
tions et les plan d’Ytrrium se déforment. La structure perovskite de la phase
paraélectrique est fortement déformée et une polarisation spontanée émerge.
Figures reproduites de [Benedek 2012]

Le facteur de tolérance non unitaire et I'effet Jahn-Teller peuvent coexis-
ter et provoquer des rotations, déformations et/ou inclinaisons des octahédre
d’oxygénes. La ferroélectricité apparaissant a la suite de ces déformations de

la structure est appelé impropre et elle n’est pas responsable de la transition
de phase (figure 1.5).

Pour la ferroélectricité propre, la polarisation spontanée apparait grace aux
forces dues aux interactions dipolaires et provoque la transition de phase. Le
profil d’énergie dans ce cas ne présente pas de double puits mais un seul mini-
mum pour une polarisation donnée. L’application d’un champ électrique fait
basculer le profil entier vers une autre polarisation, en ce sens la polarisation
n’est pas ici un paramétre d’ordre primaire (c.f. figure 1.6).

Pour notre étude nous avons utilisé le BTO qui est I'archétype du ferro-
électrique a transition displacive. Il a été le sujet de nombreuses études et ses
propriétés sont bien connues maintenant.
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FIGURE 1.6 — Comparaison des profils énergétiques en fonction du déplace-
ment atomique. En rouge, la phase paraélectrique. En bleu, la phase ferroélec-
trique. En vert, une phase ferroélectrique impropre.

1.1.4.2 Approche ab initio

L’approche ab initio moderne concernant les matériaux ferroélectriques est
devenue particuliérement puissante en terme de prédiction et pratique en tant
qu’outil de compréhension. Durant les 30 derniéres années, elle a ainsi stimulé
la problématique de I’épaisseur critique de stabilisation de la ferroélectricité.
Dans ce type d’approche, le choix d’une structure initiale et la résolution
de I'équation de Schrédinger H |¢) = E |¢) permettent d’établir la structure
cristalline dans I'état fondamental via la minimisation de I’énergie. L’Hamil-
tonien prend notamment en compte les interactions électrons-électrons U, :
H=T,+T,+ U+ U, + U, ou T est I'énergie cinétique et U 1’éner-
gie potentielles, les indices e dénotent les électrons et n les noyaux. C’est un
probléme & plusieurs corps dont les solutions analytiques ne sont pas connues
mais plusieurs stratégies sont employées afin de contourner cet obstacle, parmi
lesquelles la théorie fonctionnelle de la densité ou la méthode Hartree-Fock.
Les références [Martin 2004, Resta 2003, Dovesi 2000, Ishida 2006] apportent
des informations exhaustives sur ces types de calculs.

Une fois les quantités de premier ordre calculées, telles que 1’énergie to-
tale, la forme de la maille atomique ou les positions des atomes dans 'état
fondamental, les observables dérivant de 1’énergie deviennent accessibles. Ce-
pendant, la définition de la densité de polarisation n’est pas triviale. Elle ne
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peut pas étre définie a partir de la polarisation macroscopique et des dimen-
sions de l’échantillon, tel que P, = f p(r)rdr,., (2 est le volume du
systéme). En effet, en utilisant la déﬁmtlon precedente tout changement élec-
trostatique aux surfaces de ’échantillon aurait une incidence sur la valeur de
la polarisation alors que c’est une grandeur intrinséque. Une définition mi-
croscopique intuitive tel que : P = ﬁ f p(r)rdr,,,, se heurte au caractere
covalent ou iono-covalent des liaisons, la répartition de la densité de charge
empéchant la définition d’'une maille de sommation électriquement neutre.
L’approche moderne de la ferroélectricité repose sur le concept de « phase de
Berry » ot I'on s’intéresse non pas au module des fonctions d’ondes mais plutot
a leur phase. Ainsi Resta et al. parviennent a la définition de la polarisation
suivante [Resta 2007] :

AP = (P)\ 1 — PA 0) mod% (14)
A est un parameétre qui a la signification d’un temps adiabatique sans dimen-
sion allant de 0, pour ’état initial, & 1 pour I’état final aprés application d’un
stimulus (champ, contrainte, etc.). R est un vecteur du réseau cristallin, {2
est le volume de la maille atomique et e est la charge élémentaire. Le terme
de gauche désigne la variation de polarisation qui est uniquement déﬁni par
AP = fol dA\ ‘ff; Le terme de droite est défini modulo un quantum prés. Le
signe := signifie que le terme de gauche ne correspond donc qu’a une seule des
valeurs du terme de droite. L’interprétation de cette définition et plus d’in-
formations sur ’approche de « phase de Berry » peuvent étre trouvées dans
la référence [Resta 2007]. Le point essentiel est que les approches ab initio
dispose maintenant d’une définition microscopique de la polarisation qui est
prédictive. De plus elle est similaire (équation 1.4) a celle utilisée expérimen-
talement (c.f. équation 1.28).

Grace a cette définition moderne il est possible de prédire correctement la
polarisation électrique, le tenseur de permittivité ou le tenseur de piézoélectri-
cité avec une faible marge d’erreur (= 5-10 % [Ghosez 2011]). Par exemple, la
polarisation spontanée de KNbOs est calculée & P.y. — 0.35 C.m~2 alors que
la valeur expérimentale est P, = 0.37 C.m~2. Pour le BaTiOs3, les cacules
prédisent 0.24 C.m~?2 et se compare bien avec la valeur expérimentale de 0.263
C.m~2.

Une des fagons d’étudier le caractére ferroélectrique d’un matériau consiste
a calculer les charges effectives des atomes dans le solide ainsi que la fréquence
des modes de vibrations du cristal. La charge électrique d’un ion libre est bien
définie et, pour BaTiOs, le ferroélectrique qui nous intéresse, les charges no-
minales des ions libres Ba, Ti et O sont respectivement +2, +4 et -2. On
attendrait qu’elles constituent une limite haute a la charge effective lorsqu’on
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examine les constituant d’un solide. Cependant les données expérimentales
existantes [Axe 1967| mesurant la charge effective sont bien plus élevées : ba-
rium ~ +2.9, titane &~ +6.7 et oxygéne =~ -4.8. Cette charge effective de Born
est définie comme le changement de polarisation électrique dans la direction a
en fonction du déplacement u, d’un sous-réseau atomique s dans la direction
[ pour un champ externe nul :

Q2 OP,
e Ous g

o
s?“ﬁ —

(1.5)

L’anomalie de charge effective n’a guére suscité d’intérét jusqu’en
1993 [Resta 1993] ou les calculs ab initio confirmérent ces anciennes données
expérimentales. Par la suite d’autres confirmations de ces résultats ont été ap-
portées par diverses méthodes, c.f. tableau 1.7. L’approche théorique moderne
apporta ainsi la premiére interprétation de ce phénomene qui s’explique par
une hybridation entre les orbitales 2p des oxygénes et 4d ou 5d du titane.
Puisqu’elle exprime le dipole électrique qui se développe lorsqu’un atome s
est déplacé, la charge effective occupe une place prépondérante dans 1’équilibre
entre les interactions & courte distance (compromis entre les liaisons chimiques
et le principe d’exclusion de Pauli) et celles dipolaires & longue distance. Elle
intervient donc directement dans la dynamique d’excitation du réseau d’un
cristal. Une structure cristalline est animée de vibrations collectives de ses
atomes qui sont décrites dans la théorie des phonons. Les oxydes de formule
ABOj contiennent 5 atomes par maille et présentent donc 15 branches de
phonons. 3 branches sont dites acoustiques et les 12 autres optiques.

5D zED Z;ii“ Z(”;H( D Reference
Nominal +2 +4 -2 -2
Experiment +29 +6.7 —-24 —438 Axe 1967
Models (shell model) +1.63 +751 —2.71 —-372
(SCAD model) +2.9 +7.3 —-22 —-58
First-principles (linear response) +2.77 +7.25 -2.15 =571 Ghosez 1998
(Berry phase) +2.75 +7.16 —2.11 —5.69

FIGURE 1.7 — Comparaison entre mesure de charge effective de Born et calcul
ab initio. Tableau reproduit de [Ghosez 1998

Un cristal est stable & une température T donnée si la fréquence de tous
ses modes est réelle. En venant des hautes températures, un mode subit un
softening & mesure que la température approche une transition. Lorsque w =
0 le cristal devient instable et il se déforme selon les vecteurs propres du soft-
mode afin d’adopter une nouvelle structure a T < T.. Cochran a fait remarquer
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que pour un matériau ferroélectrique a transition displacive, la passage de la
phase paraélectrique vers la phase ferroélectrique est associé a un soft-mode
de phonon transverse optique qui prépare la distortion ferroélectrique a plus
basse température [Cochran 1959]. La fréquence de ce mode optique transverse
s’exprime ainsi comme :

w2o o Ry — 4w (e +2) (Z%€)* /99
Who = Wap + Wik
NG

>0 <0

R’O représente les forces de rappel induites par les interactions a courte dis-
tance, ¢ est la constante diélectrique haute fréquence, Z* est la charge effective
de Born, e la charge élémentaire et ) est le volume de la maille atomique. Le
deuxiéme terme du membre de droite traduit 'interaction Coulombienne di-
polaire.

Tandis que les interactions a courte distance (SR pour Short Range) favo-
risent une structure centrosymétrique paraélectrique, les interactions a longue
distance (LR pour Long Range) dipolaires favorisent une struture non cen-
trosymétrique ferroélectrique. A la transition vers la phase ferroélectrique,
les interactions & longue distance dominent celles a courte distance, la struc-
ture paraélectrique n’est plus stable, w? devient négatif et une polarisation
spontanée apparait grace au décalage relatif des oxygénes et de 'atome B
(c.f. figure 1.8). Ainsi une forte anomalie de charge effective Z* est donc trés
souvent un bon indicateur d’une distortion ferroélectrique.

FIGURE 1.8 — Structure pérovskite ABOj3 : en noir les cations de type A,
en bleu le cation de type B, en rouge les oxygénes. Les fléches indiquent la
direction des déplacements associés & un mode de phonon optique transverse.
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La fréquence du soft-mode de phonon transverse optique et I’anomalie de
charge dynamique sont des indicateurs de la ferroélectricité particulierement
utiles lors de la recherche de nouveaux composés ferroélectriques, ou lors de
I’étude de I'influence de paramétres, comme la contrainte, sur la stabilité de la
ferroélectricité d’un matériau. C’est aussi une des fagons d’étudier ’épaisseur
critique d’un matériau ferroélectrique.

1.1.5 Dynamique de renversement de polarisation élec-
trique

Alors que les calculs ab initio prédisent avec une bonne précision la pola-
risation ou la forme de la maille atomique, le comportement réel du matériau
differe souvent pour certaines caractéristiques (constante diélectrique, elas-
tique, piézoélectrique, etc.). En effet, le cristal réel est imparfait et les défauts
qu’il contient ont une grande influence sur la dynamique des domaines. Dans
notre cas, le concept de memristor ferroélectrique exploite la configuration
en domaine d’une couche ultramince de BaTiOs, il est donc important de
comprendre le processus de renversement de la polarisation.

Considérons une structure capacitive constituée d’une couche mince fer-
roélectrique prise en sandwich entre deux électrodes métalliques, de sorte
que le champ électrique soit appliqué uniformément. De maniére classique,
le renversement total de la polarisation se déroule en trois étapes comme
I'illustre la figure 1.9. Tout d’abord, des nucléi de polarisation inverse se
forment au niveau de centres spécifiques. Ces nucléis croissent a travers
I’épaisseur de la couche afin de rejoindre la contre-électrode et former des
nanodomaines. Ces derniers grandissent alors latéralement par propagation
de paroi pour finalement ne produire qu’'un unique domaine de polarisation
inverse a l'initiale. Les deux premiéres étapes sont trés rapides tandis que
la propagation de parois est plutot lente. La dynamique de retournement
a récemment été expérimentalement observée par des mesures de microsco-
pie électronique en transmission, avec une résolution temporelle a la millise-
conde [Nelson 2011, Gao 2011, Gao 2012|. Ces résultats dévoilent notamment
un comportement dynamique des nanodomaines qui confirment diverses pré-
dictions théoriques tel que le backswitching ou la propagation verticale trés
rapide et celle latérale plus lente.
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FIGURE 1.9 — a) Etat initial de polarisation uniforme. b) Nucléation de do-
maines de polarisation inverse. c¢) Croissance verticale de ces domaines. d)
Les domaines ont rejoint la contre-électrode et grandissent latéralement. e)
tous les domaines ont fusionné et la polarisation est complétement retournée.
Figures reproduites de [Dawber 2005].

Il existe divers modéles de dynamique de retournement de polarisation,
tous fondés sur la nucléation de domaines et/ou propagation de paroi.

1.1.5.1 Kolmogorov-Avrami-Ishibashi

Avrami a étudié le changement de phase d’un matériau en considé-
rant, dans une matrice de l'ancienne phase, 'existence de germes de nu-
cléation de la nouvelle phase a partir desquels cette derniére se pro-
page |[Avrami 1939, Avrami 1940, Avrami 1941]. Par la suite, Ishibashi et
Orihara proposent d’employer la méthode Kolmogorov, initialement dévelop-
pée pour le probleme de la croissance de cristaux, afin d’adapter le modeéle
d’Avrami au phénoméne de renversement de polarisation dans les ferroélec-
triques [Ishibashi 1971, Orihara 1994| : c’est le modéle Kolmogorov-Avrami-
Ishibashi (KAI). Dans ce modéle, en partant d’un état initial de polarisation
uniforme, les auteurs cherchent & exprimer le volume de matériau dont la
polarisation a été retourné en fonction du temps d’application d’un champ
électrique constant. Supposons que sous l’action de ce champ, un domaine
nuclée a partir d’'un germe de rayon r. a un instant 7. Si on considére que
le domaine croit & une vitesse constante v, le volume S de matériau dont la
polarisation est retournée a l'instant t est donné par : S = C'[r. +v(t — 7)]".
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e

FIGURE 1.10 — a) Domaine de forme lamellaire avec une croissance selon une
seule direction, n= 1. b) Domaine cylindrique avec une croissance selon deux
directions, n = 2. ¢) Domaine sphérique avec une croissance selon les trois
directions, n = 3. Figures reproduites de [Ishibashi 1971]

Le parameétre n rend compte de la dimensionalité de la croissance du do-
maine (c.f. figure 1.10). Ce volume S ne participe plus au processus de retour-
nement, i.e. les domaines retournés demeurent retournés. Les auteurs considé-
rent que la nucléation des domaines est spatialement aléatoire et que le taux
de nucléation R par unité de volume et de temps est constant. On peut alors
exprimer la probabilité qu'un nucléus se forme dans le volume non retourné
entre 'instant 7 et 7 + A7 comme : 1 — RATS. Ainsi, si on considére un
volume de matériau infini, la probabilité qu'un domaine ne se crée pas dans
le volume S(iA7, jAT) — le volume S dépend aussi de l'instant de nucléation
7 =14A7 — a l'instant t = JAT est donc donné par :

q(t) = H [1 — R(IAT)S(iAT, jAT)] (1.8)

Le produit est transformé en somme en prenant :
J
In(q(t)) = > In[l — R(GAT)S(iAT, jAT)] (1.9)
i=0

Comme le volume est considéré infini, le développement limité de la somme
de logarithmes donne :

In(q(t)) ~ — Z RGAT)S(iAT, jAT) (1.10)
- —/t R(7)S(t, 7)dr (1.11)
— A (1.12)
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La fraction Q(t) du volume retourné correspond a Q(t) = 1 — ¢(t) =
1 —exp(—A). L’objectif est de calculer A qui correspond au volume étendu
d’Avrami [Avrami 1940]. Les auteurs calculent A dans deux scénarii & champ
constant. Dans le premier, ils considérent que le taux de nucléation R est
constant durant I'application du champ. Si on néglige le rayon r. du germe a
partir duquel le nucléus se forme, on obtient :

—A=— /t R(7)S(t,T)dr (1.13)

_ / CR(7)(v(t — 7))"dr (1.14)

0

t n+1
= _M (1.15)
v(n+1)
Si on prend en compte le rayon des germes, 1'expression devient :
CR
—A=——— [(r. 4 vt)"tt — prtt 1.16
oy [+ ety =) (1.16)

Dans le deuxiéme scénario, les germes sont en nombre fini et tous les domaines
sont nucléés a t = 0. Aucun nouveau nucléus n’apparait ensuite, i.e. R(t >
0)AT =0, et le volume A est obtenu par expansion des domaines :

— A= —CRAT (r. + vt)" (1.17)

Le renversement de la polarisation est classiquement mesuré par le courant
transitoire créé par les charges libres qui viennent écranter les charges de pola-
risation au niveau des électrodes. Ce courant est relié a la fraction de volume
retourné par j = —dq(t)/dt. Cette approche reproduit assez bien les données
expérimentales mais I'exposant n, qui traduit la dimension de croissance, est
souvent non entier. Cela est souvent interprété comme un mélange de plu-
sieurs mode de croissance méme si I’approche KAI requiert que n soit entier.
Il est probable que cela soit di au fait que I’échantillon est de taille fini et que
la probabilité de nucléation n’est pas spatialement aléatoire.

1.1.5.2 Nucleation-limited-switching (INLS)

Expérimentalement, on sait que le retournement de polarisation s’effectue
région par région [Colla 1998, Gruverman 2008] et qu’un domaine créé a partir
d’un nucleus ne se propage pas sans restriction contrairement aux hypothéses
du modele KAI Tagantsev et al. ont adopté une approche qui divise le volume
du matériau en plusieurs régions élémentaires ¢ de taille S; avec des paramétres
de cinétiques indépendants [Tagantsev 2002|. Ils supposent qu’une région est
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retournée dés qu'un domaine nuclée aprés un temps d’attente 7;, i.e. la durée
d’expansion du domaine dans la région est négligeable devant 7;. Les auteurs
développent donc un modéle pour lequel le retournement de la polarisation
est régi par la nucléation de domaines, contrairement au modéle KAI ou la
propagation de paroi controle le processus de renversement. La fraction du
volume retourné s’exprime simplement comme :

ZNS Si
p(t) =1—- ==— (1.18)
zazz Si
NS signifie nonswitched et le rapport refléte la fraction de volume non re-
tourné a l'instant t. Le cas particulier ou toutes les régions sont identiques est
décrit par I’équation différentielle de décroissance :

dt
dNys = ~Nys— (1.19)

Elle admet pour solution Nyg = Nye */7, avec Ny le nombre total de ré-
gions élémentaires. Ainsi, la fraction de volume retourné devient similaire &
Iexpression d’Avrami :

p(t)=1—e'" (1.20)

Si on suppose maintenant que les régions sont hétérogénes avec une distribu-
tion des 7; et des surfaces S;, I’expression 1.20 devient :

p(t)=1— <%e—t/fi> (1.21)

S;/ (S;) est le rapport de la surface de la région i sur la surface moyenne
des régions élémentaires. Les auteurs négligent ce quotient par rapport a la
contribution de 7; qui est exponentielle :

<<g—i>e—t/ﬁ> ~ (et (1.22)

La distribution des temps d’attente couvre plusieurs décades et les auteurs
utilisent une approximation issue de la théorie des systémes désordonnés afin
d’évaluer la moyenne des exponentielles :

<e’t/”> = /_:O e "g(log 7)d(log T) (1.23)

g est la fonction de distribution des 7 et elle satisfait la condition de norma-
lisation :

+oo
/ g(2)d(z) =1 (1.24)

o0
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En posant les changements de variable zg = logt et z = log T, la moyenne
devient :

+oo
<e_t/7"> = /Oo exp (10°77) g(z)dz (1.25)

Les auteurs remplace la double exponentielle par une fonction d’Heaviside
centrée en zq car elle croit plus vite comparée a g(z) :

<e_t/”>: +Oo g(z)dz (1.26)

zo=logt

Finalement, on obtient la fraction du volume retourné :

+o0 +oo logt
p(t)=1-— <e_t/7"> = / g(z)dz —/ g(z)dz = / g(z)dz (1.27)
—00 logt —00
La fraction de volume retourné a l'instant t dépend ainsi uniquement de la
fonction de distribution g(z). Le coeur du modéle NLS repose donc sur la fonc-
tion g de distribution des 7 caractéristiques des différentes cinétiques d’évo-
lution des régions du matériau. Les auteurs prennent une distribution g(z)
constante dans un intervalle [21, z5] qui décroit en 1/2% en dehors de cette
intervalle. Ils ne justifient toutefois pas ce choix de fonction [Tagantsev 2002].
Dans la référence [Jo 2007|, les auteurs prennent une distribution de type
Lorentzienne afin d’interpréter leurs données expérimentales, et ils justifient
leur choix par les variations du champ local de leur systéme désordonné en
présence d’interactions dipole-dipole.

1.1.6 Mesure de la ferroélectricité
1.1.6.1 P(E) loop

Par définition, la mesure directe de la ferroélectricité d’'un matériau s’ef-
fectue en exploitant le fait que sa polarisation est commutable sous 'action
d’un champ électrique. Si on considére une structure capacitive de type mé-
tal/ferroélectrique/métal en court-circuit, le retournement de la polarisation
s’accompagne d’un courant transitoire dans le circuit extérieur qui correspond
aux charges libres qui viennent écranter les charges de polarisation. Ainsi la
variation de polarisation est fonction de la densité de courant s’écoulant lors
de son retournement :

AP = P(At) — P(0) = / B j(t)dt (1.28)

Dans la limite adiabatique, At tend vers 'infini et j(¢) tend vers 0. La pola-
risation est mesurée en intégrant le courant de retournement conformément a
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I'équation 1.28 (c.f. figure 1.11). La polarisation spontanée correspond alors a
la moitié¢ de la différence entre les deux états de polarisation rémanente (i.e.
a champ électrique nul).
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FIGURE 1.11 — Mesure de polarisation vs. champ électrique. La polarisation
(en noir) est obtenue en intégrant le courant transitoire de retournement (en
rouge).

1.1.6.2 Microscopie a force piézoélectrique : spectroscopie

Le microscope a force piézoélectrique (PFM) utilise un microscope a force
atomique (AFM) avec une pointe conductrice. Ce genre d’instrument per-
met de mesurer 1’état de polarisation locale d’un matériau ferroélectrique en
exploitant 'effet piézoélectrique inverse, c’est donc une mesure indirecte du
caractére ferroélectrique d’'un matériau. Sous 'effet d’une tension appliquée
entre la pointe et I’échantillon, la déformation mécanique n (c.f. figure 1.12a)
va dépendre de 'orientation de la polarisation wvia le signe du coefficient pié-
zoélectrique dsz selon la relation 1.35 n = ds3E. Ainsi, si on applique une
excitation AC, selon le sens de la polarisation, la vibration mécanique de pié-
zoréponse et le signal AC de lecture seront en phase ou en anti-phase. En
positionnant la pointe de ’AFM & un endroit de ’échantillon, sans balayer la
surface (c.f. figure 1.13), il est possible de mesurer le sens de la polarisation et
le champ coercitif de la région du ferroélectrique en contact avec la pointe :
on parle alors de spectroscopie PFM.
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FIGURE 1.12 — a) Déformation mécanique par effet piézoélectrique inverse,
i.e. piézoréponse, sous l'action d’une tension alternative de lecture. b) Selon
I'orientation de la polarisation, la piézoréponse est en phase ou anti-phase avec
le signal AC de lecture (figure reproduite de [Paruch 2003]).
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FIGURE 1.13 — a) Mesure de la phase de la réponse piézoélectrique inverse en
fonction de la tension Vpe. b) Mesure de 'amplitude de la réponse piézoélec-
trique inverse en fonction de la tension Vpe. Echantillon de référence de BFO
(70 nm) épitaxié sue une électrode de LSMO.

Afin de mesurer les champs coercitifs, on rajoute une composante continue
croissante a la tension AC d’excitation : Vg, = Vpe + Vac cos (w t). Alors
que amplitude du signal AC est constante, on mesure la phase de la réponse
mécanique en variant progressivement la tension continue. Lorsque Vpe at-
teint la tension coercitive, la polarisation se retourne et la phase de la réponse
s'inverse. La différence de phase entre les deux états de polarisation est égale
a 1807, c.f. figure 1.13a, et la mesure phase vs. Vpe décrit un cycle hystéré-
tique. A I'approche des tensions coercitives, 'amplitude du signal chute car la
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moyenne temporelle de 'amplitude des vibrations mécaniques est quasi nulle
(c.f. figure 1.13b).

1.1.6.3 Microscopie a force piézoélectrique : imagerie

L’imagerie PFM reprend la technique de spectroscopie PFM avec généra-
lement seulement ’application de la tension alternative V 4o. Cependant, au
lieu de mesurer un endroit fixe, la pointe balaie la surface du matériau. Il est
ainsi possible de réaliser une cartographie de ’état de polarisation de I’échan-
tillon. On peut aussi manipuler spatialement 1’état de polarisation en balayant
la surface avec la pointe tout en appliquant une tension continue supérieure
au coercitif. La polarité de la tension détermine le sens de la polarisation et
les domaines ainsi écrits sont identifiable en imageant les zones concernées.

FIGURE 1.14 — Imagerie PFM sur un échantillon BTO(2 nm)/LSMO. a) To-
pographie, b) Phase, ¢) Amplitude.

La figure 1.14a montre la topographie de la surface d’un échantillon BTO(2
nm) /Lag ¢7510.33MnO3 (LSMO) dans une zone ot nous avons créé artificielle-
ment des domaines de polarisation up (blanc) et down (noir). La surface n’est
pas marquée et suggére que le BTO n’est pas endommagé. La réponse piézo-
électrique présente une phase uniforme (c.f. figure 1.14b) ainsi qu'une ampli-
tude bien définie (c.f. figure 1.14c). En dehors des bandes écrites, le matériau
vierge est multidomaine comme 'atteste la nuée de petites zones blanches et
noires dans 'image de phase et le faible signal dans I'image d’amplitude.
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1.2 Ferroélectricité en couche ultra-mince

1.2.1 Effet de taille : épaisseur critique

La ferroélectricité est un ordre qui provient d’un équilibre entre les in-
teractions a courte distance et longue distance, cette derniére favorisant un
comportement collectif des dipoles électriques du matériau. En conséquence,
il est communément admis qu’il existe une épaisseur critique en dega de la-
quelle le caractére ferroélectrique disparait en raison d’un deséquilibre en fa-
veur des interactions a courte distance. En outre, pour une structure mé-
tal/ferroélectrique /métal, les charges de polarisation accumulées aux deux in-
terfaces sont écrantées par des porteurs libres sur une distance finie Ay de
lordre de I’Angstréom pour les métaux et de 'ordre du nanométre pour les

oxydes conducteurs (c.f. figure 1.15). Le potentiel dans les électrodes suit une
distribution de type Thomas-Fermi : (SCHEMA)

€1

2253 2>t

€2

P(z) =

— 2 <0
{ °= (1.29)

En utilisant la continuité du champ électrique de déplacement, eE+P—o = 0,
on obtient la densité de charge :

Pt
o= SR (1.30)
t+€FE(E—11 + 5_22)

Le champ dépolarisant est obtenu, en supposant le champ électrique constant
dans le ferroélectrique, ®(t) — ®(0) = E x ¢ :

Plers (i +2)
E =

term + by (Al + A—?)

€1 €2

(1.31)

t étant I’épaisseur de la couche ferroélectrique, plus la couche est mince plus
le champ dépolarisant s’oppose a 1’établissement de la ferroélectricité.
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FIGURE 1.15 — a) Structure capacitive métal/ferroclectrique/métal avec
charges de polarisation + et -. b) Ecrantage idéal des charges de polarisation.

c) Ecrantage réel, d) Potentiel et e¢) Champ résultant. Figures reproduites
de [Dawber 2003]
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FIGURE 1.16 — Panneau supérieur : En symbole, mesure de tetragonalité. En
pointillé, résultat de calcul avec un modéle phénoménologique. En trait plein,
résultat de calcul ab initio avec une longueur d’écrantage A.sp = 0.12 A.
Panneau inférieur : résultats de calculs ab initio pour Acpp = 0.23 A (pointillé),
Aepr = 0.12 A (trait plein) et Aefr = 0.06 A (trait en tiret). Insert : polarisation
électrique en fonction de I’épaisseur.

La tétragonalité, rapport entre les parameétres de maille ¢ et a, est un
bon indicateur de la ferroélectricité pour les structures quadratiques. Lich-
tensteiger et al. 'ont mesurée dans le PbTiO3 en fonction de 'épaisseur et
les auteurs constatent que la tétragonalité diminue progressivement & par-
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tir d’une épaisseur d’environ 100 nm |Lichtensteiger 2005]. Les auteurs ont
montré que ce résultat s’interprete bien par I’écrantage imparfait des charges
de polarisation (figure 1.16). La valeur de la longueur d’écrantage peut étre
calculée dans le cadre du modéle de Thomas-Fermi et donne un bon ordre
de grandeur. Cependant, ce modéle peine parfois a expliquer certains résul-
tats [Plonka 2005, Hwanga 2002] car des effets d’interfaces peuvent intervenir
afin soit de renforcer la distortion ferroélectrique, soit de s’y opposer. Les cal-
culs ab initio expliquent ces effets par la combinaison entre la force des liaisons
métal /ferroélectrique et ’anomalie de charge effective portée par les atomes
métalliques et les atomes du ferroélectrique a I'interface [Stengel 2009]. Ainsi,
de faibles liaisons métal /ferroélectrique auront tendance a renforcer le carac-
tére ferroélectrique du matériau. La question de I’épaisseur critique pour la
rétention de la ferroélectricité est donc toujours d’actualité et, en plus des
effets inhérents a 1’épaisseur des couches ainsi qu’aux interfaces, la contrainte
épitaxiale peut avoir une influence déterminante comme nous allons le voir.

1.2.2 Effet de la contrainte
1.2.2.1 Stabilisation de la ferroélectricité

La ferroélectricité dépend aussi d’autres paramétres que 1'épais-
seur [Petraru 2008, Takahashi 2008] comme la contrainte [Pertsev 1998,
Choi 2004, Li 2006]. Une contrainte se définit simplement par n = (a;—ay)/a;,
a; et ay étant respectivement les parametres de maille en bulk et final. La
contrainte peut étre positive, on parle alors de contrainte en tension, ou né-
gative, c’est alors une contrainte en compression (c.f. figure 1.17). Elle peut
s’exercer dans une ou plusieurs directions mais dans le cas de couche minces
épitaxiées, la contrainte est biaxiale dans le plan ab. La polarisation se couple
a ce parameétre de contrainte 7 et 'expression de 1’énergie libre 1.1 devient :

1 1 1
F(P) = 2aP2 - ZbP4 - 6cP6 + Dn* + QnP? (1.32)
1 1 1
= S(a+ Qn)P* + pr4 + chG + Dr? (1.33)

Donc méme pour une couche mince dont 1’épaisseur est inférieure a I’épaisseur
critique, une contrainte 7 en compression ou en tension peut étre suffisante
pour stabiliser la distortion ferroélectrique.



1.2. Ferroélectricité en couche ultra-mince 111

ten5|on compressmn

+

+

ajn>0 b)n<o0

FIGURE 1.17 — Illustration vue de co6té d’une hétéroépitaxie sous contrainte
entre un substrat (en bleu) et une couche mince (en orange). Selon le désaccord
de maille avec le substrat, le couche mince peut étre sous contrainte en tension
1 > 0 ou en compression 1 < 0.

Les calculs prédisent qu'une contrainte compressive sur le BTO stabilise
sa phase tétragonale ferroélectrique (figure 1.18), augmentant ainsi sa tem-
pérature de Curie. Il serait ainsi possible de diminuer 1’épaisseur critique du
BTO en imposant une contrainte par le biais du substrat.

T%:(0,0,0)

Temperature (K)

-2.0 -1.0 0.0 1.0 2.0
In-Plane Strain e _(%0)

FI1GURE 1.18 — Diagramme de phase du BTO température vs. contrainte repro-
duit de [Schlom 2011]. T : tetragonale, M : monoclinique et O : orthorombique.
L’exposant indique que la phase est ferroélectrique (F) ou paraélectrique (P).
L’orientation de la polarisation est indiquée entre parenthéses.
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En 1963 une épaisseur critique d’environ 100 nm est mesurée pour le
BTO [Feuersanger 1963|, en 1971 cette épaisseur critique est mesurée a 40
nm [Slack 1971 pour atteindre 23 nm en 1973 [Tomashpolski 1974]. La ferro-
électricité est directement sondable a ces épaisseurs par des mesures classiques
de P(E). Cependant, avec la diminution de I’épaisseur les courants de fuite
augmentent et empéchent de tels mesures. Il faut alors procéder par des me-
sures indirects tels que la technique PFM ou diffraction de rayons X (GIXRD)
par exemple. Au fil des années, avec ’accroissement de la qualité d’élaboration
des couches minces 1’épaisseur critique n’a cessé de diminuer comme l'illustre
la figure 1.19. En utilisant une stratégie de contrainte épitaxiale, il a été pos-
sible en 2009 d’élaborer des couches minces de BTO ferroélectrique de 1 nm
d’épaisseur mesurées par PFM |[Garcia 2009|. Les calculs ab initio prédisent
des épaisseurs critiques de 1.2 nm pour le PbTiO3 [Despont 2006] et 2.4 nm
pour le BTO [Junquera 2003|. L’épaisseur critique du BTO est plus élevée que
les données expérimentales [Garcia 2009] car Junquera et al. ont étudié le cas
d’une contrainte de -2 % imposé par un substrat de SrTiO3 alors que Garcia
et al. ont utilisé un substrat de NdGaO3; (NGO) qui impose une contrainte de
-3.2 %.

1000 T T T T T T T T
_ ]
£ o
c
< 190 [+ E
= Qo
E °
= 105 oﬁ’ -
-
» 2 * ]
8 5 ] Q BaTiO, contraint -3.2 %
s 2 |13 Q9 @ +— Garcia et al., Nature 460, 81 (2009)
w = ille unitai i
ﬁ'l Couche de BaTiO; en super-réseau

Tenne et al., Science 313, 1614 (2006)
1970 1975 1980 1985 1990 1995 2000 2005 2010

Année de publication

FIGURE 1.19 — Evolution de I’épaisseur critique pour différents matériaux.
Figure adapté de [Kohlstedt 2002]

D’autre part, il semblerait que la perte du caractére ferroélectrique se-
rait aussi trés dépendante de propriétés extrinséques [Kohlstedt 2002] : joints
de grain, lacunes d’oxygéne, dead layer, etc. Ainsi 'amélioration des tech-
niques de dépot a permis de mesurer des épaisseurs critiques de 2 nm
dans le BiFeO3 [Béa 2006], 1 nm pour le composé organique P(VDF-TrFE
70 :30) [Bune 1998] et 0.4 nm (soit une maille atomique de pérovskite) pour
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le BTO en super-réseaux [Tenne 2006]. Il est donc possible depuis quelques an-
nées d’élaborer des couches minces de matériaux ferroélectriques dont I’épais-
seur est compatible avec le régime de transport tunnel.

1.2.2.2 Influence sur la polarisation et le champ coercitif

Une loi semi-empirique de la dépendence du champ coercitif en fonction
de I’épaisseur du ferroélectrique a été proposée [Janovec 1958, Kay 1962] :

E,=Ct %3 (1.34)

t est I’épaisseur et C' une constante qui dépend du matériau. Cette dépendence
a été vérifié sur 5 décades [Dawber 2003], en prenant en compte les corrections
dues au champ dépolarisant, pour des épaisseurs allant de 100 ym & 1 nm. Le
changement d’épaisseur a pour effet d’augmenter le champ coercitif & mesure
que I’épaisseur de la couche mince diminue.

A 100 T T T T T T T
| = BaTiO, (200 nm) on GdScO,
80 BaTiO, (200 rwn) on DyScO,

60 |- — Single crystal BaTiO, (Ref. 32

40 -
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FIGURE 1.20 — Mesure de polarisation vs. champ électrique pour le BaTiOs.
En noir, monocristal. En bleu, BaTiO3 contraint a -1 % déposé sur GdScOs.
En rouge, BaTiO3 contraint a -1.7 % déposé sur DyScO3. Figure reproduite
de [Choi 2004]

En plus de cette contribution de l'épaisseur, la contrainte augmente
aussi le champ coercitif de plusieurs maniéres. Dans le bulk, on peut
estimer le champ coercitif intrinséque d’un matériau ferroélectrique par
E. = P;/2¢0e. Dans le cas du BaTiOj3 cela correspond a un champ de 196
MV /m [Fridkin 2001]|. La contrainte a pour effet de renforcer la polarisation
et augmenter la température de transition [Choi 2004] (exemple du BTO en
figure 1.20). En conséquence, la constante diélectrique € de la couche mince
contrainte devrait étre plus basse que dans le bulk. Par ce double effet sur la
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polarisation et la constante diélectrique, le champ coercitif doit croitre d’au
moins un ordre de grandeur |Pertsev 2003, Visinoiu 2002, Natori 1998].

1.2.3 Jonction tunnel ferroélectrique
1.2.3.1 Principe

La stabilisation de la ferroélectricité dans des couches minces d’épaisseur
comptatible avec l'effet tunnel permet d’étudier le concept proposé en 1971
par Esaki et al. sous le nom de polar switch [Esaki 1971]. Le principe consiste &
utiliser une barriére tunnel ferroélectrique dont I’orientation de la polarisation
modifie la conductance tunnel de la jonction 1.21.

Aujourd’hui de tels structures sont appelées jonctions tunnel ferroélec-
triques et elle exploitent l'effet d’électrorésistance tunnel (TER pour Tunnel
ElectroResistance). Les mécanismes a la base de cet effet sont passés en revue
en 2005 [Zhuravlev 2005, Kohlstedt 2005] et les premiéres preuves expérimen-
tales ont été apportées récemment |Garcia 2009, Gruverman 2009]. Comme
I'illustre la figure 1.22, cet effet a trois origines possibles : (1) Une modifica-
tion de I’épaisseur de barriére associée a l'effet piézoélectrique inverse. (2) Un
effet d’interface lié aux recouvrements des orbitales atomiques de 1’électrode
et de la barriére. (3) Un effet électrostatique venant de I'écrantage partiel des
charges de polarisation.

VOLTAGE
+ ON Bi

F1GURE 1.21 — Concept originel de polar switch. Le courant tunnel dépend de
I'orientation de la polarisation électrique de la barriére. Illustration adaptée
de [Esaki 1971].
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FIGURE 1.22 — Illustration des mécanismes responsables de 'effet de TER.
Figure reproduite de [Tsymbal 2006]

1.2.3.1.1 Effet piézoélectrique inverse Tous les matériaux ferroélec-
triques sont piézoélectriques, caractéristique qui rend compte de ’apparition
d’une différence de potentiel aux bornes du matériau lorsqu’on lui applique
une contrainte mécanique. L’effet piézoélectrique inverse décrit alors la défor-
mation élastique qui est produite par 'application d’une tension aux bornes
du matériau. L’effet piézoélectrique résulte ainsi d’un couplage entre un champ
électrique et une contrainte mécanique :

n=dE (1.35)

La grandeur d est le tenseur des coefficients piézoélectriques. Etant donné que
nous étudions exclusivement le cas du BaTiO3 en phase tetragonale dont la
polarisation est selon [001], le coefficient qui nous intéresse est le d; effectif :
c’est a dire la relation entre un champ appliqué selon [001] et une mesure
de la contrainte selon la méme direction. dj; est différent du coeflicient ds3
du cristal libre car il prend en compte le clamping di au substrat. La fi-
gure 1.23 représente une mesure de la contrainte vs. tension appliquée, courbe
en « papillon » qui présente deux sauts abrupts lorsque la tension coercitive
est atteinte. En fonction de l'orientation de la polarisation, le champ produit
une contrainte en tension ou en compression du matériau et le coefficient dj,
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est identifiable a la pente des segments de courbe : il change donc de signe a
chaque renversement de polarisation.

a) td*,, b) 4 contrainte

v

FIGURE 1.23 — Illustration schématique de mesure de ds3 vs. tension (a) et de
contrainte vs. tension (b).

Suivant le modéle de Simmons, Kohlstedt et al. ont dérivé une expression
de la densité de courant sous la forme d’une série de puissance J = C1V +
Oy, V2 +C5V3. Alors que le coefficient C; est indépendant de d*s3 et que C5 o
d*2, les auteurs déterminent Cy oc d*33. Le fait que d*s3 change de signe
selon l'orientation de la polarisation induit un changement de conductance si
la mesure est toujours réalisée a la méme tension, i.e. I’épaisseur de la barriére
augmente ou diminue. Les variations attendues sont faibles mais comme le
courant dépend exponentiellement de I’épaisseur de la barriére, la contribution
de l'effet piézoélectrique inverse doit étre non négligeable. Avec un coefficient
ds3 standard de 50 pm/V, Kohlstedt et al. calculent un effet de TER de 70 %
pour un barriére de 2 nm d’épaisseur|Kohlstedt 2005].

1.2.3.1.2 Effet d’interface Dans le BaTiOj; la ferroélectricité est due aux
décalages des sous-réseaux d’oxygenes et de titane. Le retournement de la po-
larisation modifie les recouvrements d’orbitales aux interfaces et change donc
les densités locales d’états. Cela peut générer divers effets selon les systémes
étudiés. Par exemple, Garcia et al. ont montré que les densités locales des
spin majoritaires et minoritaires dépendent de 'orientation de la polarisation
et donc que cette derniére affecte l'effet de magnétorésistance tunnel dans
des jonctions Fe/BaTiO3/Lag 7Sr93MnOj3 [Garcia 2010, Pantel 2012|. D’autre
part, pour ce méme type de systéme, a U'interface avec le fer (ou du cobalt)
un moment magnétique est induit sur le titane [Valencia 2011] rendant ar-
tificiellement le BaTiO3 multiferroique. Quant a la conductance tunnel, elle
doit dépendre linéairement de la densité d’état [Duan 2006b, Duan 2006a,
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Gerra 2007, Gerra 2006, Velev 2007|, la contribution attendue pour 1effet
d’électrorésistance tunnel est donc faible.

1.2.3.1.3 Effet électrostatique Les charges de polarisation aux deux
surfaces de la barriére tunnel ferroélectrique sont écrantées dans les élec-
trodes par une accumulation de charges sur une distance finie dite longueur
de Thomas-Fermi. L’utilisation de matériaux d’électrode avec différentes lon-
gueurs d’écrantage, figure 1.24a, rend le profil électrostatique de la barriére
tunnel asymétrique en fonction de 'orientation de la polarisation, figure 1.24b.
Zhuravlev et al. ont calculé la variation de hauteur moyenne de barriére pro-
duit par le retournement de la polarisation [Zhuravlev 2005] (c.f. figure 1.24c
et d) :
AD — dP (AL, — AR)
2€0€T ()\L + )\R)

d est 'épaisseur de la barriére, P est la polarisation électrique, Ar et Az, sont
les longueurs d’écrantage respectivement de 1’électrode de droite et de gauche
et ¢, est la constante diélectrique du ferroélectrique. Comme la conductance
tunnel dépend exponentiellement de la racine carré de la hauteur moyenne
de barriéere ¢ [Brinkman 1970, Simmons 1963], méme un faible A® induit
une forte variation de conductance. L’expression 1.36 fait apparaitre que la
variation de conductance augmente avec 1’épaisseur de barriére ainsi qu’avec
la polarisation et diminue avec la constante diélectrique du ferroélectrique.
D’autre part, plus les longueurs d’écrantage sont différentes, plus la variation

(1.36)

de conductance est importante.

M, FE
6(2) U+,

a) b) o F oy

FIGURE 1.24 — a) Profil de densité des charges d’écrantage o, et des charges
de polarisation o,. b) Profils de potentiel électrostatique pour les deux orien-
tations de polarisation. ¢) et d) Profils de barriére pour les deux orientations
de polarisation. Figure reproduite de [Zhuravlev 2005]

L’effet électrostatique est peut-étre celui dominant parmi les trois
contributions a l'effet d’électrorésistance. L’étude ab initio de Bilc et al.
concernant des jonctions totalement symétriques (interfaces et électrodes)
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Au/BaZrO3z/Au prédit également que Veffet piézoélectrique inverse contribue
faiblement & Ueffet d’électrorésistance [Bilc 2012|. Ainsi, 'asymétrie des
longueurs d’écrantage des électrodes est nécessaire afin de produire un effet
de TER de forte amplitude [Zhuravlev 2005, Kohlstedt 2005]. Cependant elle
induit aussi une déstabilisation du double puits au profit d’'une des orienta-
tions via un reforcement du champ dépolarisant. Le couplage d’électrodes
aux travaux de sortie différents induit aussi un champ additionnel délétere a
la ferroélectricité. Enfin, certaines terminaisons d’interfaces pourraient étre
défavorables a la ferroélectricité [Lu 2012]). En résumé, le compromis entre
stabilité de la ferroélectricité et amplitude de 'effet de TER s’effectue par le
biais des matériaux d’électrodes ainsi que du type des interfaces.

1.2.3.2 Etat de ’art

En 2003, Contreras et al. publient les premiers résultats de
resistive  switching dans une structure tunnel ferroélectrique mé-
tal/ferroélectrique/métal [Contreras 2003] (c.f. figure 1.25a). Les auteurs
observent une dépendance en tension du champ coercitif ferroélectrique,
mesuré par P(E) loop dans des jonctions épaisses (t > 7 nm), en bon accord
avec les champs coercitif de commutation de résistance dans les jonctions
tunnels.
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FIGURE 1.25 — a) Mesure courant vs. tension dans une structure

Pt/PZT/SRO//STO. En insert : mesure de conductance vs. tension. Re-
production de [Contreras 2003] b) Mesures réalisées sur une structure
Pt/PZT/SRO//STO. Courbe bleue : mesure du coefficient ds3 vs. tension.
Courbe rouge : mesure courant vs. tension. Reproduction de [Kohlstedt 2008|

Ils en concluent que cette derniére est lié a la ferroélectricité. Les auteurs
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procédent ensuite & une analyse des paramétres issus d’ajustement de mesure
I(V) a l'aide du modéle de Brinkman. Ces résultats ont été trés discutés et
ont stimulé la recherche sur les jonctions tunnel ferroélectriques.

En 2008, Kohlstedt et al. étudient une structure capacitive de type
Pt/PZT/SRO//STO pour laquelle ils mesurent simultanément la pié-
zoréponse de la couche ferroélectrique et la résistance de la jonc-
tion [Kohlstedt 2008|. En prenant soin d’écarter les effets nuisibles au signal
de piézoréponse, comme l'effet Joule lors du basculement vers un état de basse
résistance, les auteurs montrent que la commutation de résistance qu’ils ob-
servent n’est pas lié a la ferroélectricité car les champs coercitifs des deux
phénomeénes ne coincident pas (c.f. figure 1.25b). Ce critére est nécessaire afin
de relier les deux effets et il doit donc étre systématiquement vérifié.
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FIGURE 1.26 — Mesures réalisées pour trois épaisseurs d’un empilement tun-
nel électrorésistif BTO/LSMO//NGO. Rangée du haut : la mesure de phase
PFM indique l'orientation de la polarisation électrique. Elle pointe vers le
LSMO pour les bandes blanches et vers la pointe AFM pour les bandes noires.
Rangée du bas : la résistance locale est cartographiée. Figures reproduites
de |Garcia 2009

En 2009, Garcia et al. et Gruverman et al. publient les premiers résultats



120 Chapitre 1. Etat de ’art

révélant l'effet de TER dans des jonctions tunnel ferroélectriques. En com-
binant la technique PFM avec une technique de mesure locale de résistance,
les deux groupes montrent la corrélation entre niveau de résistance et état de
polarisation électrique dans une structure BTO/LSMO//NGO [Garcia 2009
(c.f. figure 1.26) et le BTO/SRO//STO (|Gruverman 2009]). Ces résultats
constituent la premiére démonstration de l'effet de TER et 'amplitude du
rapport OFF /ON atteint 750 pour Garcia et al. et 80 pour Gruverman et al..



CHAPITRE 2
Jonction tunnel ferroélectrique
BaTiO;

2.1 Strutures étudiées

Les hétérostructures BTO (2 nm)/LSMO étudiées ont été déposées sur des
substrats mono-cristallin (001) de gallate de néodyme NdGaOg par ablation
laser pulsé a l'aide d’un laser excimer KrF de longueur d’onde A = 248 nm.
Le substrat impose une forte contrainte en compression de -3.2 % et comme
nous 'avons vu cela favorise la stabilisation de la ferroélecricité a température
ambiante. Le LSMO (30 nm) est déposé a 775 “C sous une pression partielle
d’oxygeéne de 0.15 mbar. Le BTO (2 nm) est déposé a 775" C sous une pression
partielle d’oxygéne de 0.1 mbar. Les échantillons sont ensuite recuits pendant
une heure & 750 °C sous atmosphére d’oxygéne (500 mbar) puis refroidis a

température ambiante & une vitesse de 10 “C.min~!.

Co
BaTiO;

Lag,675r033Mn0O;

FIGURE 2.1 — a) Réseau de 2 x 2 structures capacitives de 2 ym de pas imagé
par AFM. b) Coupe schématique transverse d'un dispositif.

Les épaisseurs des films sont calibrées par mesures de réflectivité de rayon
X et confirmées par des coupes de microscope électronique a transmission
(MET). Les contacts supérieures submicroniques sont définis par e-beam et
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lift-off d’électrode cobalt (10 nm)/or (10 nm) déposée par pulvérisation ca-
thodique. Les contacts sont circulaires avec divers diameétres allant de 200 nm
a 1 pm . Ils sont définis sous la forme de matrice de 100 x 100 contacts iden-
tiques avec un espacement de 2 pm (c.f. figure 2.1a). Nous disposons ainsi
de plusieurs dizaines de milliers de jonctions capacitives. Les dispositifs sont
connectés électriquement a ’aide de la pointe conductrice de ’AFM selon un
schéma que nous allons maintenant décrire.

2.2 Principe de mesure

Nous utilisons un AFM a pointe conductrice pour mesurer a la fois les pro-
priétés ferroélectriques et les propriétés de transport de nos jonctions. L’ins-
trumentation PFM comprend toute I'électronique permettant de réaliser une
détection synchrone du signal de réponse piézoélectrique. Elle est séparée de
la partie électronique qui réalise les mesures de transport. Un premier mon-
tage simple permet 'application d’impulsion de 100 ps de durée au minimum
(figure 2.2). Pour appliquer des impulsions plus bréves (entre 500 ns et 10 ns),
un autre montage est employé en combinant une branche DC découplée d’une
branche AC par un té de polarisation (c.f. schéma 2.3).

Générateur d'impulsion
+ Source de tension

Ampeéeremetre
-
Interrupteur : I Pointe conductrice du PFM
LT_ S | ITE ::onctif)n Tu.nnel
T erroélectrique

Instrumentation PFM

FIGURE 2.2 — Illustration du schéma de montage de mesure a faible bande
passante. La jonction tunnel ferroélectrique est électriquement connectée par
le biais de la pointe conductrice du PFM.

La procédure de mesure consiste en une impulsion de tension d’écriture
d’une durée At suivi d’'une mesure de la résistance a ’aide d’une tension de
lecture non perturbatrice (c.f. figure 2.4). Pour les mesures de transport, la
résistance est évaluée simplement par le rapport entre la tension appliquée et
le courant qui traverse la jonction tunnel ferroélectrique. Pour la spectroscopie
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PFM, la tension de lecture est alternative et son amplitude est inférieure aux
tensions coercitives.

Source de tension . Générateur d’impulsion
Amperemetre
ligne de transmission
r _——
Interrupteur 1 ! Pointe conductrice du PFM
|
(I A | Jonction Tunnel
Ferroélectrique
Instrumentation PFM =

FI1GURE 2.3 — Illustration du schéma de montage de mesure & haute bande
passante. Les parties DC et AC sont découplées par un té de polarisation. La
jonction tunnel ferroélectrique est électriquement connectée par le biais de la
pointe conductrice du PFM.
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FIGURE 2.4 — Ilustration du principe de mesure. La tension d’écriture est
appliquée pendant un temps At pouvant varier de quelques seconces a 100 us
et de 500 ns a 10 ns selon le montage utilisé. La mesure de la résistance est
réalisée a l’aide d’une faible tension de lecture (typiquement 100 mV).
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2.3 Performances des jonctions

Les résultats présentés dans ce chapitre 2 concernent principalement des
jonctions de 500 nm de diameétre [Chanthbouala 2012a]. II est possible de
controler I’état ON (basse résistance) ou OFF (haute résistance) d’une jonc-
tion par I'application d’'une simple impulsion comme le montre la figure 2.5.
Les états sont stables sur plusieurs milliers de lecture avec une faible tension
de 100 mV. Le rapport OFF /ON est d’environ 100, ce qui est compatible avec
les précédents résultats [Garcia 2009] obtenus sur des surfaces libres de BTO
dans une structure pointe diamant/BTO/LSMO.
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FIGURE 2.5 — Commutation ON/OFF a I’aide d’une unique impulsion de 100
us. La tension de lecture est de 100 mV

En choissant correctement les amplitudes des impulsions, on peut commu-
ter la jonction entre les états ON et OFF. La figure 2.6a) montre des bascule-
ments successifs entre les états ON et OFF a ’aide d’impulsions monocoup de
100 ps et d’amplitude 4 3.5 V. Il est aussi possible de commuter les jonctions
a l'aide d’impulsion de 10 ns comme le montre la figure 2.6b) pour une autre
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jonction. Les amplitudes nécessaires sont alors de 4.3 V et -7 V. La vitesse de
commutation est potentiellement plus rapide mais notre montage est limité a
des impulsions de 10 ns.
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FIGURE 2.6 — a) Commutation ON/OFF a 'aide d’impulsions de 100 us. b)
Commutation ON/OFF a 'aide d’impulsions de 10 ns. La tension de lecture
est de 100 mV
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FIGURE 2.7 — a) Statistiques sur les niveaux de résistance des états ON et
OFF sur 64 jonctions. b) Commutation ON/OFF sur prés de 1000 cycles.

Les états ON et OFF sont similaires sur les 64 jonctions mesurées et le
rapport OFF/ON s’éléve a environ 83 en moyenne (c.f. figure 2.7a). On peut
basculer entre I’état ON et OFF de maniére stable et reproductible comme le
montre la figure 2.7b pour 900 cycles d’écriture.
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Garcia et al. ont montré le potentiel d'intégration en écrivant des matrices
de nanodomaines de 70 nm de diamétre par PFM (c.f. figure 2.8). La taille de
ces nanodomaines constitue une limite haute car elle approche la résolution
du PFM. A Taide d’une technique de nanoindentation [Bouzehouane 2003]
nous avons fabriqué des nanojonctions d’environ 50 nm de diamétre (c.f. fi-
gure 2.8c). Une courbe de force est réalisée entre la pointe conductrice de
I’AFM et I’échantillon. Le courant devient non nul lorsque la pointe approche
la barriére tunnel de BTO. L’indentation s’arréte a ce moment, puis le nano-
trou est élargi et nettoyé par un plasma d’oxygéne. Le dépot de 1'électrode
supérieure se fait par pulvérisation cathodique et compléte la structure ca-
pacitive. La figure 2.8d montre la commutation d’une nanojonction a l’aide
d’impulsions de 10 ns.
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FIGURE 2.8 — a) Matrice de nanodomaines écrits par PFM dans une struc-
ture BTO(2 nm)/LSMO. b) Cartographie de la résistance dans la zone écrite
(figures extraite de |Garcia 2009]). ¢) Coupe schématique d’une nanojonction
fabriquée par nanoindentation. d) Commutation ON/OFF d’une nanojonction
par impulsions de 10 ns.
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Le rapport OFF/ON mesuré est similaire a celui les jonctions de 500 nm
de diameétre. Nous montrons ainsi le fort potentiel d’intégration de ce genre
de dispositif. De plus, en extrapolant le courant d’écriture a l’aide de la dé-
pendance de la TER en fonction de la tension, nous estimons la limite haute
d’énergie d’écriture a 10 fJ.

2.4 Origines du resistive switching

Nous venons de montrer le potentiel de nos jonctions en tant qu’élément
de mémoire binaire & lecture non-destructrice. Nous allons maintenant tenter
de déterminer l'origine de la modulation de résistance dans nos dispositifs.

2.4.1 Indications de transport en régime tunnel

2.4.1.1 Produit RA
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FIGURE 2.9 — a) Image résiscope : cartographie de la résistance mesurée sur
plusieurs décades par AFM a pointe conductrice pour 3 diamétres de jonctions.
b) Evolution de la résistance des jonctions en fonction de I'inverse de leurs
surfaces.
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Une barriére tunnel présente une caractéristique essentielle qui relie sim-
plement la surface A de la jonction & sa résistance R par : RA = constante. La
figure 2.9a montre des mesures réalisées au résiscope, technique de mesure de
résistance locale sur plusieurs décades et a grande bande passante. Les jonc-
tions mesurées ont des tailles allant de 250 nm & 920 nm de diameétre. Cette
technique permet de cartographier la résistance de I’échantillon, autorisant
ainsi la mesure de la résistance de plusieurs jonctions trés rapidement. Ainsi,
la couleur, i.e. la résistance, doit étre uniforme sur I’électrode. Les points de
I'image plus résistifs sur les électrodes de 920 nm de diameétre sont causés par
des pertes temporaires de contact avec la pointe. L’analyse de I'image dans
les régions des jonctions nous permet de déterminer la résistance moyenne que
nous avons tracée sur la figure 2.9b en fonction de 1/A. La dépendance obte-
nue est linéaire conformément & ce qu’on attend d’une jonction tunnel. Nous
pouvons donc exclure un mécanisme de conduction locale par des filaments.

2.4.1.2 Mesure I(V)

Le courant dans les états ON et OFF est suffisant pour étre facilement
mesurable et nous permettre de réaliser des mesures de courant vs. tension
I(V) dans les deux états saturés. Pour ce faire, nous étudions des jonctions
de 700 nm de diamétre que nous saturons dans I’état ON et OFF a l'aide
d’impulsions d’amplitude de respectivement -3.2 V et +2.9 V et d'une durée
de 100 ps. L’expression de la densité de courant pour une jonction tunnel a
barriére trapézoidale peut s’écrire comme |Gruverman 2009] :

cap {alV) [(= )" = (1 + )]}
ev\1/

J=C 2 1/2]2
(V) [(wz -5) - (et T) ] (2.1)
I3 v\ 2 V2| ev
X sinh {§a(V) (gpz — %) - (901 + %) %
Avec
dem
4d(2m)/?

alV) = 2.3

V)= 5o+ ev =00 29
La figure 2.10a montre une mesure I(V) dans les état ON et OFF pour des
tensions Ve inférieures aux tensions coercitives, comprises entre -0.5 V et
+0.5 V. Les deux courbes sont non-linéaires et sans discontinuités. Des courbes
I(V) additionnelles ont été mesurées dans un AFM & basse température, T
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= 85 K, avec une pointe conductrice diamant. Les résultats ne montrent que
peu de variations par rapport & la température ambiante (figure 2.10b). Le
courant diminue d’un facteur 3 dans les deux états et le rapport OFF/ON
demeure d’environ 100 & 85 K, ce qui est compatible avec un transport en
régime tunnel.
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FIGURE 2.10 — a) I(V) dans une gamme de faible tension pour les états ON et
OFF. b) |I(V)| dans les états ON et OFF a température ambiante et & basse
température (85 K) en échelle semi-log. ¢) Evolution de la TER en fonction
de la tension.

La convention d’application de la tension montre que pour 1'état ON de
basse résistance, la polarisation est orientée vers le cobalt. Le LSMO pourrait
laisser pénétrer la polarisation dans I'électrode, a I'instar du SRO [Gerra 2006,
et I’écrantage serait alors plus efficace car il s’effectuerait in situ. L’électrode
inférieure de LSMO, déposée in situ, est cristalline et épitaxiée contraire-
ment a I’électrode supérieure de Co, déposée ex situ, qui est texturée. L’inter-
face avec le cobalt pourrait présenter des plans atomiques oxidés qui peuvent
modifier 1'écrantage effectif [Bocher 2012]. Stengel et al. ont montré que le
type de liaison ferroélectrique/métal affecte aussi I’écrantage effectif de 1’élec-
trode [Stengel 2009]. Ces effets pourrait expliquer que le sens de U'effet de TER
est inversé par rapport a ce qu’on attend des modéles basés sur un changement
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de profil électrostatique sous 'hypothése que 'écrantage du cobalt est plus ef-
ficace que celui du LSMO [Zhuravlev 2005, Kohlstedt 2005, Pantel 2010].

L’ajustement des courbes I(V) en figure 2.11 a Iaide de 1’équation 2.1 est
excellent. La surface de la jonction est mesurée par imagerie AFM et donne
un diamétre d’environ 700 nm. La barriére a une épaisseur de 2 nm et 1'effet
piézoélectrique est négligé. En passant de I’état ON vers ’état OFF, &, aug-
mente tandis que ¥, diminue. Cela refléte 'effet électrostatique qui déforme la
barriére selon un point de bascule. La qualité des ajustements est trés sensible
a la valeur de la masse effective, et nous obtenons des valeurs qui sont assez
proches de la masse de I’électron libre. Le changement de masse effective issu
des ajustements pourrait traduire des changements dans structure de bande
complexe. Les ajustements indiquent que le transport peut étre décrit par une
conduction tunnel & travers une barriére trapézoidale dont la modulation de
hauteur moyenne est responsable de 'effet de TER.
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FIGURE 2.11 — Caractéristiques I1(V) dans les états OFF (en rouge) et ON (en
bleu). Les ajustements des données expérimentales a ’aide de I’équation 2.1
avec les paramétres des tableaux sont en trait plein gris.

2.4.2 Caractérisation ferroélectrique
2.4.2.1 Stabilité de la piézoréponse

Nous avons entrepris de vérifier que le BTO est ferroélectrique en écrivant
des domaines up et down dans des échantillons similaires & ceux lithographiés.
Aprés écriture des domaines avec un pointe platine de raideur 40 N/m, le
contraste de phase est visuellement toujours présent aprés 3 jours ce qui exclut
les artefacts dus a des accumulations de charges (c.f. figure 2.12). Par ailleurs,
I’épaisseur du BTO étant de 2 nm, on pourrait s’attendre & une relaxation des
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domaines vers un état multi-domaines sous ’effet du champ dépolarisant rési-
duel [Kim 2005]. Cependant, Pertsev et al. ont prédit qu’un état monodomaine
pouvait étre stable méme & quelques nanométres d’épaisseur |Pertsev 2007].
Ainsi, la stabilité des monodomaines sur une échelle de temps de 3 jours est
une indication forte de ferroelectricité.

Dans le cas des échantillons sans électrode supérieure, des adsorbats
écrantent partiellement ou totalement les charges de polarisation. Les échan-
tillons lithographiés disposent d’une électrode supérieure de Co (10 nm)/Au
(10 nm) et les conditions a l'interface sont donc modifiées. Afin de mesurer
la réponse de la barriére ferroélectrique sous 1’électrode, nous avons procédé
a des mesures de spectroscopie PFM.

BTO(2 nm)/LSMO//NGO
t, t, +46 h t, +116 h

phase (deg)

topographie (nm)

1.2um

FIGURE 2.12 — Ecriture de monodomaines avec un microscope PFM. Rétention
des monodomaines aprés 46 h et 116 h.

2.4.2.2 Spectroscopie PFM i travers ’électrode

Nos jonctions sont élaborées sur la base d’une couche mince de BTO de
2 nm fortement contrainte (-3.2 %). La faible épaisseur peut réduire 'am-
plitude de la piézoréponse. De plus, la contrainte et le clamping du substrat
a potentiellement pour effet de réduire le coefficient ds3 et donc aussi I'am-
plitude de la piézoréponse. D’autre part, en raison de la faible épaisseur, la
tension coercitive impose 1'utilisation d’une faible tension alternative pour la
lecture des domaines et cela diminue encore 'amplitude de la piézoréponse
(At = d33Vac). Enfin, 1'électrode supérieure de 20 nm d’épaisseur et peut
encore amortir 'amplitude du signal. C’est pourquoi nous avons utilisé une
technique commerciale dénommée DART (pour Dual AC Resonance Tracking)
afin d’augmenter le rapport signal/bruit. Cette technique consiste a exciter le
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systéme complet levier/pointe/ferroélectrique proche de sa fréquence de ré-
sonance. L’amplitude de la réponse mécanique est ainsi fortement amplifiée
et cela facilite la détection du signal de piézoréponse a travers l'électrode (fi-
gure 2.13a). Les résultats 2.13 présentent les points caractéristiques de mesure
de spectroscopie PFM d’un matériau ferroélectrique. La phase est bien définie
et son contraste atteint quasiment 180° (figure 2.13b). L’amplitude sature bien
vers les tensions maximales appliquées et les minima correspondent aux ten-
sions coercitives relevées sur la mesure de la phase (figure 2.13c). L’application
d’impulsions de durée 100 ps et d’amplitudes V5. négativement croissants
provoque le basculement de I'é¢tat OFF vers I'état ON pour Vp,se < -2.25 V
(figure 2.13d).
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FIGURE 2.13 — a) Spectroscopie PFM a travers I’électrode supérieure. b) Phase
et ¢) Amplitude du signal PFM pour deux mesures successives (symboles
creux et pleins). d) Résistance vs. tension d’écriture mesurée a faible tension
de lecture.

Le retour vers 1’état OFF par I'application d’impulsions positives n’est
pas aussi abrupt et traduit un comportement memristif que nous analyserons
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dans le prochain chapitre. Les tensions coercitives du resistive switching sont
en accord avec celles du renversement de la polarisation (£2 V).

Finalement, nous avons montré dans nos dispositifs que le transport s’éta-
blissait en régime tunnel et que le BTO était ferroélectrique en couche tunnel
ultra-mince. La coincidence des tensions coercitives du basculement ferroélec-
trique et du basculement de la résistance apporte une indice important, et
nécessaire [Kohlstedt 2008], de modulation de conductance tunnel par la fer-
roélectricité via une modification de la transmission de la barriére tunnel.

2.4.2.3 Imagerie PFM a travers I’électrode

Afin de réaliser de 'imagerie PFM a travers 1’électrode supérieure, nous
avons étudié un autre échantillon dont la barriére est plus épaisse (3 nm de
BTO), et dont l'électrode supérieure est plus fine (Co (3 nm)/Au (3 nm)).
Nous avons vu pour I’échantillon précédent de BTO (2 nm) que le passage de
I'état ON vers OFF pouvait étre progressif (c.f. figure 2.13d). Cette échan-
tillon de BTO (3 nm) se comporte de fagon similaire. Nous avons donc fait
varier la résistance et pour chaque niveau intermédiaire, nous avons cherché a
réaliser une image PFM a travers 1’électrode. La tache s’est avérée délicate en
raison de nombreux problémes : détérioration de ’électrode consécutive aux
multiples passages de la pointe, contact électrique intermittent en raison de la
faible force de contact utilisée afin de préserver les électrodes, faible signal de
piézoréponse pour les raisons déja expliquées. Malgré tout nous avons réussi a
obtenir les images PFM correspondant & plusieurs niveaux de résistance inter-
médiaires dans des jonctions de 300 nm de diamétre (c.f. figure 2.14a, 2.15a).
Afin d’obtenir une amplitude de signal piézoréponse mesurable, une tension
AC de V,, = 1 V est appliquée. Cette tension est suffisante pour déstabili-
ser I’état de polarisation intermédiaire. C’est pourquoi une faible tension DC
négative Vpo = -0.1 V a été ajoutée a la tension AC de lecture afin préser-
ver I’état de polarisation. La rémanence de 1’état de polarisation est chaque
fois vérifiée par la mesure de la résistance avant et apres 'image PFM. Dans
I'état (1), la phase est noire dans la quasi totalité de la jonction, indiquant
une polarisation homogéne pointant vers le cobalt (domaine up). La résistance
correspondant & cet état (1) est proche du niveau de I’état ON (R = 3.10° ).
A mesure que la résistance augmente, états (1) a (5), les images PFM corres-
pondantes révelent une fraction croissante de domaines pointant vers le LSMO
(domaines down). L’état (5) est majoritairement constitué¢ de domaines poin-
tant vers le LSMO et la résistance correspondante est proche de 'état OFF
(R = 2.107 Q). De maniére inverse, la baisse progressive de la résistance, états
() a (®), est corrélée avec une fraction croissante de domaines up orientés vers
le cobalt.
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FIGURE 2.14 — a) Images PFM obtenues & divers niveaux de résistance in-
termédiaire. b) Mesure de la résistance les états intermédiaires (symboles nu-
mérotés). Trait noir : résistance calculée a partir d'un modéle de canaux de
résistance en paralléle. En insert, illustration schématique des images PFM de
phase attendues dans les états saturés.

Ces résultats indiquent une fois de plus que le modulation de résistance
est bien liée a la ferroélectricité.

On considére un modéle simple de canaux de résistance en paralléle cor-
respondant a la conductance des régions de polarisation orientée vers le cobalt
et vers le LSMO (c.f. figure 2.16). Nous pouvons calculer la résistance totale
en fonction de la fraction relative de domaines down pointant vers le LSMO
définie par

I s (1—2s)

R Rorr Rop,
Cette proportion varie donc de 1 pour I'état OFF Pg,,, & 0 pour ’état ON
P,,. Les calculs de la résistance dans les figures 2.14b et 2.15b en trait noir
plein décrivent bien les variations de résistance mesurées expérimentalement
en fonction des proportions de surface des domaines down issues des images

PFM. Les parois ferroélectriques peuvent étre conductrices lorsqu’elles sont
chargées.

(2.4)
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FIGURE 2.15 — Idem figure 2.14 pour des diminutions de résistance.
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FIGURE 2.16 — a) Etat ON : polarisation orientée vers le cobalt. b) Etat in-

termédiaire : polarisation multi-domaines. ¢) Etat OFF : polarisation orientée
vers le LSMO.
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Le bon accord des données expérimentales avec la description a partir du
modeéle est compatible avec notre description du systéme en termes de parois a
180" (non chargées). Ces résultats viennent renforcer le fait que la modulation
de résistance dans nos jonctions est bien d’origine ferroélectrique.

2.5 Discussion

La conception et ’étude de structures capacitives nous a permi de valider le
concept de jonction tunnel ferroélectrique tout solide. Les rapports OFF/ON
mesurés s’élévent a 100 et varient peu avec la tension appliquée. La commu-
tation est possible avec des impulsions de 10 ns correspondant & une énergie
d’écriture de 10 fJ. Comme le résume le tableau en figure 2.17, le concept de
mémoire tunnel ferroélectrique (FTRAM) a lecture non-destructrice est com-
paré dans le tableau ci-dessous avec les technologies existantes ou émergentes.

DRAM SRAM NAND Flash | Trapping charge FeRAM MRAM PCM FTRAM
. | Assemblage Grille Charges piégées Phase
Capacité . Polarisation . . Polarisation
L. . de portes flottante dans grille X X Aimantation | amorphe/ . )
Mécanisme de chargée i X N ferroélectrique i X ferroélectrique
tock logiques chargée isolante cristalline
stockage 1T1C 6T 1T 1T 1T1C 1(2)T1C 1TIR 1TIR

Eléments de cellule

Taille du motif (nm)

Aire de la cellule

temps écriture
temps de rétention

Endurance (cycles)
Tension d'écriture

Tension de lecture

Energie d'écriture

FIGURE 2.17 — Tableau récapitulatif des technologies de mémoires actuelles
et émergeantes.

L’énergie minimale d’écriture est potentiellement inférieure a 10 fJ. L’ex-
trapolation de données expérimentales prévoit un temps de retournement
de polarisation ferroélectrique inférieur a la picoseconde dans le cas du
PZT |[Jiang 2012], ce qui est bien inférieur aux performances obtenues (=
100 ps) dans les systémes a électromigration |[Torrezan 2011|. Le gain en éner-
gie pourrait alors étre de plusieurs ordres de grandeur. Il serait donc intéres-
sant de sonder les dynamiques ultra-rapides dans nos structures. Il faudrait
concevoir une configuration avec électrodes déportées afin de connecter une
chaine de mesure a grande bande passante. Nos expériences de fatigue n’ont
mesuré que des cycles allant jusqu’a 1000 écritures. L’étude de la fatigue devra
étre approfondie par exemple en changeant les électrodes.



CHAPITRE 3

Memristor ferroélectrique BaTi0O3

Comme nous 'avons précédemment vu, l'orientation de la polarisation
électrique d’une jonction tunnel ferroélectrique influence grandement sa
conductance. Le contraste de résistance entre I’état ON et OFF étant ty-
piquement de plusieurs ordres de grandeur, le principe est trés attrayant pour
la conception de mémoires binaires de type FTRAM. Il est aussi possible
d’exploiter un degré de liberté supplémentaire du systéme, la structure en
domaines ferroélectriques, afin de produire un effet memristif. Cet effet est
déja observable pour les tensions positives sur la courbe R(V) mesurée lors de
I'étude sur les FTRAMs (c.f. figure 2.13). Nous allons donc étudier le com-
portement memristif de nos jonctions et nous allons tenter d’en comprendre
les mécanismes.

3.1 Echantillons étudiés

Les échantillons utilisés sont les mémes que pour ’étude sur les FTRAMs.
Les résultats sont donc présentés pour des structures Au (10 nm)/Co (10
nm)/BTO (2 nm)/LSMO. Le montage expérimental utilisé reste identique. Il
permet d’appliquer des impulsions de durée comprise entre 10 ns et 200 ns. La
faible tension non perturbatrice de lecture est V,..q = 100 mV. Le diamétre
des jonctions mesurées est de 350 nm.

3.2 Comportement memristif

3.2.1 Influence de amplitude des impulsions

La figure 3.1a montre plusieurs cycles de mesure de résistance en fonction
de amplitude des impulsions appliquées, la durée des impulsions étant fixée
a 20 ns. Lorsque nous appliquons successivement des impulsions d’amplitude
variant progressivement entre +4.2 V et -5.6 V, nous observons un cycle hys-
térétique entre les deux valeurs de résistance haute, Ropr ~ 4.6 107 €, et de
résistance basse, Roy ~ 1.6 10° Q. Le rapport OFF/ON est d’environ 300
pour cette jonction.
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FI1GURE 3.1 — Cycles hystérétiques de résistance en fonction de 'amplitude
d’impulsion. A partir de I’état ON, les courbes de différentes couleurs corres-
pondent a diverses excursions en amplitude.
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FIGURE 3.2 — a) Stabilité a la lecture des états ON, OFF et de deux niveaux
de résistance intermédiaires. La tension de lecture est de 100 mV et la mesure
dure environ une heure. b) Histogramme cumulatif des niveaux de résistance.
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Cette commutation résistive est asymétrique en fonction de la tension ap-
pliquée, ce qui pourrait étre expliqué par des dipoles électriques figés qui
favorisent la croissance ou la nucléation de domaines ferroélectriques orien-
tés vers le LSMO. En changeant ’excursion de 'amplitude des impulsions
appliquées, nous pouvons stabiliser la résistance de la jonction sur de nom-
breux niveaux comme illustré par les cycles de différentes couleurs de la fi-
gure 3.1 [Chanthbouala 2012b]. A l'instar des états ON et OFF, les états in-
termédiaires sont aussi stables sous I'application de la faible tension de lecture
comme l'illustre la figure 3.2a et b.

3.2.2 Influence de la durée des impulsions

Afin d’étudier I'influence de la durée des impulsions, une série d’expériences
a été réalisée de maniére systématique. (1) L’état initial est établi a I’aide de 4
impulsions négatives « RESET », la résistance est alors basse (= 10° ). (2) On
applique ensuite 100 impulsions identiques, ce qui fait progressivement croitre
la résistance de la jonction (c.f. figure 3.3). Ce résultat montre l'influence de la
durée des impulsions par un effet cumulatif. En répétant cette séquence pour
des amplitudes croissantes, la résistance finale augmente ce qui confirme les
résultats précédent. L’augmentation de la durée des impulsions entraine aussi
une augmentation de la résistance finale.
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FIGURE 3.3 — Séquences de 100 impulsions identiques séparées par une réini-
tialisation a I’état ON. L’amplitude des impulsions est progressivement crois-
sante. Les mesures sont montrées pour 3 durée d’impulsions (20, 50, 150 ns).
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3.2.3 Evolution de la résistance : poids synaptique

Dans cette partie nous préparons la jonction dans I’état initial ON et
nous appliquons des trains d’impulsions positives puis négatives d’amplitude
constante suivi par des impulsions de réinitialisation vers ’état ON. Des sé-
quences de 10 impulsions positives d’amplitude +2.9 V sont appliquées et
ameénent systématiquement la résistance a un niveau intermédiaire d’environ
~ 4.10° Q (c.f. figures 3.4a, b). Apres chaque séquence d’impulsions positives,
les impulsions négatives appliquées sont en nombre croissant et 1’état de ré-
sistance final dépend du nombre d’impulsions négatives.

Dans une autre série d’expériences, des séquences impulsions positives en
nombre croissant et d’amplitude +3 V sont appliquées, suivi par des séquences
de 10 d’impulsions négatives d’amplitude -3 V (c.f. figures 3.4c, d). La résis-
tance augmente avec le nombre d’impulsions positives, confirmant ainsi ’effet
cumulatif déja observé en figure 3.3. La résistance finale aprés la séquence
d’impulsions négatives, juste avant la réinitialisation, dépend du niveau de
résistance atteint apres la séquence d’impulsions positives précédente.
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FIGURE 3.4 — Effet cumulatif des impulsions : influence du nombre d’impul-
sions négatives (a, b) en partant d'un état de résistance a peu prés égal, et
influence du nombre d’impulsions positives (c, d) sur le niveau final de résis-
tance.

La résistance varie systématiquement de maniére plus abrupte lorsqu’elle
change de I'état OFF vers ON, le passage de I'état ON vers OFF étant plus
doux. Cela reproduit 'asymétrie déja observé lors de la mesure R(Ve iure) €n
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fig. 2.13. Les mesures en figures 3.4a-d montrent qu’il est possible de controler
la résistance entre les états ON et OFF en jouant sur la proportion d’impul-
sions positives et négatives d’amplitude adéquate. Cela facilite 'implémenta-
tion de la plasticité synaptique, notamment dans le cadre d’'un apprentissage
selon la régle STDP (avec la sommation d’impulsions pré et post-synaptique
décalés temporellement). Nos dispositifs présentent donc un comportement
memristif bipolaire qui facilite leur intégration dans des réseaux neuromor-
phiques contrairement a des dispositifs & changement de phase par exemple.
Nous allons maintenant étudier les mécanismes a l’origine du comportement
memristif de nos jonctions.

3.3 Interprétation : modéle de retournement de
polarisation

A partir des mesures d’imagerie PFM présentées en figure 2.14a et 2.15a,
nous avons constaté qu’il y avait une corrélation entre la proportion des do-
maines up et down. L’état ON correspond & une polarisation saturée qui pointe
vers le cobalt, et I’état OFF correspond a une polarisation saturée qui pointe
vers le LSMO. Les niveaux de résistance intermédiaires correspondent ainsi &
une configuration multi-domaines.

A partir des mesures de résistance, nous pouvons retracer 1’évolution de
la fraction s (équation 2.4) en fonction du temps total cumulé d’impulsions.
Chaque mesure est réalisée pour une méme amplitude d’impulsion et pour
une durée d'impulsion de 10 ns (c.f. figures 3.5a-f et 3.6a-f). Pour les impul-
sions positives I’état initial est ON avec s = 0, pour les impulsions négatives
I’état initial est OFF avec s = 1. Tandis que la polarisation commence a se
retourner dés la premiére impulsion positive, un temps d’attente est nécessaire
avant d’amorcer le retournement de la polarisation de P g4y, vers P, pour les
impulsions négatives.

Ce comportement peut étre expliqué par une asymétrie dans les processus
de retournement. Des dipoles électriques orientés down sont piégés aux inter-
faces et stables & fort champ (c.f. figure 3.7). Le passage de Pgppn vers Py,
s’opére a partir d'un état initial saturé uniforme P4,,,,. Il faut donc activer
des centres de nucléation, ce qui explique le temps d’attente observés pour les
pulses négatifs en figure 3.5a-c. En revanche, I'état ON de polarisation P,,
n’est donc jamais totalement saturé, les dipoles servent alors de centre de nu-
cléation lors de I'application de pulses positifs pour le retournement rapide de
Py vers Py, (c.f. figure 3.5d-f). Le temps d’attente a été systématiquement
observé comme l'illustre les mesures en figures 3.6a-c pour une autre jonction.
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FIGURE 3.5 — a-c) Etat initial OFF : évolution du paramétre s vs. temps
d’impulsions négatives cumulé. d-f) Etat initial ON : évolution du paramétre
s vs. temps d’impulsions positives cumulé. Temps caractéristiques extraits des
ajustements pour les transitions OFF vers ON (g, h) et ON vers OFF (i, j).

Pour les deux polarités d’impulsion, 1’évolution du paramétre s présente
des épaulement que nous interprétons comme étant des zones du matériau
ayant des propriétés dynamiques différentes. On considére que le retournement
de la polarisation s’effectue par propagation de paroi. On suppose que la
surface de nos jonctions est partitionnée en plusieurs zones avec des cinétiques
différentes : différents temps de nucléation, vitesses de propagation et nombre
de centres de nucléation. Chaque zone est régie par le formalisme KAI et pour
une zone i donnée, nous supposons que tous les centres de nucléation sont
activés pour le méme temps d’activation 7%, puis les domaines se propagent
avec un temps caractéristique 75, ces deux paramétres étant dépendants de
la tension appliquée. Des lors, pour un retournement de P, vers Py, le
parametre s peut étre exprimé comme :

N(9) ;2

. b g
s = 5 Sixh(t—7y5)*%q1—exp —# (3.1)
i=1

p
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Pour un retournement de P g5y, vers Py, :

N(7) )

X t— T}
:1—§ S; % h(t — 7 1-— N 3.2
] 2 * h( TN) * exrp ™ (3.2)

S; correspond a 'aire de chaque zone normalisée par rapport a la surface totale
de la jonction (Zii(f) S; = 1) et h(t) est la fonction marche d’Heaviside.
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FIGURE 3.6 — Idem figure 3.5 pour une autre jonction
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FIGURE 3.7 — a) Etat ON : existence de dipole aux interfaces. b) Etat inter-
médiaire : les dipoles peuvent servir de centre de nucléation. ¢) Etat OFF : la
polarisation est saturée
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Les figures 3.5a-c et d-f montrent des données expérimentales typiques en
symboles gris ainsi que les ajustements, en tracé plein vert, a ’aide de 1’équa-
tion 3.2 pour les impulsions négatives (figure 3.5a-c) et de I’équation 3.1 pour
les impulsions positives (figure 3.5d-f) d’amplitude £2.25 V, £2.5 V et £2.75
V. Le modele reproduit les données expérimentales sur plusieurs ordres de
grandeur de temps cumulé. D’autre part, il permet aussi de reproduire les
épaulements de 1’évolution du parameétre s pour un nombre de zone N < 5. A
partir des ajustements nous pouvons avoir acces aux temps caractéristiques
de nucléation et de propagation pour chaque zone, récapitulés en fonction de
I'inverse du champ électrique sur les figures 3.5g, h pour les impulsions néga-
tives et 3.51, j pour les impulsions positives. La taille de chacun des symboles
est proportionnelle a la surface S; de la zone concernée.

Nous nous concentrons d’abord sur le cas des impulsions négatives des
figures 3.5a-c. Pour une tension donnée, un temps caractéristique unique de
propagation permet de décrire I'expérience tandis que les temps caractéris-
tiques de nucléation sont disperses. Chaque zone est ainsi caractérisée par ses
propriétés de nucléation qui différent par une densité et/ou des énergies d’ac-
tivation non uniformes concernant les centres d’activation. Néanmoins apreés
nucléation, la propagation des domaines est homogéne sur la surface de la
jonction. Les deux paramétres de nucléation et de propagation suivent la loi
de Merz, proportionnelle & exp(—F,/FE) (figure 3.5g, h). Les champs d’acti-
vation pour la nucléation E,(N) et la propagation E,(P) sont du méme ordre
de grandeur, respectivement 2.6 10 V/m et 2.0 10'° V/m. La littérature
rapporte des valeurs trées disperses pour les champs d’activation, allant de 4 x
10° V/m dans le bulk a 2 x 10®* V/m pour des nano-capacités de dimensions
similaires & nos jonctions mais de 35 nm d’épaisseur. Les valeurs supérieures
que nous trouvons peuvent étre dues a la tres forte contrainte imposée afin de
stabiliser le caractére ferroélectrique de nos films tunnel de BTO.

Pour les tensions positives, le mécanisme de retournement est trés différent.
La majeure partie de la surface de la jonction est retournée sur un temps trés
court, figure 3.5d-f. La majorité des événements de nucléation s’opére pendant
les 10 premiéres nanosecondes, soit en dessous de la résolution de notre mon-
tage expérimental. Ce résultat correspond aux symboles en figure 3.5i placés a
t = 1 ns. Ces temps caractéristiques de nucléation inférieurs & 10 ns sont cohé-
rents avec ’hypothése de dipoles électriques piégés aux interfaces qui servent
de centres de nucléation pré-existants. Les domaines ainsi nucléés croissent
rapidement, les temps caractéristiques de propagation obtenus sont inférieurs
a 30 ns (figure 3.5j). Plusieurs raisons peuvent expliquer cette propagation ra-
pide comme par exemple une forte densité de dipoles électriques piégés et/ou
une contribution additionnelle au champ électrique effectif provenant de ces
dipoles. Il se pourrait aussi que la densité de centres de nucléation soit trés
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importante et que le renversement soit en réalité limité par la nucléation. Ce
cas de figure est en contradiction avec les hypothéses du modele KAI.

Bien que la majorité de la surface de la jonction soit retournée trés rapi-
dement, la surface restante présente une dynamique comparable au cas des
impulsions négatives. En effet, comme l'indique la figure 3.5i, pour les zones
représentant une petite fraction de surface totale, les temps caractéristiques
de nucléation pour les impulsions positives sont trés supérieurs a 10 ns. Pour
ces domaines qui ne sont pas issus de la croissance de domaines pré-existants,
les temps de nucléation et propagation sont similaires & ceux du cas des impul-
sions négatives (en figure 3.5i et j), les symboles sont proches des ajustements
en lignes pointillées provenant des impulsions négatives). Des résultats simi-
laires ont été obtenus sur d’autres jonctions comme le montre la figure 3.6.

Nous proposons ainsi une expression analytique qui prévoit le comporte-
ment de notre memristor sur la base d'une description physique de la dyna-
mique de domaine ferroélectrique. De maniére générale, un systéme memristif
peut étre décrit ainsi :

V(t) = R(o, V,i)i(t) (3.3)
do o
o = fle Vi) (3.4)

oul o représente une ou plusieurs variables d’état, V est la tension, i le cou-
rant, t le temps et R et f sont des fonctions caractéristiques du systéme. La
memristance 1 dépend de V, t et o qui est fonction du temps t comme 'in-
dique I’équation 3.4. Les équations 3.3 et 3.4 impose un cadre strict pour la
définition d’un memristor.

Dans nos jonctions tunnel ferroélectriques, nous prenons comme variable
d’état la fraction de volume s dont la polarisation est orientée vers le bas, i.e.
s = o. En conséquence, en considérant un retournement de polarisation via
une unique zone, ’évolution du parameétre peut étre exprimée ainsi :

R | O

La dynamique du memristor ferroélectrique peut étre modélisée par une ex-

pression analytique basée sur des paramétres physiques du ferroélectrique.

3.4 Discussion

Nous avons démontré le comportement memristif de nos jonctions tunnel
ferroélectriques a l’aide d’impulsions de courtes durées. Les impulsions ont
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un effet cumulatif et leur amplitude a une influence sur la vitesse de varia-
tion de la résistance. L’équation 3.4 implique une variation continue de la
résistance en fonction de V. Or dans notre cas, il existe une tension seuil a
partir de laquelle les événements de nucléation peuvent se produire. Les jonc-
tions ne sont donc pas formellement des memristors mais elles présentent un
comportement memristif. Combiné aux nombreux niveaux intermédiaires de
résistance sur plus de deux décades, ce comportement memristif est adapté
aux applications neuromorphiques.

L’interprétation que nous avons donnée de la dynamique de retournement
de la polarisation dans nos jonctions souffre de quelques lacunes. Tout d’abord,
les images PFM ne reflétent pas la partition en plusieurs zones aux cinétiques
différentes. Les images révélent une nucléation progressive de nanodomaines
de maniére assez uniforme sur la surface de la capacité. Ce comportement
rappelle le travail de Merz [Merz 1954] dans lequel il est montré que dans un
monocristal de BTO, le retournement de la polarisation s’effectue par nucléa-
tion de domaines plutot que par propagation de paroi. Il interpréte ce résultat
en estimant que ’énergie de nucléation est inférieure au cotit énergétique pour
déplacer une paroi. Dans notre cas, nous pourrions étre dans un état inter-
médiaire ou la nucléation s’effectue en paralléle d’'un déplacement de paroi
en régime de creep. Cependant, I'interprétation des images PFM demeure un
exercice délicat en raison d’un manque de résolution du PFM.
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Durant ce travail de thése, nous avons exploré deux nouveaux concepts
de memristors. Dans des jonctions tunnel magnétiques ou ferroélectrique, en
exploitant les effets de TMR et TER, le comportement memristif est obtenu
grace au retournement progressif de, respectivement, 'aimantation et de la
polarisation électrique. Dans les jonctions tunnel magnétiques que nous avons
étudiées, une paroi magnétique mesure environ 100 nm de large. Etant donné
les dimensions latérales des jonctions, 'idée est de déplacer une unique paroi
par effet de transfert de spin. Dans les jonctions tunnel ferroélectriques, la
taille d’une paroi est de I'ordre du nanométre. Le comportement memristif
peut donc étre obtenu soit par nucléation et croissance d’un ou quelques
domaines, soit par nucléation de nombreux nanodomaines. Ces scénarii
dépendent principalement du désordre dans la couche ferroélectrique.

Généralement, le déplacement de paroi par transfert de spin est réalisé
en injectant le courant dans le plan de la couche contenant la paroi. Cette
configuration latérale nécessite de forte densités de courant (=~ 10% A.cm™?)
et génére de modestes vitesses de déplacement (< 150 m.s™!). De plus,
cela nécessite trois contacts électriques pour l'injection de courant et la
mesure de résistance, ce qui limite fortement le potentiel d’intégration.
Afin de répondre a ces problémes, le memristor spintronique est basé sur le
déplacement de paroi en injection perpendiculaire. L’utilisation de jonctions
tunnel magnétiques permet de traduire les déplacements de la paroi en
une variation notable de résistance. L’injection perpendiculaire permet de
profiter de la forte amplitude des couples de transfert de spin, notamment
du couple hors-plan qui est autrement pratiquement nul dans les jonctions
métalliques de type vanne de spin. Nous avons ainsi montré que le dépla-
cement de paroi magnétique est plus efficace en injection perpendiculaire
(10% vs. 108 A.cm™2). Les mesures en temps réel de déplacement de paroi
ont relevé des vitesses proches de 600m/s, ce qui se révéle bien plus rapide
que dans la configuration d’injection latérale (< 150 m.s™1). L’amélioration
de la chaine de mesure par le nouveau doctorant Steven Lequeux et le
post-doctorant Joao Sampaio a permis de mesurer le déplacement de paroi en
single shot. Les mesures de la vitesse en fonction de la densité de courant ne
montrent pas de phénomeéne de Walker breakdown. Grace a des simulations
micromagnétiques, nous pouvons attribuer cet effet a l'inertie de la paroi
dans une couche mince de faible longueur (résultats en attente de publication).

Dans nos systémes ot les aimantations de la couche de référence et de
la couche libre sont colinéaires, c¢’est le couple de transfert de spin hors-plan
qui est responsable du déplacement de la paroi. Nous avons pu mesurer ce
couple par technique de spin-diode. L’asymétrie des jonctions (épaisseur
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et composition des électrodes) modifie sa dépendance en tension de sorte
que son signe change avec celui du courant, et permet le déplacement de la
paroi dans les deux sens. L’origine du couple hors-plan est encore le sujet
de nombreuses études et la possibilité d’optimiser sa dépendance en tension
ainsi que son amplitude permettrait de maximiser son efficacité dans de
nombreuses applications (déplacement de paroi pour les DW-STT-MRAM,
STT-MRAM ou encore détection de signal RF). L’efficacité de l'injection
CPP se compare bien avec les structures avec effet Rashba ou effet de
spin-Hall, elle est potentiellement plus importante dans la configuration ou
les aimantations du polariseur et de la couche libre sont perpendiculaires.

Les structures magnétorésistives actuelles sont matures et compatibles
avec la technologie CMOS comme le montre I'implantation & un niveau
end-of-back-end dans des dispositifs MRAM commerciaux (Everspin®,
NEC®). Le memristor spintronique est donc trés proche du dispositif
opérationnel, il lui manque une plus grande gamme de niveaux intermédiaires
de résistance qui pourrait étre obtenue par une ingénierie de piégeage par
exemple. Cependant une plus grande amplitude de TMR serait souhaitable
pour l'intégration du memristor spintronique dans un réseau de neurones
artificiels (la TMR record étant de plus de 600 %).

Concernant les jonctions tunnel ferroélectriques, nous avons démontré
le fort potentiel applicatif pour des mémoires binaires. La commutation de
la résistance est possible avec ’application d’impulsion de 10 ns de durée
et I’énergie d’écriture correspondante est de l'ordre de 10fJ. L’origine de
leffet de TER était controversée depuis les travaux pionniers de Garcia et
al. et Gruverman et al.. Aujourd’hui, grace a la correlation entre structure
en domaines et niveau de résistance, nous apportons la preuve du lien entre
modulation de résistance et ferroélectricité. L’activité de recherche sur l'effet
de TER s’intensifie depuis quelques années et des stratégies innovantes ont
récemment émergé afin d’augmenter son amplitude. Yin et al. induisent par la
ferroélectricité un changement de phase d’une fine couche de LCMO insérée
a une interface d’une jonction LSMO/LCMO/BTO/LSMO [Yin 2013]. Les
auteurs rapportent ainsi un effet de TER de 10? % dont I'origine magnétoélec-
trique difféere des mécanismes classiques [Kohlstedt 2005, Zhuravlev 2005].
Wen et al. rapportent un effet de TER de 10° % dans des jonctions de type
Pt/BTO/Nb :STO. Les auteurs interprétent leurs résultats par la modulation
de I'épaisseur de barriére effective liée a la déplétion du semiconducteur par
effet de champ électrique [Wen 2013]. Si le concept est trés prometteur pour
fabriquer des mémoires binaires non-volatile, contrairement aux jonctions
tunnel magnétiques, les jonctions tunnel ferroélectriques que nous avons
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étudiées ne sont pas compatibles avec la technologie CMOS en raison du
caractére cristallin et epitaxié contraint des couches minces.

Nous avons montré que les jonctions tunnel ferroélectriques présentaient
un comportement memristif. Nous avons pu le décrire sur la base des para-
meétres physiques de la couche ferroélectrique grace aux mesures de transport
et a I'imagerie PFM. Cependant la faiblesse du signal de piézoréponse ainsi
que la résolution spatiale des mesures limitent 'interprétation des images.
D’autres systémes avec un plus fort signal d’amplitude se prétent mieux a
I'imagerie comme c’est le cas pour les résultats obtenus dans notre groupe
par Yamada et al. qui fait directement suite & ce travail de thése. Les
auteurs étudient le BiFeO3 en phase super tétragonale [Yamada 2013] et leurs
mesures PFM de phase semblent montrer la croissance d’un unique domaine.
Le rapport OFF/ON atteint 10° % & température ambiante. L’amplitude de
leffet couplée a I'imagerie PFM permet une analyse plus fine, comparée a
nos jonctions a base de BTO, de la dynamique de nucléation et de progation
de domaines dans ce systéme. Nous montrons & l'aide de l'effet de TER
que les mesures de transport constituent une sonde trés sensible a ’état de
polarisation et permettent donc d’étudier la dynamique de retournement
de polarisation dans des couches ultraminces ferroélectriques. Un nouveau
doctorant dans le groupe, Soren Boyn, appronfondie actuellement 1’étude
la dynamique de retournement de polarisation dans le BiFeOs avec divers
matériaux et formes d’électrodes.

Concernant les applications, le memristor ferroélectrique est particulie-
rement performant en raison du continuum de niveaux intermédiaires, du
rapport OFF/ON, du comportement bipolaire et de la vitesse d’écriture.
Il montre donc un fort potentiel et des projets sont déja en cours avec la
collaboration du Laboratoire IMS a Bordeaux et de I'INRIA a Saclay afin
d’intégrer ces memristors ferroélectriques en tant que synapses artificielles
dans des réseaux de neurones dont le schéma d’apprentissage serait de type
STDP. Une autre collaboration avec le centre TRT Thales a pour but de
coupler ce type de réseaux de neurones artificiels avec une architecture de
calcul classique.
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Résumé : Durant ce travail de thése, nous avons étudié deux concepts
originaux de memristor fondés sur des effets purement électroniques. Un
memristor est une nanorésistance variable non-volatile dont la valeur dépend
de la quantité de charges qui I'a traversée. Ce composant est particuliérement
prometteur pour des applications en tant qu’élément de mémoire binaire
multi-niveaux ou en tant que synapse artificielle pour intégration dans des
architectures de calculs neuromorphiques.

Le premier concept, le memristor spintronique, se base sur une jonction
tunnel magnétique dans laquelle une paroi magnétique est introduite. Par
Ieffet de magnétorésistance tunnel, la résistance de la jonction dépend de la
configuration magnétique, et donc de la position de la paroi. La variation de
résistance est obtenue en déplacant la paroi grace & un courant par effet de
transfert de spin.

Le deuxiéme concept, le memristor ferroélectrique, se base sur une jonction
tunnel dont la barriére est ferroélectrique. La résistance d'une telle jonction
dépend de l'orientation de la polarisation de la barriére ferroélectrique. Nous
montrons qu’elle a un fort potentiel en tant qu’élément de mémoire binaire de
part la vitesse et I'énergie d’écriture. Le comportement memristif est obtenu
par un retournement progressif de la polarisation électrique.

Les résultats expérimentaux obtenus apportent la preuve des concepts.
Contrairement aux memristors existants basés sur des processus comme
I’électromigration ou le changement de phase, ces deux concepts fondés sur
des effets purement électroniques sont prometteurs en termes de rapidité et
d’endurance.

Mots clés : Memristor ; spintronique ; ferroélectrique ; jonction tunnel ;
transfert de spin; paroi de domaine; dynamique de retournement de polari-
sation




Abstract : A memristor is a variable non-volatile nanoresistance which
value depends on the quantity of charges that have flown through. This device
is very promising as a multi-level binary memory but also as an artificial
synapse for brain-inspired computing architecture. During this thesis, we have
studied two new concepts of memristor based on purely electronic effects.
The first concept, the spintronic memristor, is based on a magnetic tunnel
junction in which a domain wall is created. The resistance of the junction
depends on the position of the domain wall. The resistance variations are
obtained by displacement of the domain wall induced by spin transfer effect.
The second concept, the ferroelectric memristor, is based on a tunnel junction
with a ferroelectric barrier. The resistance of such a junction depends on
the orientation of the polarization. We show that those junctions exhibit
good performances as a binary memory element. The memristive behaviour
is obtained by a gradual switching of the polarization.

The experimental results bring a proof of those concepts. Unlike other
memristors based on mechanisms such as electromigration or phase change,
our two concepts based on purely electronic effect are expected to be faster
and more reliable.

Keywords : Memristor ; spintronic ; ferroelectric ; tunnel junction ; spin
transfer ; domain-wall ; polarization switching dynamic
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