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Introduction

Avec I'avénement d’Internet et des mégadonnées (big data en anglais), la demande en capacité de stockage
est toujours plus grande. Les insuffisances des anciennes architectures de stockage ou de traitement des données,
comme la forte consommation énergétique des disques durs, se font ainsi ressentir de fagon plus marquée [1]. Afin
de pallier ces manques, de nombreuses pistes sont explorées, pour stocker les données de maniére plus efficace,
mais également pour réaliser les opérations logiques directement a l'intérieur des architectures de stockage [2,3].

La plupart des nouvelles architectures conservent I’encodage de 'information binaire dans I'orientation de
domaines magnétiques. Ce schéma, déja utilisé dans les disques durs, s’avére en effet extrémement robuste en
raison de la rémanence des structures magnétiques. C’est par exemple le cas des trés prometteuses mémoires
MRAM (Magnetic Random Acces Memory) ou des architectures reposant sur le déplacement de parois de
domaines magnétiques (DW logic) [3,4]. Une paroi de domaine correspond a la région de transition entre
deux bits d’information magnétique. En conséquence, la compréhension et la manipulation de cet objet sont

la clé de trés nombreuses applications, comme la racetrack memory, proposée par Parkin et collaborateurs en
2008 [5] [cf. figure 1].

Le développement de systémes dont les potentialités dépassent celles des disques durs repose d’une part sur
l'utilisation de couches ferromagnétiques ultra-minces, ou le matériau magnétique ne représente que quelques
épaisseurs atomiques. Ces matériaux présentent une nouvelle physique trés riche, ot les interactions intervenant
aux interfaces peuvent prédominer sur les interactions de volume. En particulier, aux faibles épaisseurs, on peut
voir apparaitre une forte anisotropie magnétique perpendiculaire au plan des couches, ce qui est avantageux en
termes de stabilité. D’autre part, pour augmenter les volumes d’information stockés, il est indispensable de réa-

liser des systémes ol les domaines magnétiques sont les plus petits possibles, de dimensions sub-micrométriques.

Le pendant de ces réductions des dimensions des systémes magnétiques est la complexification de leur étude.
A mesure que les épaisseurs des couches magnétiques sont réduites, il devient plus difficile de mesurer les

grandeurs caractérisant un échantillon, comme ’aimantation a saturation ou la constante d’échange.

En outre, la miniaturisation des domaines magnétiques sous-tend la capacité a produire des couches magné-
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( a) Write head
Read head

(C) DW injectors

Hard disk

MT)

STT-MRAM

Sensors

3D racetrack memory

FIGURE 1 : Différentes architectures pour le stockage magnétique de l’information. Image tirée de l’article
de S. Parkin et al. [4] (a) et (b) Disque dur et MRAM. (c) Racetrack memory. Dans tous les cas, l'orientation des
domaines magnétiques (en rouge et bleu) code U'information. Les régions séparant les domaines sont appelées des parois
de domaines. La différence entre les architectures se fait dans le mode d’accés aux données. Dans un disque dur, un
mouvement mécanique déplace les données sous la téte de lecture/écriture. Dans une MRAM, les données sont fixes, et
disposent chacune d’une téte de lecture/écriture. Dans une racetrack, les domaines sont mobiles, comme dans un disque

dur, mais sont déplacés sous l'effet d’un courant électrique.

tiques sans défauts. En effet, les parois tendent & « s’accrocher » sur les imperfections du matériau. Il est donc
important d’évaluer 'impact des défauts sur les parois aux échelles nanométriques, ceci afin de pouvoir limiter
cet impact. L’élimination des défauts des matériaux représente une étape primordiale avant de pouvoir disposer
d’architectures viables reposant sur le déplacement des parois de domaine [3].

Un autre point clé pour le développement de systémes efficaces s’appuyant sur le déplacement des parois,
est de pouvoir propager celles-ci rapidement. Ceci suppose la compréhension des mécanismes conduisant a cette
propagation. En particulier, la structure de 'aimantation a l'intérieur des parois de domaines a un impact trés
fort sur lefficience de ces différents mécanismes [6-9]. Dans les couches ultra-minces, il était communément ad-
mis [10], jusqu’en 2011, que les parois consistaient en un retournement hélicoidal de aimantation, appelé paroi
de Bloch. Cependant, 'interprétation de mesures de déplacements extrémement rapides des parois de domaines
dans une couche de Pt|Co|AlOy, sous 'action d’un courant électrique, a soulevé un débat important [11-13].
La nature des parois a notamment été remise en question, et il a été proposé [10] qu’'une interaction d’inter-
face, l'interaction de Dzyaloshinskii-Moriya pouvait forcer un retournement cycloidal de ’aimantation, appelé
paroi de Néel. L’impossibilité de trancher ce débat résidait dans 'incapacité a déterminer expérimentalement

la structure des parois.

L’étude des parois de domaines dans les couches ferromagnétiques ultra-minces souléve ainsi plusieurs ques-

tions importantes. Avant tout, se pose la question de I'imagerie des parois de domaines & 1’échelle nanométrique.

11
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Ensuite, vient la question de la caractérisation des couches ultra-minces. Ce point comprend 1’étude des carac-
téristiques magnétiques de la couche, aussi bien que I'impact des imperfections du matériau sur les parois de
domaines magnétiques. Enfin, la derniére question porte sur la possibilité de déterminer la structure interne des
parois de domaines.

Dans ce manuscrit, nous nous proposons d’apporter un éclairage sur chacune de ces problématiques. Nous
utiliserons pour cela une technique récemment développée dans notre laboratoire, la microscopie a balayage de
centre NV. Cette technique permet de faire 'image du champ magnétique, et repose sur la lecture quantitative

du déplacement Zeeman du spin électronique d’un centre azote-lacune (NV) du diamant [14].

Plan du manuscrit

Le chapitre 1 sera consacré a la présentation du cadre dans lequel nous allons évoluer au long des chapitres
suivants. Il se décompose en deux parties. La premiére visera a introduire les éléments théoriques dont nous
nous servirons dans ce manuscrit, ainsi qu’a présenter notre principal objet d’étude : la paroi de domaines
magnétiques dans les couches ultra-minces. Nous insisterons notamment sur I'intérét applicatif de cet objet.

Apres cette introduction, nous brosserons briévement un état de I’art des différentes techniques d’imagerie
pour le nano-magnétisme. Celles-ci seront présentées sous I’angle de 'imagerie des parois de domaines dans
les films ferromagnétiques ultra-minces, et des contraintes que cela impose. Nous soulignerons en particulier
le besoin de pallier 'aspect perturbateur de la technique couramment utilisée qu’est la microscopie a force
magnétique (MFM).

Dans le chapitre 2, nous présenterons en premiére partie le microscope a balayage de centre NV, développé
dans notre laboratoire en 2011 pour l'imagerie magnétique. Aprés une rapide présentation du principe de
la technique, nous détaillerons le dispositif expérimental. La seconde partie du chapitre aura pour objet la
démonstration de la capacité de la technique a imager les parois de domaines dans les films ultra-minces, d’une
maniére quantitative et résolue spatialement. Enfin, nous utiliserons le microscope a balayage de centre NV
pour étudier la physique des sauts de Barkhausen thermiquement activés entre différents sites d’ancrage de la
paroi.

Le chapitre 3 traitera de ’étude des effets d’une irradiation avec des ions hélium sur une portion de couche
ferromagnétique ultra-mince. L’irradiation peut notamment causer une diminution du moment magnétique
du matériau. Nous présenterons tout d’abord une méthode permettant de mesurer le moment magnétique
des couches ultra-minces avec une résolution spatiale sub-micrométrique, ce qui constitue un gain de huit
ordres de grandeur par rapport aux techniques conventionnelles de magnétométrie. Dans un second temps,
nous utiliserons cette méthode pour étudier une couche magnétique irradiée localement. Nous commencerons
par mesurer I'impact de l'irradiation sur le moment magnétique global, puis nous retournerons spécifiquement
I’aimantation de la région irradiée afin d’étudier I’allure des parois du domaine ainsi créé.

Enfin, le chapitre 4 sera dédié a I’étude de la structure interne des parois de domaines magnétiques dans les
couches ultra-minces. Dans la premiére partie du chapitre, nous développerons le contexte et les enjeux qui ont

motivé cette étude. En particulier, nous présenterons les mécanismes de propagation des parois de domaines ma-
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INTRODUCTION

gnétiques sous 'action d’'un courant électrique. Nous introduirons alors l'interaction de Dzyaloshinskii-Moriya
aux interfaces, dont la présence modifie la structure interne des parois de domaines, et conséquemment leur
dynamique. Dans la suite du chapitre, nous détaillerons la méthode que nous avons mise en ceuvre afin de dé-
terminer la structure des parois. Enfin, nous étudierons des couches magnétiques ultra-minces de compositions
différentes et montrerons I'influence du substrat utilisé sur 'interaction de Dzyaloshinskii-Moriya. La compré-
hension de 'origine de cette interaction est essentielle, car sa présence rend possible ’existence de nombreux

nouveaux objets, tels que les skyrmions magnétiques, et ouvre la voie vers autant de possibilités d’applications.
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Ce chapitre vise a l'introduction de 'objet d’étude de ce manuscrit, & savoir la paroi de domaine ferro-
magnétique dans les couches ultra-minces & anisotropie perpendiculaire. Il se compose de deux parties. La
premiére (§1.1) consistera a exposer le cadre général dans lequel s’inscrit ce travail de thése. Nous introduirons
les parois de domaines magnétiques ainsi que quelques propriétés importante de ces objets, a la lumiére des
enjeux technologiques qui y sont liés. La seconde partie (§1.2) du chapitre sera consacrée a la présentation
des différentes techniques d’imagerie permettant d’étudier directement les parois de domaines ferromagnétiques

dans des films ultra-minces.
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1.1 Parois de domaines dans les couches ferromagnétiques ultra-minces & anisotropie perpendiculaire

1.1 Parois de domaines dans les couches ferromagnétiques ultra-minces

a anisotropie perpendiculaire

1.1.1 Eléments de micromagnétisme

Nous commencerons par décrire briévement le cadre théorique dans lequel nous allons évoluer tout au long de
ce manuscrit pour la description du magnétisme. Notre ambition n’est pas de détailler les différentes approches
théoriques servant a I’étude du magnétisme [15-17], mais simplement de présenter les objets et les grandeurs
que nous étudierons dans cette thése.

En particulier, nous nous intéresserons au magnétisme a 1’échelle nanométrique, et plus particuliérement
aux parois de domaines ferromagnétiques. A ces échelles, couvrant plusieurs centaines, voire milliers d’atomes,
il est impensable de décrire les variations spatiales de ’aimantation au niveau atomique, avec une description
compléte et quantique du systéme. Il est cependant possible de capturer de maniére trés satisfaisante la physique
d’un matériau ferromagnétique sur des dimensions nano- ou micrométriques, en traitant phénoménologiquement
I’aimantation comme un champ continu M (r). Cette approximation, introduite par Brown en 1940 [18]
est appelée micromagnétisme. Le micromagnétisme sous-tend généralement une seconde hypothése, & savoir
que le champ d’aimantation a une norme constante! M, (T), ne dépendant que du matériau et de la

température T'. Finalement, le champ M d’aimantation dans un solide s’écrira comme
M (r) = M;m(r)

ol m est un champ unitaire ne traduisant que la dépendance spatiale (rotations) de I'aimantation. La norme
M est appelée aimantation & saturation, puisque c’est la valeur du moment volumique qui apparait dans un
solide auquel on a appliqué un champ extérieur suffisament fort pour aligner tous ses moments dans une méme
direction. Dans les matériaux que nous allons considérer par la suite, M, prendra des valeurs de 'ordre de
M, ~ 10% A/m & température ambiante. Notons qu'une quantité aussi fondamentale que M, n’est cependant
pas toujours triviale & mesurer, du moins dans des échantillons nano-structurés. Cette problématique sera I'objet
du chapitre 3.

Partant des deux hypothéses du micromagnétisme, il est possible de décrire les configurations que prend le
champ d’aimantation en minimisant une énergie &, qui incorpore I’ensemble des interactions en jeu au niveau des

moments magnétiques. Nous allons donc maintenant présenter les principales caractéristiques de ces interactions.

Interaction d’échange Un état ferromagnétique survient lorsqu’a une échelle microscopique les moments
magnétiques voisins s’alignent spontanément dans le méme sens, créant ainsi les moments macroscopiques que
Pon peut observer dans les aimants. Ce comportement est illustré en figure 1.1(a).

L’origine microscopique de cet alignement est intrinséquement quantique et intimement liée au principe

d’exclusion de Pauli. De fagon simpliste, les électrons avec des spins paralléles doivent étre séparés du fait

1. L’hypothése que la norme de ’aimantation M, est une constante peut étre considérée comme toujours valide pour les métaux
de transition, et est la conséquence des interactions d’échange intra-atomiques, intrinséquement liées au solide considéré.

15



CHAPITRE 1 : Imager les parois de domaines dans les couches ferromagnétiques ultra-minces

du principe d’exclusion, contrairement aux électrons avec des spins anti-paralléles. Cette différence spatiale se
traduit alors par une différence énergétique du fait de la répulsion Coulombienne. Dans un atome isolé, cette
interaction qualifiée « d’interaction d’échange » conduit a la régle de Hund, qui impose la maximisation du spin
lors du remplissage des orbitales électroniques.

La généralisation de l'interaction d’échange dans les solides est en réalité extrémement complexe & décrire
microscopiquement, recouvrant de trés nombreux mécanismes simultanés [15,17,19]. Toutefois, et malgré sa
complexité sous-jacente, il demeure possible de décrire phénoménologiquement cette interaction d’échange sous
une forme trés simple. Pour deux moments voisins m; et m;, le colit énergétique d’'une orientation différente
est donné par &; = —J m; -m;, ol J est une constante positive pour un matériau ferromagnétique. Ce cotit se

traduit, en passant au continu et & une constante prés, par une densité d’énergie microscopique [16] :

E¢n = Acen (grad m)®

Agcn est appelée constante d’échange, et aura dans les échantillons que nous allons étudier une valeur typique de
l'ordre de Agen, ~ 10711 J/m. La constante d’échange se mesure assez précisément dans les matériaux massifs,
par des expériences de résonance ferromagnétique par exemple. Dans les couches magnétiques ultra-minces que
nous allons étudier, Agq, est en revanche beaucoup plus difficile d’accés, et est généralement connue avec une

incertitude de l'ordre de 100% (voir par exemple [20-22]).

Anisotropie magnétique L’anisotropie traduit le fait que I'aimantation s’orientera préférentiellement sui-
vant certains axes dans un matériau, notamment du fait du couplage spin-orbite, comme schématisé en fi-
gure 1.1(b). Conséquence des symétries des réseaux cristallins, on pourra le plus souvent, pour décrire I’aniso-
tropie, se contenter d’un développement au premier ordre en harmoniques sphériques suivant ’axe selon lequel
I’aimantation aura tendance a s’orienter, et ainsi qualifié d’axe facile d’aimantation. Si 6 est 'angle entre m et

cet axe, ce développement s’écrira en termes d’énergie, et & une constante prés, comme

Eonis = K sin? 0)+...

. 3 . R . . .
avec K > 0 s’exprimant en J/m". Il peut exister de nombreux autres cas ou I’anisotropie n’est pas axiale. Dans ce
manuscrit cependant, nous nous restreindrons a I’étude de matériaux ultra-minces, dont ’aimantation s’oriente
perpendiculairement au plan de la couche magnétique. Ces matériaux sont bien décrits par une anisotropie

axiale et nous n’aurons pas besoin d’aller plus loin dans notre description.
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. Mo
Beon = Acct (gradm)?  Euus = Ksi'® (0) ... Eaomag = =5’ M- Hayp

FIGURE 1.1 : Illustration des principaux termes d’énergie microscopique. (a) Le terme d’échange pénalise toute
structure ou les moments magnétiques adjacents ne sont pas colinéaires, et tend donc a créer des états uniformes. (b)
L’anisotropie traduit le fait que I’aimantation s’aligne suivant des axes privilégiés. La forme réduite présentée ici ne
correspond qu’a un seul axe de facile aimantation, ce qui sera le cas des couches que nous étudierons. (c) L’énergie
démagnétisante est le terme le plus compliqué & prendre en compte. Il traduit le fait que les moments magnétiques
s’alignent sur le champ créé par 'aimantation elle-méme. Ce terme tend & faire disparaitre les poles magnétiques en
créant des boucles fermées de champ magnétique dans la matiére, comme schématisé ici. On pergoit donc immédiatement
que toutes les interactions présentées ne sont pas satisfaites par les mémes configurations. L’aimantation tendra donc

vers un compromis global minimisant au mieux la somme de toutes ces énergies.

Réponse a un champ extérieur L’application d’un champ externe Hey; aura tendance a aligner les moments
magnétiques dans un matériau, suivant la direction de ce champ. L’énergie de cette interaction n’est autre que

I’effet Zeeman, et s’exprime localement comme :

Ezeeman = —HMo M - Heys

ou ug est la perméabilité magnétique du vide.

Champ démagnétisant Un moment magnétique isolé est a I'origine d’'un champ magnétique dipolaire. En
conséquence, il régne a 'intérieur d’'un matériau ferromagnétique un champ magnétique, qui correspond a la
somme de tous les champs dipolaires issus de tous les moments qui composent ’aimantation. Tout comme un
champ externe, ce champ appelé champ dipolaire, ou champ démagnétisant, aura tendance a orienter I’aiman-
tation qui en est la source, comme illustré en figure 1.1(c).

Cette interaction entre différentes parties du matériau, par 'intermédiaire du champ magnétique, et donc
couplant des régions non adjacentes, apporte une complexité considérable aux problémes de micro-magnétisme.

Formellement, il est possible d’exprimer cette contribution a ’énergie totale, sous la forme :

Edémag = 7%1\/-[ ' Hdip

ott Hy;p, représente le champ dipolaire créé a I'intérieur du matériau par le matériau lui-méme. Cette contribution

est assez similaire & ’énergie Zeeman, le facteur 1/2 étant interprétable comme le fait que le champ créé par un
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dipdle ne tend pas a 'orienter lui-méme, et cette contribution est donc exclue de la somme.

L’énergie démagnétisante conduit & lisser l'aimantantion en faisant disparaitre au maximum les « poles
magnétiques » dans la structure. Il est en effet assez simple de se convaincre que le terme source du champ
démagnétisant est la divergence de Paimantation div (M), qui s’interpréte comme une densité de « charges

magnétiques », comme explicité en annexe A.

Coefficients démagnétisants N En général la contribution de I’énergie dipolaire est extrémement déli-
cate & prendre en compte. Cependant, dans le cas de volumes uniformément aimantés particuliérement simples,
tels que des ellipsoides, des cylindres ou des couches planes, le champ démagnétisant Hy;p, s’exprime linéairement

en fonction de 'aimantation M & 1’échelle microscopique,
Hgyip = N, M, + NyMy, + N, M, = My (Nymgy + Nymy + N.m.,)

ou les axes &, § et Z sont les axes principaux du volume. Les coefficients IV; dont la somme vaut 1 sont appelés
coefficients démagnétisants 2, et sont tabulés pour de nombreuses géométries [16,23-25]. 1l en résulte que dans

ce cas trés particulier, I’énergie dipolaire s’écrit a 1’échelle microscopique comme

en faisant apparaitre la constante d’énergie Ky = poM2/2, qui est la borne que peut atteindre I'énergie déma-
gnétisante. Les coefficients démagnétisants peuvent étre utiles pour dériver des résultats analytiques, et extraire
les comportements physiques d’un systéme. Il faut cependant insister sur le fait qu’ils restent généralement une
approximation assez crue et que, notamment dans des structures de taille finie, seules des simulations micro-

magnétiques complétes permettent d’approcher de maniére fiable les configurations d’aimantation.

In fine, I'énergie & s’écrira comme la somme sur tout le volume du matériau des énergies microscopiques

introduites précédemment, soit
& = / (Eéch + Eanis + EZeeman + Edémag + .. ) ay
v

ou il est possible d’inclure d’autres interactions via leur énergie, comme les termes d’énergie magnétoélastique

qui ne nous intéresseront pas dans le cas des couches ultra-minces étudiées.

2. L’introduction des coefficients démagnétisants est ici volontairement réduite a un cas particulier, mais ceux-ci ont en réalité
une définition plus large et plus rigoureuse, a partir du tenseur liant le champ démagnétisant & une aimantation uniforme. Une
explication claire et détaillée est présentée par exemple dans le cours d’O. Fruchart, en référence [23].
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1.1.2 Domaines magnétiques et parois

Les différentes interactions que nous venons de présenter sont généralement en compétition & l'intérieur d’un
matériau ferromagnétique. Par exemple, tandis que I’échange tend & conserver au maximum tous les moments
magnétiques alignés, le champ dipolaire tendra dans certains cas a ce que des moments éloignés soient anti-
paralléles, comme illustré schématiquement en figure 1.1. La compétition entre les interactions conduit & une
frustration du systéme qui tente de satisfaire toutes les contraintes simultanément, et se traduit par I’apparition
d’échelles caractéristiques sur lesquelles certaines des interactions prédominent.

La compétition entre échange et énergie démagnétisante est déterminée par la longueur caractéristique

A= \/ Agen. /Kq = \/ 2Asen /1o M2. Pour des matériaux dont les dimensions excédent cette longueur A, on peut
observer une subdivision du matériau en régions uniformément aimantées, appelées domaines magnétiques 3,
comme schématisé en figure 1.2. L’échange est ainsi satisfait a courte distance, tandis que sur des dimensions
plus grandes, le matériau satisfait globalement l'interaction démagnétisante. Entre ces domaines uniformément
aimantés, ’aimantation varie relativement rapidement au niveau de ce que ’on appelle les parois de domaines
magnétiques, qui seront ’objet d’étude central de ce manuscrit. La paroi de domaine est en effet au coeur des

problématiques actuelles de stockage magnétique de 'information.

domaine

rnagnetique FIGURE 1.2 : Parois de domaines magnétiques. Illustration

du concept de domaine magnétique. A I'intérieur des régions colo-

parois de

- rées, les domaines magnétiques, I’aimantation est quasi-uniforme,
\ domaine

ce qui est favorable du point de vue de ’échange. A 1’échelle du
matériau, le découpage en plusieurs domaines diminue 1’énergie dé-

magnétisante. Entre les domaines magnétiques, 'aimantation varie

- o

rapidement au niveau de parois de domaines.

1.1.3 Contexte applicatif

Depuis les années 1980, les domaines magnétiques représentent la brique de base dans la majorité des
dispositifs de stockage de I'information, dont ’exemple roi est le disque dur. Dans les disques durs, I'information
est encodée dans 'orientation de 'aimantantion des domaines, comme schématisé en figure 1.3(b), puis lue grace
A une téte de lecture — un capteur magnéto-résistif. Pour accéder aux données, le disque est simplement déplacé
sous la téte de lecture qui voit défiler les domaines. Cette approche est particuliérement intéressante, car les
données sont encodées de maniére non-volatile du fait de la rémanence magnétique.

Cependant, avec ’avénement de 1’ére numérique, les derniéres années ont vu une explosion du volume de

données stockées. Ceci s’est traduit par une augmentation de la consommation énergétique des centres de

3. Historiquement, l'existence de domaines magnétiques avait déja été postulée en 1907 par P. Weiss [26], afin d’expliquer
ses observations lors de ’aimantation sous champ & la pyrrhotite. Ce n’est qu’ensuite qu’il a développé son modéle de « champ
moléculaire » pour expliquer le ferromagnétisme, et qui, encore bien plus tard, sera interprété comme ’'interaction d’échange. Les
premiéres observations de domaines ont quant a elles été réalisées plus de vingt ans aprés, en 1931 [27,28].
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(c)

lecture
courant J déiilliga(ini)ar
e T O T 1
écriture |, 0 1 0 1 1 1 0 0 1

FIGURE 1.3 : Domaines magnétiques pour le stockage de l’information. (a) Disque dur (source : wikimedia
commons) (b) Schéma illustrant le stockage de I'information dans l'orientation de domaines magnétiques dans un disque
dur. Un domaine aimanté vers le haut correspond par exemple & un ”70”. Afin d’écrire ou d’accéder & I'information,
le disque dur contenant les domaines est tourné a trés grande vitesse (> 5000 trs/min). Ce mouvement mécanique est
une des principales limitations du disque dur. (¢) Schéma du principe d’une racetrack memory, proposée par Parkin et
collégues en 2008 [5]. La racetrack est un exemple des nouvelles architectures reposant sur le déplacement des parois sous

l’action d’un courant qui pourraient remplacer les disques durs.

stockage des données [1], et I'utilisation des disques durs est de plus en plus remise en question. Si ’encodage
magnétique de l'information y est extrémement robuste, la rotation des disques a plusieurs milliers de tours
par minute, qui permet I'accés aux données, est loin d’étre optimale et conduit & une grande consommation
énergétique. Il apparait donc trés important de s’affranchir de ce mouvement mécanique, tout en conservant les

possibilités offertes par le stockage de I'information sous forme de domaines magnétiques.

Des architectures ont ainsi revu le jour, s’appuyant sur le déplacement sous champ magnétique des domaines
— 4.e. de maniére équivalente, des parois de domaine [2] —, dans la lignée des mémoires & bulles magnétiques
abandonnées dans les années 1980. Dans ces systémes, le champ magnétique servant & déplacer les domaines
est obtenu en faisant circuler des courants électriques dans des fils, & proximité de la structure. Il est donc
difficile d’obtenir des champs magnétiques trés localisés. Il existe toutefois une autre maniére de déplacer des
parois magnétiques a laide de courants. Comme ’avait théorisé Louis Berger a la fin des années 1970 [29],
le passage d’un courant au travers de la couche magnétique peut directement déplacer une paroi. La
grandeur physique en jeu étant la densité de courant qui traverse la paroi, les premiéres mises en évidence du
phénomeéne requéraient pour propager les parois dans des aimants massifs des courants colossaux, de plusieurs

dizaines d’ampeéres [30], rendant 'expérience difficile a réaliser et & interpréter, et écartant toute possibilité
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d’application. Le développement des techniques de nano-fabrication a cependant complétement fait disparaitre
ce probléme. A 'heure actuelle, de trés nombreuses nouvelles architectures reposent sur le déplacement de parois
par Paction directe de courants, pour le traitement et le stockage de I'information. On pourra citer par exemple
la possibilité de fabriquer des memristors [31], ou encore le protocole de racetrack memory introduit par Parkin
et collégues en 2008 [4,5], dont le principe est schématisé en figure 1.3(c). Dans une racetrack comme dans un
disque dur, 'information est encodée dans l'orientation de domaines magnétiques. La différence réside dans le
fait que, dans une racetrack, ’accés aux données se fait en déplagant ces domaines avec des courants électriques,
jusqu’aux tétes de lecture et d’écriture. Le développement de ce type d’architectures trés prometteuses nécessite
cependant le franchissement de plusieurs obstacles, avant d’atteindre le stade de l'industrialisation [3].

Dans toutes ces applications, I’enjeu est la compréhension et la maitrise du déplacement des parois. Le
matériau joue dans cette problématique un réle primordial, puisqu’il est le siége des défauts, mais détermine
également par sa compositon, autant que par ses dimensions, les phénoménes & 'origine du déplacement des

parois, et leur efficacité. Nous allons donc présenter plus en détail les échantillons que nous étudierons.

1.1.4 Films ferromagnétiques ultra-minces et anisotropie perpendiculaire

Dans l’esprit de développer de nouvelles architectures pour le stockage et le traitement de l'information, la
communauté du nano-magnétisme s’est tournée ces derniéres années vers les couches ultra-minces ot le matériau
ferromagnétique n’a pour épaisseur que quelques couches atomiques. Disposer de couches d’épaisseur si faible
est avantageux car cela permet de réduire 'intensité des courants requis pour propager les parois de domaines.
Toutefois, leur intérét provient surtout de leur propension a présenter une forte anisotropie perpendiculaire au

plan de la couche. On parle alors de couches & aimantation perpendiculaire.

Dans ces couches ultra-minces & aimantation perpendiculaire, les parois sont en effet beaucoup plus étroites
(~ 10nm) que dans les couches & aimantation planaire (~ 100 nm ou plus). En conséquence les densités limites
pour le stockage d’information sont supérieures dans ces matériaux. D’autre part, les parois dans les couches a
aimantion hors-plan se propagent a des courants beaucoup plus faibles, et les effets de chauffage par effet Joule

y sont moins importants [11, 32-36].

Physiquement, 'anisotropie perpendiculaire dans les couches ultra-minces est un phénoméne d’interface.
L’existence d’un terme d’anisotropie aux interfaces avait été prédite par Néel en 1954 [37]. Celle-ci peut se
comprendre comme la conséquence de la modification des symétries du cristal & linterface, qui, associée au
couplage spin-orbite, favorise certaines orientations des spins. A la constante d’énergie d’anisotropie de volume
K, s’ajoute ainsi une terme d’interface Kj;, dont la contribution décroit avec I’épaisseur ¢ du matériau, et on a
typiquement

K

K:T‘+Kv

avec K; ~ 1073 J/m? et K, ~ 10*J/m3. La contribution de la surface du matériau a I’anisotropie est donc

en général noyée dans celle du volume. En revanche, lorsque ¢ diminue, leur réle peut devenir comparable,
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voire inversé, et on peut voir apparaitre une aimantion perpendiculaire®. En réalité, ce cas est tout de méme
trés défavorable en termes d’énergie démagnétisante, faisant apparaitre des poles magnétiques sur toute la
surface du matériau. On a ainsi une diminution artificielle de 1’énergie d’anisotropie due au champ
démagnétisant, en Keg = K;/t+ K, — K4N,ou N| =1 est le coefficient démagnétisant pour une plaque [38].
Finalement, c’est seulement dans des couches magnétiques ultra-minces, dont 1’épaisseur n’excéde pas quelques
couches atomiques que 1’on pourra voir une anisotropie perpendiculaire.

Plusieurs interfaces peuvent conduire & une anisotropie perpendiculaire. Comme nous ’avons mentionné,
celle-ci étant lié au couplage spin-orbite, deux types d’interfaces sont principalement utilisées : les interfaces
avec un métal lourd (Pt [11,34], Pd [39], ...) & fort couplage spin-orbite, et plus récemment, les interfaces avec
une couche d’oxyde comme le MgO [40]. Tous les échantillons que nous étudierons dans ce manuscrit entrent

dans ces catégories.

Nous avons souligné que la clé dans de nombreuses applications est la compréhension ainsi que la maitrise
du déplacement des parois de domaines magnétiques. Dans le cadre du micromagnétisme, c’est ’énergie libre de
I’aimantation qui gouverne son évolution. Il est donc naturel de s’intéresser avant tout a 1’énergie des parois de
domaines. Nous aurons ainsi un support pour détailler les axes que nous allons développer dans ce manuscrit.
Avant tout, nous allons avoir besoin d’expliciter la structure de I’aimantation au niveau d’une paroi, afin d’établir

son énergie. Ceci fait 'objet du paragraphe suivant.

1.1.5 Structure des parois dans les films ultra-minces

Dans une couche ultra-mince, 1’épaisseur du matériau est plus faible que toutes les longueurs caracté-
ristiques liées aux compétitions entre les différentes énergies. En particulier que la longueur caractéristique
A= \/m est inférieure & 10nm. De ce fait, ’aimantation ne varie pas dans I’épaisseur de la
couche. Lorsque 'anisotropie est perpendiculaire, on n’a donc que peu de possibilités pour le retournement de
I’aimantantion au niveau d’une paroi. Seule la composante de ’aimantation contenue dans le plan de la couche
magnétique (’aimantation planaire) n’est pas imposée par ’anisotropie, et c’est elle qui définit la structure de
la paroi. En conséquence, le profil statique d’une paroi localement perpendiculaire & la direction & sera comple-
tement déterminé par la donnée des angles 6(x) par rapport & la verticale 2, et ¢ (#) par rapport a 2, comme

indiqué en figure 1.4(a) et (b).

La paroi de Bloch : ¥ = =#/2 Dans le cas ot ¢ = +7/2, Paimantation tourne de maniére hélicoidale a
la traversée de la paroi. On parle alors de parois de Bloch. Pour une paroi de longueur infinie, I’aimantation
planaire de la paroi ne crée pas de charges magnétiques — celles-ci étant repoussées a l'infini. En prenant en
compte la contribution des charges de surface comme une renormalisation de ’anisotropie, alors caractérisée

par la constante Kog = K — Kq (cf. §1.1.4), on peut considérer que la paroi n’a aucun cotit en termes d’énergie

4. L’apparition d’une richesse de phénoménes du fait de la prédominance des interactions d’interface est d’ailleurs un aspect
trés général des couches ultra-minces. Ces matériaux ont donc un intérét bien plus que simplement applicatif, puisqu’ils voient
I’émergence de nouveaux phénoménes physiques.
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1.1 Parois de domaines dans les couches ferromagnétiques ultra-minces & anisotropie perpendiculaire

(@) O) e (©

o M e

Intermédiaire

e A

Néel (droite ou gauche)
Yp=0oum

<D
= 0O — ®

FIGURE 1.4 : Parois dans les films ultra-minces. (a) et (b) Différents types de parois pouvant exister dans les films
ultra-minces & anisotropie perpendiculaire. La paroi est définie par les angles 6 et v, respectivement par rapport a la
verticale Z et & la normale a la paroi £. La paroi de Néel (¢» = 0 ou ) correspond & une rotation cycloidale de 'aimantation,
tandis que la paroi de Bloch (¢ = £7/2) présente un profil hélicoidal, tel que représenté en (a). Si la dimension du film
suivant ¢ est grande devant la largeur de la paroi, une paroi de Bloch ne présente pas de charges magnétiques, et est donc
plus stable du point de vue magnétostatique qu’une paroi de Néel. On est alors capable de calculer analytiquement le profil
6(z) de la paroi, qui correspond seulement a la compétition entre I’échange et ’anisotropie. (¢) On a ici tracé les deux
composantes m; = sin(6) et m, = cos(#) de Paimantation au travers d’une paroi de Bloch. Sa largeur caractéristique est

donnée par la longueur de Bloch, Ag = y/Asch/Kesr qui traduit la compétition entre ’échange et ’anisotropie effective.

démagnétisante. Le profil est alors déterminé uniquement par la compétition entre ’échange et 'anisotropie. Il
est dans ce cas possible, comme D’a fait Bloch en 1932 [41], de dériver analytiquement ce profil de la paroi. On

obtient, pour un profil & une seule dimension (1D)

0 (x) = 2 - arctan (exp (3?;3330))

soit en termes de composantes d’aimantation

m, = cos (f) = —tanh (x;:0>
mg =0 (1.1)
1

cosh (%)

m, = +sin (0) = +
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CHAPITRE 1 : Imager les parois de domaines dans les couches ferromagnétiques ultra-minces

On a introduit la distance Ag = \/m, qui s’interpréte comme la longueur caractéristique de la
compétition entre échange et anisotropie, et dont on constate qu’elle correspond & la largeur typique de la paroi
de domaine. Ceci se comprend aisément car ’échange aura tendance a conserver les moments alignés et donc a
étaler la paroi sur une distance infinie, tandis que ’anisotropie tendra au maximum & conserver I’aimantation
alignée sur I'axe facile, et donc & ce que la paroi soit infiniment abrupte. Le profil d’une paroi de Bloch est tracé

en figure 1.4(c), et peut présenter deux chiralités, droite (¢» = 7/2), ou gauche (¢p = —7/2).

Paroi de Néel v» = 0 ou w Le second type de paroi correspond & une ’aimantation planaire perpendiculaire
a la paroi, ¥ = 0 ou 7. On parle alors de parois de Néel. Ce retournement cycloidal de 'aimantation peut éga-
lement présenter deux chiralités, droite (1 = 0), ou gauche (¢ = 7). La paroi de Néel présente, contrairement
a la paroi de Bloch, des charges magnétiques de part et d’autre de la paroi. Par rapport a la paroi de Bloch,
on a donc un champ démagnétisant supplémentaire. Ce champ induit un surcoiit énergétique, et les parois de
Néel sont donc moins stables du point de vue magnétostatique que les parois de Bloch, au moins dans un film
infini (paroi 1D). Notons que la paroi de Bloch reste plus stable que la paroi de Néel tant que la longueur de la
paroi (suivant ¢ avec les notations de la figure 1.4(b)) est grande devant sa largeur 7Ap. Au dela, les charges
magnétiques aux extrémités d’une paroi de Bloch seront plus importantes que celles créées de part et d’autre
d’une paroi de Néel, laquelle deviendra plus favorable du point de vue magnétostatique. Cette transistion a été
prédite par Neéel en 1955 [42,43], ce qui a valu leur nom a ces parois. Elle a notamment bien été observée dans

des couches ultra-minces, avec des pistes étroites de Co|Ni, en 2011 par Koyama et collégues [44].

En ce qui concerne sa structure interne, la paroi de Néel a un profil §(z) trés proche de celui d’une paroi de
Bloch, car le champ démagnétisant de la paroi ne contribue que comme une petite correction [10]. On pourra
donc considérer que I'aimantation d’une paroi est donnée par ’équation (1.1), en interchangeant m, et m,. Ce
changement de structure interne a un impact considérable sur I’efficacité des mécanismes permettant
la propagation des parois sous ’action d’un courant électrique [9,10,13]. C’est pourquoi il apparait
trés important de disposer de techniques pour déterminer la structure interne des parois de domaines. Nous
développerons ces aspects au chapitre 4, en introduisant tout d’abord les différents mécanismes conduisant au
déplacement des parois sous 'action d’un courant, puis en présentant une méthode pour déterminer la structure

des parois.

Cas général (¢ quelconque) Par exemple en appliquant un champ dans le plan, ou si d’autres interactions
favorisent les parois de Néel, on pourra parcourir toutes les valeurs de . On aura alors, avec les conventions de
la figure 1.4(b),

M = My (z)u, + M (z) [cos (¢) uy + sin (¢)u,]

ot M = M, = Mtanh ((x — x0) /Ap) et Mj = M, /cosh ((x — o) /AB).
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1.1 Parois de domaines dans les couches ferromagnétiques ultra-minces & anisotropie perpendiculaire

1.1.6 Energie d’une paroi

Nous pouvons désormais expliciter le cotit énergétique d’une paroi Eparoi qui est proportionnel & sa longueur
lparoi ainsi qu’a I'épaisseur ¢ du matériau. On le décrit ainsi simplement par ’énergie surfacique de la paroi

0 = [ Eparoi(z) dz. Cette énergie surfacique o se décompose pour un profil 1D, comme
o =009+ Odémag + Oext-
e 09 = 4/ Asen Ko traduit le cott intrinséque d’une paroi, dii & I’échange et & I’anisotropie effective ;

® Odémag. = 2ABN K4 cos? (1), o N, ~ In(2)t/ (rAp) < 1 est le coefficient démagnétisant associé a la

5

composante planaire m, de la paroi® (voir par exemple [10,38]). On retrouve notamment le fait que la

paroi de Bloch (cos? (1) = 0) est plus stable que la paroi de Néel;

e enfin, oo, représente les termes supplémentaires pouvant apparaitre dans ’énergie de la paroi, comme par

exemple le terme d’énergie Zeeman apparaissant lorsque I’on applique un champ externe.
Une paroi aura finalement une énergie totale :
gparoi =tx lparoi [UO + Odémag + Uext] (12)

Cette énergie, associée 4 une paroi de domaine est au cceur de I’ensemble de cette thése. Nous
nous intéresserons tour a tour a ’impact de différents paramétres de cette énergie.

Dans les deux chapitres qui suivent, nous nous intéresserons & des situations pour lesquelles le terme gext
est nul. Dans ce cas, ’énergie est minimale pour une paroi de Bloch, qui annule le terme démagnétisant. Nous
nous focaliserons donc sur des maniéres d’altérer og.

Nous commencerons, dans le chapitre 2, par étudier les effets d’un chauffage local du matériau avec un laser.
Ceci permet de diminuer localement og, défini jusqu’ici seulement a température nulle. Avec la température,
oo(T) varie en effet comme (M (T)/M,(0))* [20]. En chauffant ponctuellement la couche magnétique, nous
montrerons que l'on crée des régions énergétiquement favorables pour une paroi, et ’aménerons & s’y déplacer.
Nous pourrons ainsi étudier les barriéres d’énergie liées au piégeage de la paroi par les défauts du matériau.
En déplacant la paroi de site de défaut en site de défaut, nous pourrons également explorer les configurations
stables de la paroi, et cartographier I’ensemble des sites de piégeage d’une piste magnétique.

Dans le chapitre 3, nous étudierons les effets d’une irradiation de la couche magnétique avec des ions Het.
Un tel traitement permet de fagonner le matériau, en créant en quelque sorte des défauts artificiellement.
L’irradiation a pour conséquences principales de diminuer & la fois le champ coercitif du matériau et I’aimantation
& saturation M. Nous introduirons donc une méthode pour mesurer M, localement, puis nous utiliserons la

diminution du champ coercitif pour nucléer facilement des parois et les étudier.

5. Dans un profil & deux dimensions, une piste par exemple, on peut remplacer N, par (Nz — Ny) ce qui permet de décrire le
champ démagnétisant d’une paroi de Bloch de taille finie.
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CHAPITRE 1 : Imager les parois de domaines dans les couches ferromagnétiques ultra-minces

Le chapitre 4, enfin, sera consacré a mettre en évidence la présence d’une nouvelle interaction dans certaines
couches ultra-minces, I'interaction de Dzyaloshinskii-Moriya (DM). Cette interaction contribue a I’énergie de la
paroi via un terme ooyt = mDpyicos (¢). L’interaction DM modifie donc la structure de la paroi, en favorisant
les configurations de type Néel, ce qui peut altérer de maniére considérable le comportement des parois sous
Paction d’un courant [10]. L’étude de l'interaction DM a donc un intérét double, a la fois fondamental, pour la
compréhension du magnétisme, mais également applicatif, dans le but de réaliser des systémes de traitement
et de stockage de l'information efficaces. Afin de mettre en évidence cette interaction, nous présenterons une

méthode directe pour déterminer la nature (Bloch ou Néel) d’une paroi de domaine magnétique.

Pour développer ’ensemble de ces points, il est avant tout nécessaire d’étre capable d’observer les parois,
mais également de déterminer leur structure d’aimantation. Il faut pour cela disposer d’'une technique d’imagerie
qui soit avant tout résolue, a des échelles comparables & la largeur des parois 7Ap (~ 10 — 100nm), et
suffisamment sensible pour détecter le signal des quelques moments magnétiques au centre de la paroi —
seulement quelques milliers de magnétons de Bohr par nanométre de paroi. Outre ces critéres ambitieux, on
souhaiterait dans I’idéal disposer d’une technique qui soit également versatile, pouvant étudier des échantillons
sans contraintes d’environnement, ou de propreté (cristallinité, état de surface...). Avec ces critéres a 'esprit,
nous allons maintenant tenter de rassembler et comparer les différentes techniques disponibles pour I'imagerie

magnétique.

1.2 Imagerie des parois de domaine dans les couches ultra-minces

ferromagnétiques

Depuis les premiéres images de parois de domaines magnétiques, produites simultanément par L. v. Hamos
et P. A. Thiessen [27], et par F. Bitter [28] en 1931, I'imagerie magnétique a beaucoup progressé. En particulier,
les trente derniéres années ont vu fleurir de nouvelles techniques d’imagerie magnétique, que nous allons ici

présenter.

L’étude des parois magnétiques peut étre réalisée en suivant deux approches distinctes. On peut soit me-
surer directement ’aimantation MM, via son interaction avec des « particules-sondes », soit mesurer le champ
magnétique B émanant d’une paroi. Ces deux approches étant radicalement différentes, puisqu’elles ne donnent

pas accés a la méme grandeur, nous avons choisi de les séparer.

Dans un premier temps, nous nous intéresserons aux techniques de mesures d’aimantation (§1.2.1), qui, a
I’exception de la microscopie Kerr, présentent beaucoup plus de contraintes que les techniques de mesure de
champ, mais qui apportent une information directe sur ’aimantation. Nous présenterons ensuite les techniques de
mesure de champ magnétique (§1.2.2), beaucoup moins invasives et ainsi plus appropriées a I’étude d’échantillons

"standards ”.
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1.2 Imagerie des parois de domaine dans les couches ultra-minces ferromagnétiques

1.2.1 Techniques d’imagerie de ’aimantation par interaction avec des « particules-

sondes »

1.2.1.1 Microscopie Kerr et autres techniques magnéto-optiques

(a) . hu‘mere lumiere
incidente PP
réfléchie

N
o

Bx=+160mT, I Bx=4215mT
+Hz . +Hz

i

Figure 1.5 : MOKE. (a) Principe de la microscopie Kerr polaire. Le plan de polarisation de la lumiére réfléchie
est tournée d’un angle 6, qui dépend de 'aimantation m, par rapport & la polarisation incidente. La détection de cette
rotation, avec des polariseurs, permet de remonter a l'orientation de m. (b) Figure tirée de I’article de Yamanouchi [20] et
collégues, montrant I’évolution de domaines magnétiques dans un film ultra-mince de CoFeB en changeant la température
entre 10 et 300 K (c) Propagation de parois de domaines dans Pt|Co|AlOx sous lapplication de champs magnétiques.

Image tirée de I’étude de Pizzini et collégues [45]. Largeur de la zone entre pointillés : 70 pm.

Les photons dans la gamme du visible sont certainement les particules dont l'interaction avec la matiére
peut fournir de la maniére la plus simple une information magnétique. Ces interactions, regroupés sous le terme
magnéto-optique, sont nombreuses et détaillées par exemple dans le livre de Hubert et Schifer [16]. L’effet
magnéto-optique qui nous intéressera ici particuliérement est l'effet Kerr, qui se traduit principalement par une
rotation de la polarisation rectiligne d’une onde lumineuse, lors de sa réflexion sur une surface magnétique®,
comme illustré en figure 1.5(a).

L’effet Kerr est un effet qui ne permet de sonder le magnétisme qu’a proximité de linterface, sur des
épaisseurs typiques de 'ordre de 10nm, et requiert un bon état de surface de ’échantillon. Les films ultra-
minces satisfont par nature a cette contrainte, ce qui vaut a la microscopie Kerr (ou MOKE) d’étre une
des techniques les plus utilisées pour y étudier les parois de domaines et leur propagation. La microscopie
Kerr est en effet extrémement versatile, permettant d’imager les échantillons sous conditions ambiantes, ou en

variant de trés nombreux paramétres (champ magnétique, température, courant, etc.), tout en bénéficiant de la

6. Le pendant en transmission de 'effet Kerr, I'effet Faraday, est relativement moins intéressant car il nécessite des échantillons
transparents. Il peut tout de méme étre utilisé pour observer des domaines, comme par exemple dans les premiéres expériences du
groupe de L. Berger sur la propagation des parois sous courant [30].
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CHAPITRE 1 : Imager les parois de domaines dans les couches ferromagnétiques ultra-minces

dynamique de 'optique. Il est méme possible dans le cas d’études pompe-sonde avec des lasers pulsés d’atteindre
des résolutions temporelles de Pordre de la pico-seconde (voir par exemple [46]). Dans le cas des échantillons a
anisotropie perpendiculaire au plan de la couche, la configuration utilisée est une configuration dite polaire, ol
le faisceau optique arrive en incidence normale sur I’échantillon, comme décrit sur le schéma 1.5(a).

La microscopie Kerr présente tout de méme deux inconvénients majeurs. Le premier est que le signal & détec-
ter est généralement trés faible, et nécessite des techniques relativement élaborées de détection (post-traitement
numérique des données ou utilisation d’interférométre de Sagnac, par exemple), et une certaine stabilité des
montages. Ensuite, 'inconvénient principal du MOKE est sa résolution spatiale, limitée par la diffraction a
A/20.N,, ou X est la longueur d’onde de la lumiére utilisée et O.N. ouverture numérique de collection. Dans le
visible, la résolution spatiale est donc au mieu de 'ordre de ~ 250 nm. Une piste poursuivie pour améliorer cette
résolution a été d’utiliser des techniques de champ proche optique combinées aux effets magnéto-optiques [47-50].
Ces approches nécessitent toutefois des systémes expérimentaux beaucoup plus complexes et contraignants que
le MOKE, pour un gain en résolution qui semble demeurer discutable.

En conclusion, la microscopie Kerr est une méthode efficace et extrémement versatile, mais dont la résolution
est limitée par la diffraction optique. Ainsi, il est impossible de déterminer la structure des parois de domaine
par cette méthode, ou simplement d’étudier leur déplacement sur des distances de l'ordre de quelques dizaines

de nanomeétres.

1.2.1.2 Dichroisme magnétique circulaire des rayons X

Une seconde approche qui utilise toujours des photons comme particules-test consiste a utiliser des longueurs
d’onde bien plus faibles, de I'ordre du nanométre, permettant ainsi d’améliorer la résoltion spatiale. La généra-
tion de ces faisceaux, dans la gamme des rayons X, nécessite 'utilisation d’un synchrotron. Les photons, alors

beaucoup plus énergétiques, vont cette fois directement sonder les transitions électroniques dans le matériau.

Dans un matériau magnétique, les régles de sélection pour les transitions des électrons de coeur vers le niveau
de Fermi conduisent généralement & une différence de section efficace d’absorption, suivant la polarisation
de la lumiére incidente. Sans entrer dans les subtilités de ces régles, il est souvent possible d’observer un
dichroisme circulaire magnétique des rayons X ou XMCD, c’est-a-dire une différence d’absorption entre
une polarisation circulaire droite ou gauche. Cette différence dépend de la composante du moment magnétique
suivant l’axe du faisceau de rayons X, comme schématisé en figure 1.6. Le phénoméne de XMCD a conduit,
depuis les travaux précurseurs de G. Schiitz et al. a la fin des années 80 [51,52], & de nombreuses avancées dans
la compréhension microscopique du magnétisme (voir par exemple [53,54]). En outre, un des principaux intéréts
du XMCD réside dans sa sélectivité chimique, puisqu’a une énergie de transition correspond une unique espéce.
Il est ainsi possible d’étudier différents éléments dans un alliage ou une multicouche, ce qui constitue la majorité
des échantillons rencontrés dans 'industrie.

En se plagant au niveau d’un des maxima du signal de dichroisme (par exemple au niveau de la raie L3 sur

le schéma de la figure 1.6(b)), le XMCD peut étre utilisé pour I'imagerie magnétique, suivant deux approches
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1.2 Imagerie des parois de domaine dans les couches ultra-minces ferromagnétiques

principales, que nous allons rapidement présenter.

F1GURE 1.6 : Illustration du dichroisme ma-

gnétique circulaire (XMCD). (a) Schéma

(a) faisceau X (b) de l'expérience. Un matériau ferromagnétique
) est éclairé par un faisceau de rayons X po-
larisés circulairement. (b) Allure typique que

peut avoir un spectre d’absorption pour un élé-

ment 3d tel que le fer, au niveau des transi-
tions Lo (2p1/2 — Sd) et L3 (2p3/2 — Sd). L’ab-

sorption des polarisations circulaires droite et

absorption (u.a.)

énergie des photons X (~ qq. 100 eV) gauche est différente. Si on retourne I'aimantan-

tion, cette différence est renversée.

Microscopie magnétique a transmission de rayons X (MTXM) La premiére maniére courante d’uti-
liser le XMCD pour l'imagerie est de mesurer directement la transmission, par 1’échantillon a étudier, d’un
rayonnement X polarisé circulairement. Un changement d’orientation de I’aimantation conduit & un contraste
d’absorption et donc de transmission du faisceau X.

Afin d’obtenir des images, les schémas suivis sont assez similaires & ceux utilisés pour la formation des images
en optique conventionnelle, & I’exception que les seules optiques disponibles sont les lentilles de Fresnel, du fait
de la forte absorption des rayons X mous par la matiére. Les configurations typiques sont présentées dans la
référence [55], ou elles sont accompagnées de plus amples précisions sur la technique. L’'image peut également
étre produite sans lentilles, par holographie, moyennant 'utilisation d’un faisceau de référence, par exemple
obtenu par le per¢age d’un petit trou dans échantillon [56]. La résolution, ultimement limitée par la longueur
d’onde associée a la transition électronique sondée (de 'ordre du nanomeétre), est dans les faits le plus souvent
limitée par les optiques utilisées & quelques dizaines de nanométres [57].

D’autre part, les techniques de MTXM requiérent des échantillons dédiés dont le substrat est transparent
aux rayons X mous et suffisamment minces (~ 500nm), ce qui constitue dans les faits une grosse contrainte
expérimentale et requiert des échantillons dédiés.

La durée d’acquisition d’une image est généralement de ’ordre de la seconde pour accumuler suffisament
de signal. Elle dépend de la densité de moments a mesurer, du dichroisme, et de 'intensité du rayonnement
synchrotron. On peut cependant signaler la possibilité de réaliser des expériences dynamiques par stroboscopie,

la durée des impulsions X étant intrinséquement assez bréves (< 100 ps) [55].

Microscopie d’électrons photo-émis par rayons X (X-PEEM) La seconde fagon de réaliser des images
magnétiques en utilisant le XMCD, beaucoup moins contraignante en termes d’échantillon, est la technique
de X-PEEM [58|. L’absorption des rayons X par le matériau magnétique conduit & la création de trous au
coeur de la structure électronique des atomes. La relaxation des atomes excités peut se traduire par I’émission

d’électrons trés énergétiques, par exemple par processus Auger. Ces électrons trés énergétiques conduisent par
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FIGURE 1.7 : X-PEEM. (a) Schéma de principe du fonctionnement d’un microscope X-PEEM (adapté de l’article de
revue de C. M. Schneider [58]). Les rayons X absorbés proche de I'incidence rasante conduisent & 1’émission localisée
d’électrons par le matériau, lesquels sont collectés dans un microscope électronique pour obtenir une image. Le nombre
d’électrons collectés est en principe directement proportionnel au XMCD. (b), (c), (d) et (e) sont tirés de Darticle
de J. Choi et collégues, et montrent des domaines magnétiques dans des couches ultra-minces de Fe/Ni & anisotropie
perpendiculaire. Les épaisseurs respectives des couches sont (en nombre de monocouches atomiques, dans les parenthéses)
(b) Fe (2,9)/Ni(5,5), (c) Fe(3,1)/Ni(8,0), (d) Fe (3,6)/Ni(10,8) et (e) Fe (4,1)/Ni(13,6), ce qui démontre bien la capacité

de la technique a étudier les parois de domaines dans les couches ultra-minces.

diffusion inélastique & 1’émission d’électrons secondaires, dont le nombre est essentiellement proportionnel a
I’absorption, et porte donc la signature du dichroisme magnétique. Il est alors possible de collecter ces électrons
secondaires dans un microscope électronique conventionnel pour former des images et remonter & un contraste

magnétique [figure 1.7].

Bien que limitée a 'utilisation de rayons X rasants, le X-PEEM peut permettre d’imager les domaines ma-
gnétiques aimantés hors plan dans des couches ultra-minces [59,60] jusqu’a une dizaine de nanomeétres. Cette
technique trés puissante permet d’atteindre des résolutions meilleures que 50 nm, celle-ci étant principalement
déterminée par le microscope électronique [58] utilisé pour la collection, ce qui est bien supérieur aux résolutions
optiques obtenues par microscopie Kerr. L’inconvénient principal du X-PEEM est cependant, comme dans le
cas du MTXM, que cette technique est a ce jour réservée a 'utilisation d’un rayonnement synchrotron, ce qui
interdit tout usage de routine. Les mesures doivent de plus étre réalisées sous vide, et requiérent un bon état

de surface de ’échantillon.

Il est également possible d’obtenir un contraste magnétique, sans utiliser le XMCD, mais en mesurant
directement la polarisation des électrons photoémis [61], qui refléte en effet la densité d’électrons proche du
niveau de Fermi, et donc 'aimantation. Cette approche donne des résultats similaires & ceux du X-PEEM en
termes d’imagerie, et nous améne & une autre technique qui repose également sur la détection de la polarisation

d’électrons, la microscopie électronique & balayage avec analyse de la polarisation, ou SEMPA.
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1.2.1.3 Microscopie électronique a balayage avec analyse de la polarisation (SEMPA ou spin-

SEM)

La microscopie SEMPA est une variante de la microscopie électronique a balayage conventionnelle (SEM).
Dans un SEM, un faisceau électronique de haute énergie (~ 1keV) focalisé¢ sur la surface d’un échantillon
magnétique conduit & ’émission d’électrons secondaires de basse énergie, dont la polarisation est conservée,
reflétant ainsi I'aimantation du matériau. L’analyse de la polarisation des électrons secondaires, par exemple
avec un polarimétre de Mott [62] ou avec un polariseur a diffraction des électrons de basse énergie [63], peut
alors permettre d’imager les domaines magnétiques. D’autre part, du fait du trés faible libre parcours moyen des
électrons secondaires, la microscopie SEMPA permet d’obtenir une information provenant des seules quelques
monocouches atomiques a la surface de 1’échantillon [64]. La résolution spatiale est faiblement dégradée par
rapport & celle d'un SEM conventionnel, et peut atteindre quelques nanomeétres seulement [65]. Le signal de
polarisation étant trés faible, cette résolution peut-étre abandonnée au profit d’une plus grande sensibilité.

Un des intéréts majeurs de la technique est que la détection de la polarisation des électrons peut donner
accés aux trois composantes de I’aimantation, moyennant la combinaison d’un rotateur du spin des électrons
au détecteur de polarisation [66]. D’autre part, Panalyse en polarisation permet de dissocier les contributions
magnétiques du reste du signal, comme la topographie, ce qui permet par exemple de travailler avec des échan-
tillons non-nécessairement plats. Il est aussi généralement possible dans les dispositifs de SEMPA de travailler
en variant la température (voir par exemple [67-69]).

Les contraintes imposées par cette technique sont toutefois assez drastiques. Elle requiert bien entendu de
travailler sous ultra-vide, mais également avec des échantillons trés propres, et ou le matériau magnétique est
directement exposé. La plupart des échantillons sont ainsi produits in-situ, par exemple par déposition [70], ou
par clivage & partir de matériaux massifs [67]. Comme dans toutes les techniques de microscopie électronique,
il est aussi trés difficilement envisageable d’appliquer de forts champs magnétiques.

En résumé, le SEMPA est une technique trés perfectionnée, permettant d’imager les trois composantes de
I’aimantation au niveau de la surface d’un échantillon avec une résolution nanométrique, mais qui reste réservée

a des études relativement poussées, requérant des échantillons dédiés, généralement réalisés in-situ.

1.2.1.4 Microscopie par électrons de basse énergie polarisés en spin (SPLEEM)

Une technique en apparence proche du SEMPA est la microscopie SPLEEM. Au lieu d’analyser la polarisation
des électrons secondaires émis par un matériau magnétique, le SPLEEM étudie la réponse du matériau & un
faisceau d’électrons déja polarisés en spin [71]. Les deux méthodes reposent toutefois sur des principes trés
différents. Dans un SPLEEM, on mesure la différence de réflectivité d’un matériau en fonction de la polarisation
des électrons incidents. Cette différence, dont les origines sont principalement l'interaction d’échange et les
collisions électrons-électrons, n’est mesurable que pour des électrons de basse énergie, typiquement de quelques
eV seulement. Le faisceau de SEM préalablement polarisé en spin est donc ralenti dans un SPLEEM, juste avant
de sonder la surface [71].

Si le SEMPA et le SPLEEM reposent sur des principes physiques trés différents, il présentent dans les faits
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beaucoup de similarités dans les résultats produits, ainsi que dans les contraintes imposées. Les échantillons
doivent étre ainsi quasi obligatoirement cristallins, préparés in-situ et sous ultra-vide, et ’application d’un champ
magnétique externe est difficilement réalisable. En termes de résolution, le SPLEEM atteint typiquement 10 nm,
pour des temps d’acquisition de ’ordre de la seconde.

Malgré ces restrictions, qui cantonnent son usage a des échantillons relativement modéles, le SPLEEM
présente un intérét pour ses mesures directes et vectorielles de 'aimantation. Cette technique a en particulier
permis récemment de produire des résultats trés marquants sur la structure de parois dans des couches a

aimantation hors-plan [72-74], reproduits en figure 1.8.

() spins
Ficurg 1.8 : SPLEEM. (a) Schéma (f‘)é‘)éé ¢¢$¢

d’illustration du principe du SPLEEM. La

surface a une réflectivité plus grande pour O%
les électrons incidents dont le spin corres- O

pond aux électrons minoritaires du ma-

tériau. (b) Images (8 um), obtenues par
SPLEEM, de domaines dans une couche de Mis 441411
Cu|Ni(2 ML)|Fe(2,5 ML). Tirées de l'ar-
ticle de Chen et collégues [73]. Le fait que

MI
les parois soient trés larges dans ce maté- (b)
riau permet d’imager leur structure et leur
chiralité.

1.2.1.5 Techniques de microscopies électroniques a transmission

Une autre fagon relativement simple d’utiliser des électrons pour sonder un matériau magnétique est de tirer
profit de la force de Lorentz, qui dévie la trajectoire des particules chargées dans un champ magnétique. De
fagon assez générale, si on considére les électrons sous une approche ondulatoire, la force de Lorentz se traduit
par I'accumulation d’une phase ¢. pendant la traversée d’'un champ magnétique B, dont le gradient est donné

sur une épaisseur mince t par [75]

grad (¢.) = %eB X u (1.3)

ol u est le vecteur unitaire de la direction de propagation des électrons. Diverses techniques de microscopie
électronique a transmission, qualifiées de « Lorentz », sont présentées par exemple dans 'ouvrage de Hubert
et Schéfer [16], ou dans la revue de Chapman et Scheinfein [75] et reposent d’une certaine fagon toutes sur
la mesure de cette phase. Elles ne permettent donc pas de mesurer I’aimantation directement, mais le champ
magnétique induit par celle-ci. On a toutefois une information provenant directement du champ dans le volume
du matériau, a la différence des techniques de mesure du champ de fuite que nous présenterons dans un second

temps.
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Figure 1.9 : Microscopie « Lorentz ». Schéma d’illus-

H tration du principe de la microscopie électronique dite « Lo-
I rentz » en transmission, pour imager les parois de Bloch dans

© v / ¥ = les films ultra-minces ferromagnétiques. En traversant la pa-
roi, les électrons sont déviés par le champ interne a la paroi
(I N B IR M A A . . .
de domaine. Une telle mesure nécessite donc des parois suf-
fisamment larges au regard de la sensibilité du microscope.
e e e

Il est intéressant de souligner que dans I’équation (1.3) il apparait clairement que 'on ne peut sonder que
des composantes du champ orthogonales a la propagation des électrons. De ce fait, la microscopie Lorentz n’est
pas vraiment adaptée & ’observation de domaines dans des couches & aimantation hors-plan, comme souligné
dans la référence [16]. Ce probléme peut tout de méme étre contourné en inclinant les échantillons & mesurer.
De plus, la structure interne des parois de Bloch peut donner lieu & une déflection mesurable du faisceau, méme
dans les couches ultra-minces, comme illustré en figure 1.9. Ceci, combiné & des rotations de 1’échantillon, a
notamment été utilisé dans 1’étude récente de Benitez et collegues [76], pour imager des parois de domaine dans
un film ultra-mince, et mettre en évidence la structure interne des parois, en démontrant au passage que la

technique était suffisamment sensible.

Holographie électronique Un des pans de la microscopie Lorentz & mettre en avant pour son intérét
quantitatif est ’holographie électronique [16,77,78]. Cette approche consiste & remonter directement & 1'infor-
mation contenue dans la phase ¢. du faisceau d’électrons en le faisant interférer avec une référence, comme
par exemple une fraction du faisceau qui n’a pas traversé 1’échantillon. L’hologramme obtenu est un réseau
de franges correspondant & 'interférence entre le faisceau sonde et la référence, d’incidences différentes. Ces
franges sont distordues par une modulation supplémentaire induite par la phase d’origine magnétique décrite
par 'équation (1.3), a laquelle il est possible de remonter par des transformées de Fourier.

La sensibilité des techniques d’holographie dépend de la résolution en phase, et rentre donc dans un compro-
mis avec la résolution spatiale souhaitée [77]. Il est en principe possible d’imager par holographie électronique
des parois dans les couches ultra-minces, de méme qu’en microscopie de Lorentz conventionnelle. Par exemple,
une étude récente utilisant des échantillons vus en coupe a montré qu’il est possible d’y visualiser des domaines

magnétiques [79].
Les techniques de microscopie de Lorentz présentent trois inconvénients principaux en contrepartie de leur

résolution nanométrique. Elles requiérent des échantillons dédiés, fabriqués sur des membranes nécessairement

transparentes aux électrons. Comme dans toutes les techniques de microscopie électronique, elles nécessitent
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un travail sous vide, mais il est surtout difficile d’appliquer un champ magnétique fort & I’échantillon, ce qui
dévierait les faisceaux. Enfin, et comme mentionné plus haut, on n’a pas accés & toutes les composantes du
champ magnétique, et l'information est moyennée sur toute la traversée de 1’échantillon, ce qui n’est pas la

configuration la plus favorable pour imager des couches & aimantation hors-plan.

1.2.1.6 Microscopie magnétique par électrons balistiques (BEMM)

La microscopie magnétique par électrons balistiques (BEMM) a été développée a la fin des années 1990
par Rippard et Buhrman [80,81] et repose sur l'utilisation d’un microscope & émission d’électrons balistiques
(BEEM) [82]. Le BEEM est une modification du microscope a effet tunnel & (STM), pour étudier des matériaux
plus profondément qu’a la surface. Dans une expérience de BEEM, des électrons « chauds » (quelques eV au
dessus du niveau de Fermi dans le métal) sont injectés par effet tunnel dans le métal & sonder. Une barriére de
potentiel suffisamment haute placée aprés le métal (généralement une barriére Schottky) permet de filtrer les
électrons balistiques, c’est-a-dire, qui traversent le matériau sans perdre d’énergie. Cette petite fraction I, du
courant tunnel I; est collectée et leur comparaison permet de remonter & des informations dans le volume. Ce

principe est représenté en figure 1.10(a).

(a) (b)

\ courant
tunnel I
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métal
/ grand I,
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FIGURE 1.10 : BEMM. (a) Schéma d’énergie décrivant le principe de fonctionnement d’un microscope BEEM (comme
décrit dans le papier initial de Kaiser et Bell [82]). Une différence de potentiel entre la pointe de STM et le métal a sonder
permet d’injecter des électrons chauds dans le matériau. Les électrons balistiques sont ensuite filtrés par une barriére
passe-haut, typiquement une barriére de Schottky (jonction métal-semiconducteur). (b) Schéma illustrant le principe de
fonctionnement du BEMM pour imager les parois dans les couches & aimantation perpendiculaire. Les électrons chauds
injectés par effet tunnel (dépolarisés) sont polarisés par la traversée de la premiére couche magnétique. La seconde
couche sert d’analyseur, en diffusant les électrons dont le moment est antiparalléle a 'aimantation. Le courant balistique
(schématisé par les fleches aux contours bleus) est donc plus fort dans le cas de couches paralléles que dans le cas de

couches anti-paralléles.
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Dans le cas d’une expérience de BEMM, le matériau étudié est généralement une bicouche magnétique.
Le courant d’électrons chauds se retrouve polarisé aprés la premiére couche magnétique, soit par diffusion
inélastique des électrons correspondant & la polarisation minoritaire dans le matériau, soit par réflexion de
ceux-ci aux interfaces. La seconde couche est ainsi I’équivalent d’un analyseur de polarisation magnétique,
comme schématisé en figure 1.10(b). Le courant I. collecté est ainsi beaucoup plus important si les deux
couches magnétiques sont aimantées parallélement que si elles ont des aimantations opposées, tout comme dans
une valve de spin. Quelques épaisseurs atomiques suffisent & obtenir un contraste de BEMM [81], avec une
résolution de 'ordre de quelques nanométres.

Moyennant 1'utilisation d’un échantillon dédié a cette technique, il est ainsi possible d’observer des parois
dans les couches ultra-minces, a aimantation perpendiculaire, ainsi que leur structure (Bloch ou Néel) comme
par exemple dans 1’étude de A. Bellec et collégues [83]. Cette technique a I'avantage de posséder une trés bonne
résolution spatiale, tout en demeurant beaucoup plus simple & mettre en ceuvre que le STM polarisé en spin que
nous allons présenter ensuite. Toutefois, elle requiert des échantillons transparents aux électrons chauds, ce qui
interdit notamment ’'utilisation de couches comportant du platine, trés utilisé dans de nombreuses multicouches
magnétiques, comme souligné dans la référence [83]. D’autre part, la technique étant une technique de balayage
extrémement résolue, le champ des images excéde rarement quelques micrométres carrés, ce qui peut-étre un

inconvénient dans des échantillons présentant de trés faibles densités de parois.

1.2.1.7 Microscopie tunnel a balayage polarisée en spin (SP-STM)

Le SP-STM est une autre variante du STM, ou la pointe d’ou est issu le courant électronique présente un
ordre magnétique (ferromagnétique ou anti-ferromagnétique). Le courant tunnel est de cette fagon directement
polarisé en spin. En conséquence, la probabilité de l'effet tunnel qui dépend de la densité d’états dans le matériau,
pour cette polarisation en spin, refléte ’aimantation a l'interface. Ce principe est décrit en figure 1.11(a) et (b).
Le SP-STM est la technique offrant la meilleure résolution, avoisinant 1A, et permet d’accéder a toutes les
composantes de I'aimantation & la surface, pour peu que l'orientation du moment de la pointe soit modifiée.
Ainsi, le SP-STM peut étre considéré comme la technique ultime pour I'imagerie magnétique.

Cette technique trés impressionnante a ainsi permis de trés nombreuses avancées sur des questions fonda-
mentales au cours des derniéres années, dont un certain nombre sont présentées dans ’état de I’art de 2009 de R.
Wiesendanger [84]. En ce qui concerne particuliérement ’étude des parois dans les couches ultra-minces, on peut
par exemple citer I’étude de parois de Bloch a 360° dans Fe/W par le groupe de Wiesendanger & Hambourg [85],
dont est extraite la figure 1.11(c). Cet exemple illustre les performances de la méthode, offrant une mesure a la
fois vectorielle et trés résolue de la paroi. Le SP-STM permet d’aller cependant bien plus loin que I’étude de
parois de domaines, et a notamment ouvert la voie sur I’étude expérimentale de skyrmions magnétiques, des
bulles magnétiques ayant une charge topologique [86].

La contrepartie de toutes ces propriétés exceptionnelles sont des contraintes extrémes. L’utilisation du SP-
STM est restreinte a des échantillons cristallins, conducteurs, dont ’état de surface est parfait, et en conséquence

généralement fabriqués in-situ et sous ultra-vide. D’autre part, la plupart des mesures doivent étre réalisées a
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basse température. C’est en outre une technique extrémement difficile & maitriser, dont seuls quelques groupes
dans le monde disposent a I'heure actuelle. Le SP-STM est donc réservé a des études modéles et a plus vocation

& apporter un éclairage sur des questions fondamentales qu’a étudier de maniére systématique des échantillons

nano-magnétiques.

(a) (b) configuration paralléle  configuration anti-paralléle (c)
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Ficure 1.11 : SP-STM. (a) Schéma de principe du SP-STM. La probabilité d’effet tunnel entre la pointe et ’échantillon

dépend des orientations respectives de leur aimantation. (b) Détail du principe du SP-STM. En appliquant une tension

n:(E)! n,(E) n(E)In,(E) n:(E)! n.(E) n(B)l ny(E)

U, on décale le niveau de Fermi Er entre les deux échantillons. Suivant que les spins majoritaires | de la pointe
correspondent aux spins majoritaires ou minoritaires du matériau, la probabilité de ’effet tunnel sera différente. On aura
donc un contraste de courant tunnel. Schéma adapté de la référence [84]. (c) Image tirée de l'article de Kubetzka et
collégues [85], de parois de Bloch dans une couche de Fe sur W(110). La taille de I'image est de 200 x 200 nm?. La pointe

est ici aimantée parallélement au plan de la couche et est donc sensible uniquement au moment magnétique de la paroi

de domaine (en blanc et noir).

Afin d’étudier plus simplement des échantillons "standards", avec une résolution spatiale qui soit tout de
méme meilleure qu’en microscopie Kerr, une approche consiste & mesurer les champs de fuite générés par
I’aimantation, & la surface du matériau. Les techniques de mesure du champ de fuite sont en principe beaucoup

moins invasives que les techniques de mesure directe d’aimantation, puisque la mesure est réalisée hors de

I’échantillon.

1.2.2 Imagerie du champ magnétique de fuite de la paroi
1.2.2.1 Décorer la surface - méthode de Bitter

La méthode de Bitter consiste & décorer la surface d’'un matériau ferromagnétique avec de petites particules
aimantées, qui vont s’agréger dans les zones de fort champ et donc au niveau des parois de domaine, comme
illustré sur le schéma de la figure 1.12. Comme nous I’avons mentionné plus tot, c’est la premiére technique qui
a permis en 1931 d’imager des parois de domaines [27,28].

Si elle permet en principe d’observer les parois dans les couches ultra-minces, et bien qu’elle soit encore
utilisée dans certaines études encore aujourd’hui (voir par exemple [87,88]), la méthode de Bitter présente

surtout un intérét conceptuel et historique. En effet, elle ne permet pas vraiment d’imager les parois de maniére
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dynamique, seulement de révéler leur présence, et I'interprétation des figures obtenues par la méthode de Bitter
n’est pas toujours évidente [16]. Pour simplement détecter la présence de parois, la microscopie Kerr est donc
bien plus couramment utilisée dans les échantillons ultra-minces.

Il est tout de méme intéressant de noter que la résolution de cette technique trés simple n’est limitée que par
la taille des particules utilisées, moyennant 1’utilisation de techniques sophistiquées pour leur détection, telles

que 'AFM ou la microscopie électronique [88]. On peut alors atteindre quelques dizaines de nanométres.

FiGURE 1.12 : Méthode de Bitter. Schéma d’illustration
du principe de la méthode de Bitter. Les parois dans les
films minces & aimantation hors du plan de la couche sont

4 lorigine d’un champ magnétique de fuite. En décorant la

surface avec des particules magnétiques, celles-ci vont avoir @

tendance a s’agglomérer au niveau des parois (une couche

t© 3

aimantée uniformément ne produit pas de champ de fuite). T T T T T T T T T

1.2.2.2 Techniques de mesure de flux magnétique a balayage

Une idée assez naturelle qui survient dés lors que l'on souhaite mesurer les champs de fuite & la surface
d’un échantillon est d’utiliser un simple détecteur de champ, tel qu'une sonde a effet Hall, et de le déplacer
pour cartographier le champ. Cette idée, qui a été poursuivie bien avant le développement des techniques de
microscopie de champ proche [89,90], a depuis lors pris un nouvel essor [91].

Les deux principales techniques utilisables sont la microscopie a balayage de sonde de Hall, et I'utilisa-
tion de micro-SQUID (pour Superconducting QUantum Interference Device), voire de nano-SQUID. Ces deux

techniques sont présentées en figure 1.13.

Microscopie a balayage de sonde de Hall (SHPM) Un SHPM consiste en une sonde de Hall, lithographiée
sur une pointe [figure 1.13(c) et (d)], et déplacée au dessus d’un matériau pour en cartographier le champ de
fuite. En principe, la sonde de Hall a une réponse linéaire en champ magnétique, dont la sensibilité dépend du
matériau utilisé et peut varier de 'ordre de ~ 1mT/ VHz pour des sondes fonctionnant & température ambiante,
par exemple en bismuth, & ~ 10~*mT/v/Hz pour les sondes cryogéniques en GaAs/AlGaAs . Dans la pratique,
il est en réalité assez difficile d’étre quantitatif car le champ n’est en général pas homogéne sur toute la surface
de la sonde [92].

Un des principaux atouts de la SHPM est son extréme versatilité, permettant d’étudier a peu prés tout type
d’échantillon dans n’importe quelles conditions, que ce soit sous air, & température ambiante ou cryogénique,
ou bien en appliquant des champs trés intenses ou des courants. Malheureusement, la résolution de la SHPM
est trés limitée, tout comme le SQUID d’ailleurs. Ces techniques ne mesurent en effet que le flux du champ
magnétique au travers de la surface de la sonde, laquelle peut difficilement atteindre moins que 50 nm? [92-95].

Dans les faits, la résolution est essentiellement limitée par un compromis entre distance a ’échantillon d et
surface de la sonde S, typiquement Ass. ~ vVd2 + S, et est donc a heure actuelle au mieux de I’ordre quelques

centaines de nanométres.
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FIGURE 1.13 : SHPM et nano-SQUID. (a), (b), (c) et (d) sont adaptées de la thése de J. Guikema [92], et (f), (g) et (h)
de l'article de Vasyukov et al. [100]. (a) Schéma de principe du SHPM. Le passage d’un courant I dans une de branches
d’une croix de Hall donne lieu & une tension Uy aux bornes de ’autre branche, proportionnelle & B. La zone pointillée
correspond & la surface sensible (b) Image de vortex supraconducteurs dans un échantillon de YBCO par SHPM. (c)
et (d) sont deux images d’une sonde de Hall fabriquée en GaAs|AlGaAs dans le groupe de K. Moler a Stanford. (e)
Illustration du principe d’'un SQUID. Le courant qui circule dans la boucle est imposé par le flux du champ magnétique
@p et par les jonctions Josephson (en blanc). Ceci conduit & une tension aux bornes du SQUID, dépendante du champ
magnétique de maniére trés sensible. (f) Image (1 um X 1 pum) de vortex supraconducteurs dans un échantillon de Nb,
obtenue par nano-SQUID. (g) Schéma des nano-SQUIDs de I'équipe de E. Zeldov, fabriqués a partir de fibres de quartz
étirées et pouvant atteindre des surfaces sensibles de seulement ~ 50 nm. (h) Image en microscopie électronique d’un tel
nano-SQUID, fabriqué par dépét de Pb.

Micro-SQUID et nano-SQUID De méme que la sonde a effet Hall, le SQUID est un capteur de flux
magnétique, qui constitue probablement le détecteur de champ magnétique avec la plus grande sensibilité,
typiquement de lordre du u®q/ VHz , ou @y = h/2e désigne le quantum de flux. Il a donc naturellement été
tenté de développer des SQUID a balayage pour 'imagerie [92,96-98]. L’exemple le plus marquant en date est
certainement la réalisation d’un nano-SQUID par déposition de supraconducteur sur un capillaire de quartz
étiré, dont la surface de détection mesure une cinquantaine de nanométres, par Vasyukov et collégues [99,100],
pour une sensibilité de I'ordre de 50 n®o/v/Hz [figure 1.13(g) et (f)].

La limitation de ces systémes n’est clairement pas la sensibilité, permettant en principe détecter le moment
magnétique d’électrons uniques. Cependant, outre les contraintes de cryogénie (température < 10K) imposées
par la supraconductivité, le probléme demeure toujours la résolution spatiale de la technique, qui méme avec un
nano-SQUID, reste limitée & plus d’une centaine de nanométres [100]. Il est a souligner que le nano-SQUID de

Vasyukov et collégues permet, a la différence des SQUIDs classiques, 'application d’un champ externe supérieur

au Tesla.
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1.2 Imagerie des parois de domaine dans les couches ultra-minces ferromagnétiques

En conclusion, malgré des développements prometteurs, les deux techniques que sont le nano-SQUID et la
SHPM restent encore peu intéressantes pour le probléme spécifique qu’est I'imagerie de parois de domaine dans
les couches ultra-minces. En effet, bien qu’elles permettent aisément de mesurer les champs de fuites de ces
objets (typiquement de lordre du miliTesla & 100nm de la surface), leur résolution reste comparable a celle
de la microscopie Kerr, qui est en regard beaucoup plus simple & mettre en ceuvre et profite en plus d’une

dynamique bien supérieure.

1.2.2.3 Microscopie a force magnétique (MFM)

La microscopie a force magnétique (MFM) est un dérivé de la microscopie a force atomique [103] (AFM), per-
mettant de mesurer le champ magnétique & la surface d’un échantillon. Le principe de la MFM est de remplacer
la pointe conventionnelle d’AFM par une pointe magnétique, dont 'interaction avec le champ de fuite de ’échan-
Mointe - Héchantillon dV. De

la méme maniére qu’avec un AFM conventionnel, il est possible de mesurer 'effet de cette force, point par point,

tillon va conduire & une force dérivant de ’énergie potentielle : Eypv = — o fpoime

et ainsi de reconstruire des cartographies contenant une information sur le champ de fuite de 1’échantillon [fi-

gure 1.14].

trrt ettt theyl U

FIGURE 1.14 : MFM. (a) Schéma illustrant le principe de la MFM. Une pointe magnétique (dont le moment est représenté
par la fleche blanche) dans un gradient de champ subira une force, dont la mesure permet de remonter a une information
sur le champ de fuite. (b) Parois de domaine imagées en MFM dans une bicouche de (Pt(1,8)|Co(0,6)), & aimantation
perpendiculaire. Barre d’échelle : 4 um. La figure est adaptée de 'article de Metaxas et collégues [101], et prouve les
capacités de la technique. A noter cependant qu’ici, les parois sont piégées par des plots magnétiques servant de défauts
artificiels de dimensions nanométriques (points noirs), ce qui limite la traction par la pointe de MFM. Généralement ce
probléme de traction empéche de réaliser des images satisfaisantes. (c) Exemple de parois déformées par la pointe de
MFM dans un vortex carré de permalloy, de 2 um de c6té. La déformation est indiquée par la fleche blanche. L’image

est adaptée de [102] et illustre 'aspect perturbatif de la méthode.
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CHAPITRE 1 : Imager les parois de domaines dans les couches ferromagnétiques ultra-minces

Ne requérant pas de préparation particuliére des échantillons et permettant d’obtenir des images avec une
résolution de lordre de 20nm (voir par exemple [104]) dans la plupart des environnements, la MFM s’est
imposée comme technique de caractérisation usuelle des échantillons nano-magnétiques, au méme titre que la
microscopie Kerr [16,105], et la majorité des laboratoires de magnétisme en est équipée.

En plus d’étre résolue, la MFM est une technique sensible, et a notamment permis d’imager le coeur de
vortex ferromagnétiques dans des disques de permalloy [106]. Les vortex ferromagnétiques sont des structures
quasi-ponctuelles dont le champ de fuite est relativement comparable en intensité & celui des parois de domaines

dans les films ultra-minces, ce qui indique que la MFM devrait étre capable d’imager de telles structures.

L’inconvénient majeur de la MFM, toutefois, provient de la pointe qui est magnétique, et dont le champ
influence aussi ’échantillon. Pour étre suffisamment sensible, il faut utiliser des pointes dont ’aimantation est
assez grande, ce qui perturbe d’autant la mesure. Ainsi, la pointe du MFM aura tendance & tirer des parois de
domaines dans les films ultra-minces pendant une image. Dans les faits, cette limitation peut étre contournée
pour produire des images de parois de domaines dans des films ultra-minces aimantés perpendiculairement. On
peut par exemple citer Pétude de Bellec et collegues [83], ou 'auto-organisation des parois en multi-domaines
leur confére une certaine « rigidité », ou encore celle de Metaxas et al. [101], dont est extraite la figure 1.14(b),
ou les parois sont piégées par des zones d’ancrage artificielles. Il n’en demeure pas moins que dans la plupart
des échantillons ce probléme est souvent rédhibitoire.

Le second inconvénient de la MFM est qu’il est dans la pratique trés difficile de déduire directement et de
maniére quantitative le champ de fuite de ’échantillon & partir des images observées. La grandeur mesurée est
en effet la force exercée sur la pointe magnétique. Déduire le champ de fuite de la mesure de force suppose donc
une modélisation trés précise de pointe, ainsi que de son interaction avec le champ de fuite [102,107,108], ce

qui se révele en général un probléme complexe.

En résumé, la MFM est une technique trés puissante puisqu’a la fois résolue, simple & mettre en place et trés
versatile, mais qui souffre de deux incovénients majeurs : un manque d’information quantitative et une mesure
qui perturbe les échantillons. Pour ’étude des parois de domaine dans les films ultra-minces, ce dernier point

est en particulier trés problématique.

1.2.3 Bilan

Nous avons essayé de rassembler dans le tableau 1.1 de maniére synthétique les conclusions de la discussion
précédente sur les différentes techniques d’imagerie disponibles. Chaque technique offrant différents avantages,
au prix de contraintes qui lui sont propres, le choix d’une technique sera donc fait en fonction du probléme a
étudier et de la nature des échantillons. Par exemple, malgré ses performances, il est inenvisageable d’utiliser
un SP-STM pour étudier un échantillon « usuel » de 'industrie, préparé par pulvérisation ex-situ, et recouvert

de couches de protection.
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1.8 Conclusion

En regard de ces avantages, nous avons dans le tableau 1.1 choisi de mettre en avant deux types de techniques :

e en jaune : les techniques les plus performantes, en termes de résolution spatiale, ou en termes d’informa-
tion acquise sur le matériau. Tout d’abord les techniques de XMCD, qui permettent avec une excellente
résolution d’accéder aussi & une information spécifique & chaque élément présent. Ensuite, bien sir, le
SP-STM, technique la plus résolue, permettant d’aller sonder vectoriellement le magnétisme atome par

atome;

e en bleu : les techniques versatiles, permettant d’étudier en routine les échantillons du nano-magnétisme.
Ces techniques sont essentiellement la microscopie Kerr, et la MFM. Elles constituent les techniques

usuelles de caractérisations des échantillon.

En regard des critéres que nous avons défini au début de cette partie — résolution, sensibilité et versatilité — les
techniques telles que le SP-STM ou les techniques reposant sur le XMCD sont trés intéressantes, mais restent
cantonnées & des échantillons spécifiques. La seule technique qui pourrait sans contraintes remplir ces trois
critéres serait la MFM. Malheureusement, pour les échantillons ultra-minces, la MFM perturbe les parois. En
effet, les pointes utilisées pour avoir une sensibilité suffisante exercent en retour une force sur les parois, ce qui

les déforme et rend impossible leur imagerie.

1.3 Conclusion

Pour étudier les parois de domaine, il serait donc intéressant de disposer d’une technique de mesure de
champ de fuite trés résolue, telle que la MFM, et ayant les mémes atouts de versatilité et de sensibilité, mais
qui ne perturberait pas ’échantillon. Il serait en prime idéal d’obtenir des cartographies quantitatives du champ
de fuite. Dans le chapitre suivant, nous allons montrer que la microscopie & balayage de centre NV du diamant

offre justement toutes ces caractéristiques.
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G d Temps Versatilite Contraintes
Technique }:Laril-?ur Résolution | d’acqui- | Quantitative (mesures supblémentaires
erudiee sition possibles) pp
e
MOKE M 300 nm :( ms —ns | difficilement (T, P, H, I) =
e synchrotron
e ultra-vide
. - = e échantillons dédiés
MTXM M ~ 20 um ~ls o (T, H, I) (transparents aux X
mous)
e synchrotron
X- . + e ultra-vide, K
PEEM M ~ 50 nm ~ 10ms o (T, 1) e éch. conducteur
~ 105 — e échantillons  fabriqués
SEMPA M ~ 5nm 1 min L n-situ
* ot * N oui (T, (D)) e ultra-vide, H
SPLEEM 10 nm 1s e éch. conducteur
e bon état de surface
L—I;EM B, non B e ultra-vide
Hologr (dans ~ 1 nm ~ 1s * (T,H.I) e éch. conducteur
e_g ’ matiére) oui Y e transparence aux e~
e éch. conducteur
~ . - = = e transparence aux e~
BEMM M ~ 1m 10 min out (T, H) "chauds" (qq. €V)
M e échantillons "parfaits",
(vectoriel, & . - - fabriqués in-situ
SP-STM par ~ 1A 10 min out ((T), H) éch. conducteur
atome)
S N difficilement oy e sonde encombrante
SHPM B 100mm :( | 10min | emsiPled o p g oy | (circuit)
¢(B))
nano difficilement +/ .
- > ~ 1 s - e cryogénie
SQUID B 2 100 nm 10 min (sensible a (1), (H), T)
¢(B))
N . e perturbation par Ia
MFM B ~ 30nm 10 min non :( (T, P, H, I) pointe magnétique
~ . +++ e |IB| <10 mT
>
NV B <50 | in oul (T, P, (H), I)

TABLE 1.1: Récapitulatif : comparaison des différentes techniques d’imagerie pour le nano-magnétisme permettant
d’imager les parois de domaine dans les couches ultra-minces ferromagnétiques. Abréviations : M désigne 'aimantation,
B le champ magnétique. H,T, P et I indiquent la possibilité de travailler respectivement sous champ, température ou
pression variable, ou en appliquant un courant. Les parenthéses indiquent des contraintes supplémentaires en regard de
ces biais. ¢(B) désigne le flux du champ magnétique au travers d’une surface. Toutes les valeurs numeériques sont données
a titre indicatif, en vue d’avoir une comparaison synthétique entre les techniques, et représentent donc plus des ordres
de grandeur. NV désigne la microscopie a balayage de centre NV qui sera introduite au chapitre suivant et qui est au

coeur de cette thése.



Chapitre

Imagerie d'une paroi de domaine avec un

microscope a centre NV

Sommaire
2.1 Centre NVdudiamant . . . . . . . . . it ittt it i it eeeeeenn. 44
2.1.1 Centres colorés du diamant et propriétés optiques du centre NV . . . . . . .. .. .. 44
2.1.2 Reésonance magnétique détectée optiquement . . . . . . .. ... Lo 46
2.1.3 Application a la magnétométrie DC . . . . . . ... oL Lo oL 48
2.2 Microscope a balayage decentre NV . . . . . . . . .. . i it 51
2.2.1 Dispositif expérimental . . . . . ... L Lo 52
2.2.2  Fonctionnalisation du microscope . . . . . . . . .. .. o 55
2.2.3 Caractérisation de la sonde de champ magnétique . . . . . . . .. ... ... ... .. 56
2.2.4 Résolution spatiale de U'instrument . . . . . . . . . ... L Lo 59
2.3 Imagerie d’une paroi de domaine par microscopie NV . ... ............ 61
2.3.1 Echantillon . . . . . ... 61
2.3.2 Cartographie compléte de champ . . . . . . . . . ... Lo 63
2.3.3 Mode d’imagerie rapide : «iso-B» . . . .. .. .o o 65
2.4 Sauts de Barkhausen thermiquement activés . . . . . ... ... ... .. ...... 67
2.4.1 Observation de sauts de paroi . . . . . . . . . . ... Lo 67
2.4.2 Influencedulaser . . . . . . . . . . . L 69
2.4.3 Modeéle . . . .. 73
2.4.4 Exploitation pour cartographier les défauts . . . . . . . . ... .00 78
2.5 Conclusion . . . . . . . i i e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e e 80

43




CHAPITRE 2 : Imagerie d’une paroi de domaine avec un microscope a centre NV

Dans ce chapitre nous introduisons une nouvelle technique pour 'imagerie du magnétisme a I’échelle nanomé-
trique : la microscopie a balayage de centre NV. Cette technique repose sur I'utilisation comme magnétomeétre
atomique du centre azote-lacune ou NV (de l'anglais nitrogen-vacancy) du diamant, dont nous introduirons
succinctement les propriétés clés dans une premiére partie (§2.1). Aprés avoir décrit le dispositif expérimen-
tal (§2.2), nous montrerons comment cette technique permet d’imager des parois de domaines magnétiques
dans des couches ultra-minces, avec une résolution de 'ordre de ~ 50 nm, & température ambiante (§2.3).

Enfin, nous utiliserons le microscope a centre NV pour étudier les sauts de Barkhausen thermiquement
activés d’une paroi entre deux sites de piégeage, et cartographier les positions stables de la paroi sur des échelles
de lordre de la dizaine de nanométres (§2.4). Nous verrons en particulier comment un échauffement local du

matériau permet de piéger une paroi, en diminuant localement son énergie intrinséque og.

2.1 Centre NV du diamant

2.1.1 Centres colorés du diamant et propriétés optiques du centre NV

Le diamant est une variété allotropique cristalline du carbone ayant les propriétés d’un matériau semi-
conducteur a grand gap (5.5€eV). De fait, aux longueurs d’onde optiques (de 'ordre de 1 a 3€V), c’est un
matériau que ’on peut supposer parfaitement transparent. Cependant, la présence d’impuretés dans le matériau
peut créer des piéges pour les électrons (ou les trous), ce qui se traduit par la présence de niveaux d’énergie
discrets a l'intérieur du gap. Ces niveaux donnent lieu & des transitions optiques supplémentaires, allant dans
des cas de dopage trés important jusqu’a donner une teinte colorée et visible & I'ceil au diamant, comme présenté
en figure 2.1(a), (b) ou (c).

Si plus de cing cents défauts ont & ce jour été répertoriés [109], une impureté en particulier nous intéressera
dans ce manuscrit, a savoir le centre azote-lacune (NV), lequel donne une teinte rosée au cristal comme celle du
diamant dit « Hortensia » présenté en figure 2.1(c). Le centre NV correspond au remplacement d’un atome de
carbone de la maille de diamant par un atome d’azote (N), azote a coté duquel un second atome de carbone est
manquant (V) [cf. figure 2.1(d)]. Le centre NV du diamant existe suivant plusieurs états de charge, en fonction
de la position du niveau de Fermi [110-112|. Nous ne nous intéresserons dans ce manuscrit qu’a I’état de charge
NV~ qui en réalité posséde deux électrons non appariés. Seul cet état de charge posséde les propriétés de spin
permettant de I'utiliser comme magnétométre !. Dans toute la suite du manuscrit, la dénomination centre NV
désignera donc implicitement 1’état de charge NV .

Les niveaux d’énergie du défaut, schématisés en figure 2.1(e), sont trés éloignés des bandes de valence et
de conduction, si bien que 'on peut considérer le centre NV comme un atome artificiel niché dans la
matrice de diamant. En particulier, il est possible d’induire des transitions dipolaires électriques entre les états

fondamental et excité du défaut. Ces transitions trés fortement élargies (~ 200nm de largeur de raie) du fait

1. En réalité, le centre NV alterne entre les deux états de charge NVO et NV, sur une échelle de temps de ordre de la
milliseconde. Cependant, cette échelle de temps demeure trés grande devant les temps des mécanismes utilisés pour manipuler et
lire ’état du spin du NV, qui seront présentés dans la suite. Ainsi le passage par I’état NVO pourra simplement étre ignoré dans
nos expériences.
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2.1 Centre NV du diamant

d’un couplage aux phonons? conduisent & une absorption décalée autour de 570nm et une émission dans le
rouge, autour de 680 nm, tandis que la raie zéro phonon (ZPL) se situe autour de 637 nm. Des spectres typiques

sont présentés en figure 2.2(b).

(e)

Bande de conduction

A GG
A2 GV6'1

Bande de valence

FIGURE 2.1 : Centres colorés du diamant. (a) Diamant brut découvert en 2014 dans la mine de Cullinan en Afrique
du Sud, rendu bleu du fait d’un fort dopage par des atomes de bore. (b) Diamants synthétiques, qui doivent leur couleur
jaune a la présence de nombreuses impuretés d’azote (source : site de la compagnie Element 6). (¢) Diamant rose, dit
« Hortensia », conservé au musée du Louvre. La teinte rose est causée par la présence de nombreux centres NV (d)
Détail de la structure du centre NV dans la maille de diamant. Un atome de carbone est remplacé par un atome d’azote
(N), tandis qu'un des atomes de carbone voisins est manquant (V). (e) Schéma de la structure de bandes du diamant,
représentant le gap de 5.5€V, ainsi que deux niveaux discrets a 'intérieur du gap. Ces niveaux correspondent ici a I’état

fondamental et excité d’un centre NV, entre lesquels il est possible d’induire des transitions optiques.

L’une des propriétés remarquable des centres NV est leur parfaite photostabilité lorsqu’il sont excités op-
tiquement, et ce méme & température ambiante. Ceci marque une différence majeure entre le centre NV et la
grande majorité des autres émetteurs individuels de lumiére, que constituent les molécules uniques ou les boites
quantiques. Dans la plupart de ces systémes, le clignotement (disparition transitoire de la photoluminescence)
et le blanchiment (disparition définitive de la photoluminescence) sont en effet une source de préoccupations
majeures (voir par exemple [113-117]).

Le groupe de J. Wrachtrup en Allemagne a observé pour la premiére fois des centres NV a ’échelle individuelle
en 1997 [118]. Cette observation a ouvert la voie a de multiples utilisations du centre NV, & commencer par des
applications pour la cryptographie quantique [119] ou des tests fondamentaux de physique quantique [120]. Le
centre NV constitue en effet une excellente source de photons uniques, intense, a I’état solide et a température
ambiante. En paralléle, du fait de ses propriétés optiques, mais aussi en raison de la trés faible toxicité du

diamant, le centre NV a aussi suscité un grand intérét comme marqueur fluorescent pour la biologie [121,122].

2. La trés grande largeur de la raie Stokes provient d’une différence marquée entre les configurations électroniques des états
fondamental et excité, ce qui déforme le cristal en cas d’excitation ou de désexcitation du défaut. C’est notamment pourquoi les
largeurs des spectres d’émission et d’absorption demeurent quasi identiques & température ambiante ou cryogénique.
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CHAPITRE 2 : Imagerie d’une paroi de domaine avec un microscope a centre NV

(a) (b) Ficure 2.2 : Propriétés optiques des
Etat excité centres NV. (a) Schéma simplifié de la struc-
o —_— %It;sizg:otri]on ture de niveau du centre NV, décrivant les tran-
- ;9 E N\ sitions optiques mises en jeu pour obtenir les
é ;: i/ s | spectres de la figure (b). (b) En vert : intensité
g E ‘é ! \'\. / totale réémise par le centre NV en fonction de la

E ‘E 3 | longueur d’onde d’excitation. En rouge : inten-

= % = //" i ) “«’ sité émise pour une excitation & 532 nm du centre
S ) ) ) ) > NV. On remarquera que la raie zéro-phonon

_ﬁ 450 500 550 600 650 700 750 800 (ZPL), vers 637nm, est trés petite comparée
fondamental Longueur d'onde (nm) a limportance du déplacement Stokes dans les

spectres.

Au-dela de ses propriétés optiques, le centre NV présente également des propriétés uniques associées & son
état de spin électronique. En 2004, F. Jelezko et al. ont ainsi démontré la possibilité de manipuler de maniére
cohérente le spin électronique du centre NV, a température ambiante [123]. Ceci a permis par la suite la
réalisation de trés nombreuses expériences, tant pour I’étude de la physique des spins dans les solides que pour
I'information quantique [124-127]. D’autre part, ce sont ces propriétés de spin qui vont nous permettre d’utiliser

le centre NV comme magnétomeétre. Nous allons en conséquence les détailler dans la partie qui suit.

2.1.2 Reésonance magnétique détectée optiquement

Comme mentionné plus tot, le centre NV posséde deux électrons non appariés parmi les six qui ne participent
pas a une liaison covalente avec un atome de carbone voisin. Dans I’état fondamental et 1’état excité, ces deux
électrons forment un état triplet de spin S = 1, comme décrit dans le schéma de niveaux de la figure 2.3(a). Les
sous-niveaux de ces triplets sont décrits par le nombre quantique mg, correspondant & la projection du spin sur
I’axe de quantification du centre NV. Cet axe uyy, qui est fixé par la symétrie C3, du défaut, relie virtuellement
Patome d’azote a la lacune, comme schématisé en figure 2.3(a). La dégénérescence entre les niveaux mg = +1
et 0 (qui seront désormais dénotés |£1) et |0)) est levée dans 1'état fondamental par interaction spin-spin a
hauteur de D ~ 2,87 GHz. Comme indiqué en figure 2.3(a), les cycles optiques d’absorption et de réémission
conservent la projection de I’état de spin, 1.e. obéissent aux régles de sélection Am, = 03.

Il existe cependant une voie de relaxation non-radiative qui ne conserve pas ’état de spin, car elle couple
I’état excité a un état singulet. Cette désexcitation passe par un état que nous qualifierons de métastable du
fait de son temps de vie trés long (~ 200ns) devant celui de 1’état excité (~ 10ns). Bien que la transition vers
I’état métastable demeure encore non complétement comprise et fasse intervenir au moins deux états singulets,
nous la modéliserons ici par un seul état, ce qui permettra, sans perdre en exactitude, d’expliquer simplement
les processus permettant la mesure de champ magnétique avec le centre NV. Comme indiqué en figure 2.3(a), la
propriété clé du centre NV est que le taux de transition vers le niveau métastable est beaucoup plus important

pour les états |+1) que pour I’état |0) [128].

3. C’est d’ailleurs pourquoi on se permettra de ne pas distinguer les états fondamental et excité dans la dénomination |0) et

|£1).
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2.1 Centre NV du diamant

Ce déséquilibre a deux conséquences fondamentales. La premiére est qu’aprés un certain nombre de cycles
optiques, le centre NV est polarisé dans 1’état |0). En effet si le centre NV est dans ’état de spin |0), il
y demeure en ne subissant que des transitions radiatives qui conservent le spin entre les états fondamental et
excité. En revanche, si le centre NV est originellement les états |£1), en arrivant dans 1’état excité, il aura une
probabilité non négligeable de se coupler au métastable et de terminer dans I’état |0). Les niveaux |+1) vont

donc progressivement se dépeupler sous excitation optique.

De plus, comme la transition par le métastable est non radiative, un centre NV dans les états |[£1) émettra
en moyenne moins de photons (environ 30% de moins) que lorsqu’il est dans I’état |0). Il est donc possible de
lire directement 1’état d’un centre NV en observant son signal de photoluminescence, lequel dépend
de l'état de spin. On peut en effet considérer de fagon schématique que l'état |0) est un état « brillant »

tandis que les états |+1) sont des états « sombres », comme symbolisé en figure 2.3(b).
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FIGURE 2.3 : Principe de ’expérience de résonance magnétique détectée optiquement. (a) Modélisation du
centre NV du permettant de décrire ses principales propriétés utiles pour la magnétométrie. Les états fondamentaux
et excités sont états des triplets de spin. Les transitions optiques entre état fondamental et excité (fleches vertes pour
Pexcitation & 532 nm et rouges pour la photoluminescence) conservent la projection ms du spin sur 'axe unyy. En plus
des transitions optiques, il existe une voie de désexcitation non radiative ne conservant pas 1’état de spin, et modélisée ici
par I’état métastable. Le taux de transition de |£1) vers le métastable est grand devant le taux de transition de |0) vers
le métastable. (b) Schéma de principe d’une expérience de résonance magnétique détectée optiquement (ODMR). Sous
illumination verte, le centre NV est pompé dans ’état |0) et émet beaucoup de lumiére (état brillant). En appliquant une
micro-onde résonante sur la transition entre |0) et |£1), on bascule le spin dans ’état |+1) (état sombre), ce qui conduit
a une chute de luminescence. (c¢) Spectre ’ODMR. Photoluminescence collectée provenant d’un centre NV unique, en
fonction de la fréquence de la micro-onde appliquée. La chute de photoluminescence, que ’on peut ajuster numériquement

(en rouge), permet de localiser la résonance.
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CHAPITRE 2 : Imagerie d’une paroi de domaine avec un microscope a centre NV

Le centre NV présente donc trois propriétés clés lorsqu’il est excité dans le vert par un laser & 532nm :
1. une photoluminescence parfaitement stable et intense dans le rouge;
2. une polarisation (préparation) dans 1’état de spin |0);

3. une photoluminescence dépendant de ’état de spin (|0) ou |[£1)), permettant une lecture directe de cet état.

Ces propriétés permettent de réaliser simplement, sur un spin individuel, une expérience de spectroscopie
par résonance magnétique détectée optiquement (ODMR). Pour ce faire, le centre NV est éclairé par un laser a
532nm. Il est donc préparé dans I’état « brillant » |0) et émet beaucoup de photons. On vient alors appliquer
un champ magnétique micro-onde autour de la fréquence de la transition entre les états |0) et |£1). Lorsque la
fréquence de la micro-onde atteint la résonance, vers 2.87 GHz, le centre NV bascule dans 'état |+1) via une
transition dipolaire magnétique, conduisant & une chute du niveau de photoluminescence. Dés que la fréquence
de la micro-onde s’éloigne de la transition, le laser pompe de nouveau le centre NV dans ’état |0) et la photolu-
minescence réaugmente. On obtient ainsi des spectres tels que celui présenté en figure 2.3(c), avec un contraste
typique d’une vingtaine de pourcents et une largeur de raie de quelques MHz en continu“. C’est en exploitant
cette possibilité de repérer précisément la fréquence de la transition entre les niveaux |0) et |[£1) que nous allons
pouvoir utiliser le NV comme magnétomeétre ultra-résolu. Nous allons pour cela commencer par décrire 'effet

d’un champ magnétique sur le centre NV.

2.1.3 Application a la magnétométrie DC

En présence d’un champ magnétique, la dégénérescence entre les états |[+1) et |—1) est levée par effet Zeeman.
Ceci se traduit par un dédoublement de la raie de résonance magnétique du centre NV, comme dans l’exemple
décrit en figure 2.4(c). En négligeant I'interaction avec les spins nucléaires voisins, la position des deux raies de

résonance en présence d’un champ B est donnée par le Hamiltonien du spin dans I’état fondamental [14]
H =hDS% + hE (S% — S3) + gupB - S, (2.1)

ou S est 'opérateur de spin adimensionné, h est la constante de Planck et pp est le magnéton de Bohr. La base
(X,Y,Z) est rattachée au centre NV, la direction Z étant celle de 'axe uyy . La constante g = 2,0030(3) est le
facteur de Landé [130], D = 2,87 GHz correspond au paramétre de séparation en champ nul entre les états |0)
et |[£1) et E est un parameétre décrivant action d’une contrainte mécanique transverse sur le centre NV 3. Le
parameétre E dépend beaucoup du matériau et peut varier de quelques centaines de kHz, pour des centre NV

dans des diamants massifs, jusqu’a quelques MHz, pour des centres NV contenus dans des nano-diamants.

4. Contraste et largeur de raie ODMR dépendent fortement du bruit magnétique et donc de la pureté du diamant, mais également
des intensités du laser et de la micro-onde utilisés. Dans cette thése, toutes les expériences présentées seront réalisées sous excitation
continue et nous n’aborderons pas la discussion sur les largeurs de raie et leur contraste. Plus de détails pourront étre trouvés dans
la référence [129].

5. E dépend également du champ électrique transverse. Cette variation, de 17+3 Hz-cm/V [131], restera en général suffisamment
faible pour que ’on n’ait pas a se soucier de cette influence dans nos expériences. Il est toutefois possible d’utiliser cette dépendance
en champ électrique pour utiliser le centre NV un capteur de champ électrique, de la méme fagon que nous l'utilisons comme
magnétomeétre [132].
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2.1 Centre NV du diamant

FiGUurE 2.4 : Utilisation du NV comme magné-

tomeétre de taille atomique. (a) Structure schéma-

I
: tique du centre NV. L’axe de quantification est maté-
|

|
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0.9 mT i
W

1.3 mT !

rialisé par uyv. La fleche bleue représente le champ
magnétique B, tandis que la fleche rouge correspond a
la projection Byy = B - uny du champ sur 'axe du
défaut. (b) La présence d’'un champ magnétique ex-

terne conduit par effet Zeeman & séparer les niveaux

Photoluminescence (u.a)

(b) /_|+1> : |[+1) et |-1). (c) Spectres ODMR pour un centre NV
_< 201158, W unique pour différentes valeurs du champ magnétique
D T 1<B,, Bnv. On peut directement et quantitativement obser-

- 9,84 2.58 2,99 ver le clivage Zeeman entre |[+1) et [—1) sur la position
|0_> ------ \0_> fréquence micro-onde (GHz) des raies de résonance magnétique.

La diagonalisation de la matrice associée a H dans la base (X,Y,Z) permet de déterminer trois énergies
propres. Ces énergies propres sont associées aux trois états propres du spin du centre NV plongé dans un champ
magnétique, que 1’on peut considérer étre les états |0) et |[£1) pour plus de clarté. Sil’on appelle e, €1 et e_; les
énergies propres associées, les fréquences fi et fo des deux transitions ODMR sont donc directement données
par la différence entre ces énergies, a savoir f; = (e; —eg) /h et f_1 = (e—1 — eg) /h. Dans notre expérience,
cependant, les transitions de |0) — |+1) et |0) — |—1) sont excitées par une polarisation linéaire du champ
micro-onde. Nous n’avons donc aucun moyen de discerner fi; et f_;. On considére donc simplement les deux
fréquences fi = max (fi,f—1) et f— = min (f1,f-1).

Le déplacement Zeeman, que nous définirons comme A fyy = fi— D, est dans le cas général fonction a la fois
de la composante paralléle du champ Byy = |B - unvy| et de la composante orthogonale Byy, | = ||B x unv||.
Cependant, dans la limite des faibles champs orthogonaux gpupByv,1 < hD, gupBny [133], la position des

raies sera seulement déterminée par la projection du champ sur ’axe du centre NV par

Afny = \/EZ + (W;V?V ' BNV)2

ot on a introduit yyyv = gup/h = 27 - 28,035(5) GHz/T, le rapport gyromagnétique du centre NV.

A partir de cette résolution, on peut distinguer trois régimes. Tout d’abord, lorsque By est nul, la position
des deux résonances est donnée par f_- =D — E et f. = D 4 E. L’acquisition d’'un spectre ODMR en champ
nul permet donc de mesurer précisément les parameétres D et E [cf. figure 2.5]. Ces deux paramétres peuvent en
effet varier d’un centre NV a lautre. La détermination précise de D et E en champ nul est donc un préalable a
toute expérience de magnétométrie quantitative.

Dans le cas ot Byy est non-nul, il apparait dans expression (2.2) que la contrainte est en compétition avec
le champ magnétique pour déplacer la position des résonances. Si Byy < 2nE/ynv, le déplacement Zeeman
varie quadratiquement avec Byy, Afyy ~ E+ (B NV)2 (712\1\/ / 87T2E) et la sensibilité en champ magnétique est

mauvaise.
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CHAPITRE 2 : Imagerie d’une paroi de domaine avec un microscope a centre NV

(a)

i i (b) Ficure 2.5 : Spectre ODMR en champ nul.
i i [Y> (a) Spectre ODMR en champ nul typique pour un
i 9 Ei 2EI """ centre NV unique dans un nano-diamant. C’est la
e—>1 e m— |X>

contrainte (paramétre E) qui éclate les deux raies du

spectre, comme indiqué sur le schéma de niveaux (b).

On peut simplement remonter aux paramétres E et

' f"' D du Hamiltonien de I’équation (2.1) en ajustant le
r 1D
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fréquence micro-onde (GHz)

Photoluminescence (u.a.)

|0> spectre I’ODMR en champ nul par une somme de deux

gaussiennes, centrées en f_- =D — FEet f =D+ E.

Afin de disposer d’'un magnétomeétre sensible, il est nécessaire de se placer dans un régime ou le déplacement
Zeeman A fyy varie linéairement avec By . Ceci se produit si Byy > 27 E/ynv, soit Byy > 0,1 mT dans les
nano-diamants que nous utiliserons dans cette thése. Au-dessus de parois de domaines, le champ magnétique est
en conséquence suffisamment fort pour se trouver dans le régime linéaire. D’autre part, il est toujours possible
de se placer en régime linéaire en appliquant un champ magnétique externe dans ’axe du centre NV. Dans tous
les cas, et afin d’éviter une erreur superflue, nous présenterons I’ensemble des données de ce manuscrit en termes

de déplacement Zeeman A fyy, puisque c’est la grandeur & laquelle nous avons acces.

Dans le régime ot A fy varie linéairement avec By la sensibilité du magnétométre devient liée a la largeur
A f, des raies ODMR. La détection étant limitée au bruit de grenaille di a la statistique Poissonienne d’arrivée
des photons sur les détecteurs, nous pouvons écrire la sensibilité 1 correspondant au plus petit champ détectable

0B pendant un temps At comme [129]

1 Af,

=0BVAt~ ——
7 v CVR

ou C désigne le contraste sans dimension de la raie de résonance, et R correspond au taux de collection de
photons [14]. Pour des valeurs typiques sous excitation continue du centre NV de Af, = 5MHz, C = 20%
et R = 100 coups/ms (ie. 105 photons collectés par seconde), on obtient un ordre de grandeur pour 7 de ~
10uT/ VHz. Cette sensibilité peut étre considérablement augmentée dans certains cas en passant a des schémas
d’excitation micro-onde impulsionnelle pour diminuer la largeur des raies [14,129]. Dans nos expériences, nous
utilisons toutefois dans la grande majorité des cas des nano-diamants, ou I’environnement de bruit magnétique
intrinséque du centre NV dégrade naturellement la largeur de raie, ce qui rend impossible un gain en sensibilité
au dela des 10 uT/v/Hz que nous venons d’introduire.

Dans la pratique, nous déterminons la position des raies de résonance en diagonalisant numériquement la
matrice associée au Hamiltonien H de I’équation (2.1), plutot que d’effectuer une résolution analytique de celui-
ci. On obtient de la sorte trés rapidement et de maniére quasi exacte la position de ces raies. Toutefois, la
formule de I’équation (2.2), qui reste valide dans la plupart des expériences, permet généralement de se faire

une bonne idée de la valeur du champ magnétique.
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2.2 Microscope & balayage de centre NV

Un des autres aspects qui transparait dans ’équation (2.2) est que 'on n’a accés qu’a la valeur absolue
du champ magnétique |Byy|. En effet on ne s’intéresse dans notre cas qu’a écart Afy entre les raies, et
pas & proprement parler & la position des états |[+1) et |[—1). Cela provient du fait que nous ne puissions pas,
dans notre expérience, faire la distinction entre les deux transitions |0) — |+1) et |0) — |—1). On ne peut
donc pas connaitre le sens du champ magnétique. Dans un cas ou la connaissance de cette information serait
nécessaire, une solution simple consiste & appliquer un champ externe de direction connue, qui s’additionnera
ou se soustraira au champ a mesurer [134].

Afin de résumer les propriétés que nous avons développées dans cette partie, on peut dire que le centre NV

est intrinséquement un magnétométre de taille atomique, quantitatif et sensible a 10 uT/v/Hz.

2.2 Microscope a balayage de centre NV

Une des solutions pour transformer le magnétométre de taille atomique qu’est le centre NV en systéme
d’imagerie est de suivre Iidée initiale introduite en 2005 par Chernobrod et collégues [135,136], idée qui consiste
a attacher un spin unique au bout d’une pointe de microscope a force atomique (AFM). Ce principe a été réalisé
expérimentalement avec le centre NV pour la premiére fois en 2008 par Balasubramanian et collaborateurs [137].
On dispose ainsi d’une sonde que 1’on peut déplacer librement au-dessus d’un échantillon, ce qui permet point
aprés point de lire la valeur du champ magnétique, et finalement de reconstruire des images.

(a) (b)

objectif de microscope pour

excitation/collection
e

) - antenne micro—onde

T =

< Byy

Photoluminescence (u.a)

2.84 2.88 2.92

échantillon fréquence micro-onde (GHz)

magnétique

FIGURE 2.6 : Microscope a balayage de centre NV. (a) Schéma de 'instrument. Un centre NV unique dans un
nano-cristal de diamant accroché au bout d’un pointe de microscope a force atomique (AFM) est excité optiquement par
un laser a 532nm. En le manipulant avec des micro-ondes et en collectant sa fluorescence par le méme objectif, on peut
mesurer un spectre de résonance magnétique du spin du centre NV. (b) Exemple de spectre de résonance magnétique
permettant de mesurer le champ magnétique. Pour construire une image, on acquiert un spectre en chaque point de

I’échantillon.
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CHAPITRE 2 : Imagerie d’une paroi de domaine avec un microscope a centre NV

Un tel microscope a balayage de centre NV a été développé dans notre laboratoire par L. Rondin et J.-P.
Tétienne [138]. Son principe est représenté en figure 2.6. Un centre NV unique dans un nano-cristal de diamant
est accroché au bout d’un pointe d’AFM. Sa manipulation, par optique et par des micro-ondes, permet de
mesurer le déplacement Zeeman du spin du centre NV et donc le champ magnétique. On peut ainsi, en déplagant
I’échantillon sous la pointe, reconstruire des cartographies du champ magnétique au-dessus de 1’échantillon.

Nous allons succinctement décrire l'instrument, sur lequel beaucoup plus de détails pourront étre trouvés
dans les manuscrits de thése de Loic Rondin et de Jean-Philippe Tétienne [112,139]. Nous commencerons
par décrire le dispositif expérimental (§2.2.1) qui consiste en une partie optique, couplée & un AFM. Ensuite,
nous nous intéresserons plus particuliérement a la fonctionnalisation du microscope, c’est-a-dire, & ’accrochage
d’un nano-diamant contenant un centre NV au bout de la pointe d’AFM (§2.2.2). Enfin, nous décrirons la
caractérisation de la sonde fonctionnalisée (§2.2.3) et terminerons cette présentation de 'instrument par une

discussion sur sa résolution spatiale (§2.2.4).

2.2.1 Dispositif expérimental

Montage optique La premiére partie du dispositif est constituée par 'optique de détection du centre NV.
Afin d’enregistrer des spectres de résonance magnétique, et ainsi de remonter & la valeur du champ magnétique,
il faut exciter le centre NV par laser, et collecter sa photoluminescence.

Le montage est un microscope optique confocal placé au-dessus d’'un AFM fonctionnalisé avec un centre NV.
11 est schématisé en figure 2.7(a). Le centre NV est excité par un laser vert de longueur d’onde 532 nm via un
objectif de microscope (Olympus MPLFLN x100) d’ouverture numérique 0,9 et présentant une grande distance
de travail (1 mm), de sorte que 1’on dispose d’un espace suffisant pour loger la pointe d’AFM entre I'objectif et

I’échantillon.

FIGURE 2.7 : Montage optique. (a) Schéma du trou

montage utilisé pour 'excitation du centre NV et filtre NV' confocal séparatrice

la collection de sa photoluminescence. Un laser / |:| _1_ ' ' I APD

de longueur d’onde 532nm polarisé linéairement T

Interférométre de HBT

et contrdlé en puissance est focalisé au niveau du

miroir
centre NV par un objectif ouvert & 0,9. La pho- dichroique
toluminescence rouge émise par le centre NV est corrélation
laser

collectée par le méme objectif, séparée par un mi-

roir dichroique et épurée dans un trou confocal

APD |

de 50 um. Les photons collectés sont également
filtrés spectralement puis envoyés sur une sépara-
trice et focalisés sur deux photodiodes & avalanche

(APD) utilisées comme compteurs de photons. Ce

47 centre NV
montage constitue un interférométre de Hanbury- (diamant)

Brown et Twiss, et nous permet de carctériser le

centre NV aprés accrochage [cf. §2.2.3].
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2.2 Microscope & balayage de centre NV

La photoluminescence rouge du centre NV est collectée par le méme objectif de microscope, puis séparée
de l'excitation par un miroir dichroique. Afin conserver uniquement la photoluminescence en provenance du
centre NV, la lumiére collectée est ensuite filtrée dans un systéme confocal avec un trou de 50 um de diamétre.
Aprés ce filtrage spatial, on effectue un second filtrage spectral sur une bande de 200 nm, correspondant a la
gamme d’émission du centre NV. Enfin, les photons émis par le centre NV sont focalisés sur deux photodiodes a
avalanche (APD), utilisées comme compteurs de photons. Cette configuration de détecteurs permet de réaliser
des mesures de corrélation temporelle du signal collecté pour s’assurer qu’un seul centre NV est présent au bout

de la pointe I’AFM |[cf. §2.2.3].

Microscope a force atomique La seconde partie de l'instrument est PAFM, schématisé en figure 2.8(a).
Celui que nous utilisons pour notre expérience est un prototype développé par la compagnie Attocube Systems
(Munich, Allemagne). Il consiste en deux tours indépendantes, 'une pour la pointe et 'autre pour ’échantillon,
chacune composée d’un positionneur 3-axes micrométrique de course 3 X 3 X 2,5mm, et d’un scanner 3-axes
piézoélectrique, permettant de balayer une aire de 30 x 30 um? avec une extension verticale de 4,3 ym. Dans
nos expériences, la pointe est maintenue fixe tandis que ’échantillon est déplacé sous celle-ci pour réaliser des

images.

scanner [—SS~
[ —
(Z) 7 7
scanners |[®
(z,y) —
N .
Lo
positionneurs pointe échantillon
(2,9,2)

FIGURE 2.8 : Microscope a force atomique (AFM). (a) Schéma de la configuration de PAFM. La pointe et ’échan-
tillon sont montés sur deux tours distinctes. Celles-ci sont consituées par des positionneurs micrométriques pour le
déplacement grossier dans les trois directions, positionneurs sur lesquels sont montés des scanners piézoélectriques 3
axes, permettant de balayer une aire de 30 x 30 um? avec une résolution nanométrique. Les pointes utilisées sont des
pointes de type Akiyama en silicium, qui permettent de travailler en mode tapping tout en bénéficiant d’une détection
entiérement électronique du signal I’AFM, via un diapason. (b) et (c¢) Images en microscopie électronique de la pointe
Akiyama (source : site du fournisseur NANOSENSOR) (d) Schéma de principe d’une pointe Akiyama. L’oscillation
horizontale du diapason est transformée, grace a une pointe flexible, en oscillation verticale. (images adaptées de la thése

de L. Rondin [112])
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CHAPITRE 2 : Imagerie d’une paroi de domaine avec un microscope a centre NV

L’élément central d’'un AFM est la pointe utilisée pour mesurer la topographie. Dans notre expérience, les
pointes sont de type Akiyama [140], en silicium dopé, produites par la compagnie NANOSENSOR (Suisse). Ces
pointes sont décrites en figure 2.8(b), (c) et (d). Elles consistent en un diapason de quartz, aux deux extrémités
duquel est soudée une feuille de silicium flexible, terminée par la pointe [figure 2.8(b)]. Le diapason est excité
par un transducteur piézoélectrique, de sorte que les deux bras oscillent en opposition de phase. L’oscillation
horizontale du diapason est convertie par la feuille de silicium en mouvement vertical de la pointe [figure 2.8(d)].
I’avantage d’utiliser des pointes Akiyama réside dans le fait que le signal d’oscillation de la pointe d’AFM
est détecté électriquement, via le diapason en quartz, tout en permettant une opération en mode de contact
intermittent (tapping en anglais). On s’affranchit ainsi d’une détection optique qui pourrait parasiter les mesures
de photoluminescence du centre NV, en conservant la précision du tapping. Les pointes que nous utilisons sont
également obliques pour ne pas masquer l'excitation optique, et ont un rayon de courbure & l'extrémité de
l'ordre de 80 nm [figure 2.8(c)].

Dans nos expériences, la rétroaction permettant de suivre la topographie d’une surface est effectuée sur
I'amplitude du signal d’oscillation du diapason. Nous avons mesuré dans une étude précédente l’amplitude
typique d’oscillation (verticale) des pointes comme étant de l'ordre de quelques nanométres [141], ce qui en
général ne sera pas un facteur limitant pour la magnétométrie. On pourra donc considérer que la distance entre

la pointe et I’échantillon est une constante.

(b) Taille (nm) (c) PL (kcoups/s)
-20 0 20 40 10 20 30 40 50 60

objectif de
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porte-
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tour de la
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FIGURE 2.9 : AFM couplé a un microscope optique. (a) Photographie du dispositif expérimental (au niveau
de PAFM, vue de coté). L’instrument combine une AFM et un microscope optique. Il est donc possible de mesurer
simultanément la topographie d’un échantillon et sa fluorescence. (b) Image typique de la topographie, mesurée par
AFM, d’une lame de quartz sur laquelle on a déposé des nano-cristaux de diamant contenant des centres NV. (c) Image
optique du méme échantillon, acquise simultanément & (b). L’optique étant alignée avec la mesure d’AFM, on peut
colocaliser les deux images. Les centres NV, en rouge sur 'image (c) correspondent aux cercles blancs sur 'image (b).

Image adaptée du travail de thése de L. Rondin [112].
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2.2 Microscope & balayage de centre NV

Nous disposons finalement d’un systéme AFM, combiné & un microscope de fluorescence. On peut ainsi
réaliser des acquisitions simultanées de luminescence et de topographie d’un échantillon, tel que présenté en
figure 2.9(b) et (c). Ces acquisitions simultanées, sur un échantillon de nano-diamants fluorescents déposés sur
une lame de quartz, permettent de vérifier 'alignement entre optique et AFM, par colocalisation. On peut
notamment repérer les nano-diamants contenant des centres NV, entourés par des cercles blancs sur I'image
AFM.

Afin de transformer cet instrument en un microscope a balayage de NV, il est nécessaire de fonctionnaliser
la pointe de 'AFM avec un centre NV. Cette étape cruciale de ’expérience est décrite dans le paragraphe qui

suit.

2.2.2 Fonctionnalisation du microscope

La procédure de fonctionnalisation de la pointe par un nano-cristal de diamant contenant un unique centre
NV est décrite en figure 2.10. L’obtention de nano-diamants contenant en moyenne un centre NV est le fruit
de plusieurs années de développements qui sont détaillés dans le manuscrit de thése de Loic Rondin [112]. Des
poudres commerciales de diamant, fortement dopées en azote sont irradiées avec des électrons pour créer des
lacunes. Un recuit & 800°C permet d’optimiser la conversion des impuretés d’azote en centres NV. La poudre est
ensuite nettoyée a l'acide et oxydée a I'air pour éliminer le graphite de la surface des cristaux, et ainsi permettre
au centre NV de se trouver dans 1'état de charge NV~ [142]. On obtient de la sorte des nano-diamants contenant
en moyenne un centre NV, relativement monodispersés. Pour les expériences présentées dans ce manuscrit, nous

avons utilisé des nano-cristaux d’une cinquantaine de nanométres.
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FicUurE 2.10 : Procédure d’accrochage. (a) Image optique de photoluminescence de nano-diamants sur une lame de
quartz. Le cercle noir indique le centre NV a accrocher (barre d’échelle : 500 nm). (b) et (¢) Schémas décrivant la procédure
d’accrochage. La pointe d’AFM est au-dessus du diamant a accrocher. Elle est balayée en contact de ’échantillon jusqu’a
ce que le nano-diamant s’accroche spontanément. (d) Méme image qu’en (a) aprés accrochage. Le centre NV choisi a bien
disparu (cercle blanc). (e) Image de photoluminescence centrée sur I'extrémité de la pointe d’AFM. La tache brillante

au bout de la pointe correspond au centre NV (barre d’échelle : 2 pm).
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CHAPITRE 2 : Imagerie d’une paroi de domaine avec un microscope a centre NV

Lorsque l'on souhaite fonctionnaliser une pointe avec un centre NV, nous commencgons par disperser les
particules de diamant en solution sur une lame de quartz, a la tournette. L’échantillon est ensuite placé dans
notre microscope. Une image optique de fluorescence [figure 2.10(a)] permet de trouver un centre NV disposant
de propriétés satisfaisantes (en particulier en termes de taux d’émission). Une fois un centre NV choisi, la pointe
d’AFM est alignée dans le volume focal de 'objectif de microscope, au-dessus du diamant & accrocher. Elle
est ensuite balayée en contact de ’échantillon, et le nano-diamant finit par s’accrocher spontanément. Pour
faciliter 'accrochage, on peut tremper au préalable la pointe dans un polymeére cationique (poly-L-lysin), ce qui
permet de tirer parti du fait que la surface des nano-diamants est chargée négativement [143,144|. L’utilisation
de la poly-L-lysin apporte une grande amélioration pour accrocher de petits diamants (& ~ 5 — 10nm), tandis
que pour les diamants plus gros (& ~ 50nm) avec lesquels laccrochage est plus efficace, apport du polymeére

semble moins significatif.

Une fois que le diamant est accroché, on peut rétracter la pointe fonctionnalisée et vérifier par une seconde
image optique de I’échantillon que le centre choisi a bien disparu [figure 2.10(d)]. Enfin, une image de fluorescence
de la pointe d’AFM permet de s’assurer de la présence du diamant, qui apparait comme un point brillant &
son extrémité [figure 2.10(e)]. La pointe étant fonctionnalisée, il ne reste plus qu’a caractériser le centre NV

accroché.

2.2.3 Caractérisation de la sonde de champ magnétique

Une fois le diamant attaché a la pointe, il convient de s’assurer de ses bonnes propriétés pour la magnéto-
métrie. La premiére étape consiste & vérifier que I'on a bien accroché un centre NV unique. Ceci est réalisé via
une expérience de corrélation de photon a I’aide d’'un montage de Hanbury, Brown et Twiss (HBT). Ensuite,
on mesure les parameétres associés a la résonance magnétique du centre NV a savoir D et E par 'acquisition
d’un spectre d’ODMR en champ nul. Enfin, nous mesurons l'orientation du centre NV dans le référentiel du

laboratoire.

Unicité du centre NV  Afin de vérifier que 'on a bien accroché un centre unique, on réalise une expérience
de Hanbury-Brown et Twiss (voir par exemple la référence [145]). Le principe est de mesurer les corrélations
d’intensité sur les deux détecteurs, dans le montage décrit en figure 2.11(a). Le centre NV est en effet un émetteur
de photons uniques, c’est-a-dire qu’il ne peut émettre les photons qu’un par un. Si un centre NV unique est
dans le volume focal, quand le photon émis par ce centre NV entre dans le montage de détection, il est redirigé
par la séparatrice sur I'une ou 'autre des APD, mais il ne peut pas frapper les deux détecteurs a la fois. La
corrélation g(2)(7) de l'intensité mesurée par les deux APD doit donc étre nulle, pour un délai 7 = 0. Si deux
centres NV sont dans le volume focal, en revanche, ils peuvent émettre simultanément deux photons, qui iront
se répartir sur les deux détecteurs. La corrélation au délai 7 = 0 des intensités sur les deux APD sera donc non

nulle, et vaudra g(®(0) = 1/2.
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FiGURE 2.11 : Expérience d’Hanbury, Brown et Twiss (HBT) avec des photons uniques. (a) Image de la
figure 2.10(e), de la photoluminescence au niveau de I'extrémité de la pointe aprés accrochage. (b) Schéma simplifié de la
détection. Les photons uniques, schématisés en rouge, sont défléchis par la séparatrice sur I’'une ou 'autre des APD. La
corrélation du signal électrique des deux détecteurs permet de vérifier que I’on observe un émetteur de photons uniques.
(c) Expérience typique de corrélations de photons, sur le signal en provenance de l’extrémité de la pointe. La valeur

g(z)(O) < 1/2 assure que l'on a bien un centre NV individuel (la ligne rouge est un guide pour Uceil).

De ce fait on dispose d’un moyen simple pour s’assurer que ’on observe un centre NV unique. Il suffit de
vérifier, comme en figure 2.11(b), que la corrélation normalisée g(?) (1) entre les signaux électroniques provenant

des deux APD disparait au retard nul, ie. ¢‘®(0) < 0,5.

ODMR et mesure de 'orientation Aprés s’étre assuré que ’on a fonctionnalisé la pointe avec un centre NV
unique, il convient de caractériser les quatre paramétres liés au spin électronique du NV, & savoir le paramétre
de séparation en champ nul D, le paramétre de contrainte F, ainsi que le couple d’angles sphériques (6,¢) qui
détermine 'orientation du centre NV dans le repére (z,y,z) lié au laboratoire et défini par les axes de translation

de ’AFM.

=
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FIGURE 2.12 : Mesure des paramétres D et E. L’ajustement

<
©

d’un spectre ODMR en champ nul par deux gaussiennes permet de
repérer avec précision la position des fréquences fi et f_. Les pa-
rameétres D et E du spin électronique du centre NV s’en déduisent
par D = (f+ + f-)/2 et E = (f+ — f—) /2. La précision de cette

mesure est généralement de 'ordre de 0,2 MHz.
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CHAPITRE 2 : Imagerie d’une paroi de domaine avec un microscope a centre NV

Comme indiqué au §2.1.3, les paramétres D et E sont mesurés en enregistrant un spectre ’ODMR en champ
nul. L’excitation de la transition entre les niveaux |0) et |+1) est effectuée grace a une antenne (généralement
lithographiée, en or) directement a méme de I’échantillon [cf. figure 2.6]. La polarisation linéaire du champ
micro-onde ainsi obtenu permet d’exciter indifféremment les transitions oy de |0) — |+1) et de |0) — |—1),

avec une efficacité qui dépend de l'orientation du centre NV par rapport a 'antenne.

Le spectre ’ODMR enregistré en champ nul est ajusté par deux gaussiennes centrées sur les fréquences f_
et fi [figure 2.12]. D = (f4 + f—) /2 correspond & la fréquence centrale, tandis que 2F = (f; — f_) représente
I’écart entre les deux raies. Ces deux grandeurs sont de la sorte mesurées avec une incertitude typique de 0,2 MHz
dans nos expériences, liée a la précision de I'ajustement. Une fois D et E connus, il est possible de mesurer

Porientation du centre NV. La procédure suivie pour cette mesure est décrite en figure 2.13.

pointe :".IN\
(a) \ |darm <)
centre %
NV o
(6, 9) =
0 90 180
5 ()
N 2.92
jas}
<
v 2.90
=
[} ‘\«
= 2.88 1 %
g )
m T T
2.84 2.88 2.92 0 90
fréquence micro-onde (GHz) O ()

FIGURE 2.13 : Mesure d’orientation du centre N'V. (a) Définition des notations. L’orientation du centre NV (attaché
au bout de la pointe d’AFM) est donnée par les angles sphériques 6 (par rapport a la verticale z) et ¢ (par rapport a
laxe x). On définira avec les mémes conventions la direction du champ magnétique au niveau du centre NV par le couple
(6B,98). (b) Spectre typique ’ODMR (c¢) Position de la fréquence de résonance f1 (entourée dans le spectre de la figure
(b)) en faisant tourner le champ externe de norme constante B = 2mT dans le plan 0 = 90° entre ¢ = 0° et ¢ = 90°.
(d) Aprés s’étre placé en ¢p tel que f1 (¢B) soit maximale dans [0°,90°] on fait tourner le champ magnétique de norme
constante entre g = 90° et §p = 0°. Les deux courbes de (c) et (d) sont ensuite ajustées simultanément, permettant
de déterminer 6 et ¢ avec une incertitude de £2° (cette erreur est surtout liée a l'incertitude sur l’alignement entre la

bobine 3-axes que nous utilisons pour générer le champ et les axes &, § et 2 définis par les actuateurs de TAFM).
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2.2 Microscope & balayage de centre NV

On applique pour cela un champ magnétique externe B, de norme fixe (généralement |B| = 2 mT), mais
d’orientation variable, définie par les angles (65,¢p5). Ce champ est généré au moyen de trois bobines respecti-
vement alignées sur les axes , § et 2 de AFM. La position des fréquences f et f_ est alors déplacée par effet
Zeeman, en fonction de la projection du champ Byy = B - uyy sur 'axe du centre NV, défini par 6 et ¢. On
commence par changer 'orientation du champ sur un quart de cercle, dans le plan horizontal de ’expérience
(Z,9), en faisant varier ¢ par pas de 5°, avec §p = 90°. En suivant la position de I'une des raies, par exemple
f+, en fonction de lorientation de B, on enregistre alors une courbe telle que présentée en figure 2.13(c). Avec
cette mesure, on repére la projection approximative de ’angle ¢ du centre NV. On peut alors se placer en ¢p
tel que fi soit maximale, puis faire varier 5, depuis le plan g = 90°, jusqu’a O = 0°. On obtient alors
une seconde courbe, comme celle de la figure 2.13(d). L’ajustement simultané de ces deux courbes permet
trés simplement de déterminer trés précisément un unique couple (6,¢) € [0,71'[2 dans le référentiel des bobines.
Comme lalignement de celles-ci avec les axes de ’AFM n’est jamais parfait, on mesure finalement 0 et ¢ avec

une précision de +2°.

En résumé, nous disposons d’un magnétomeétre a balayage de centre NV, constitué par un microscope optique
couplé & un AFM, dont la pointe est fonctionnalisée avec un centre NV unique. Nous pouvons déterminer les
propriétés liées au spin électronique de ce centre NV ainsi que son orientation. Ce systéme permet d’imager le
champ magnétique au-dessus d’un échantillon, en mesurant en chaque point le déplacement Zeeman du centre

NV. La question naturelle qui se pose, comme pour tout dispositif d’imagerie, est celle de la résolution spatiale.

2.2.4 Reésolution spatiale de I'instrument

Intrinséequement, la mesure de champ magnétique par le centre NV du diamant est limitée spatialement
par Pextension de sa fonction d’onde de spin électronique. Celle-ci est dans les faits extrémement localisée,
sur quelques sites atomiques seulement [146]. La résolution spatiale ultime du magnétométre est donc
atomique [14].

Ceci étant dit, on peut ensuite distinguer deux critéres pour la résolution spatiale, suivant que 1’on s’intéresse
aux détails que I’on peut résoudre dans les cartographies du champ magnétique, ou au « pouvoir séparateur » de
Iinstrument, c’est-a-dire & sa capacité a discerner deux sources de champ magnétique distinctes dans 1’échan-

tillon.

Résolution spatiale - champ magnétique La résolution spatiale du magnétométre, en termes de détails
observables dans les cartographies de champ magnétique, n’est pas limitée par la taille du centre NV, mais par
I'imprécision sur le positionnement de la pointe ’AFM. Celui-ci est de ’ordre du nanométre ou inférieur. La

résolution spatiale en champ magnétique est donc du ’ordre du nanométre.

Reésolution spatiale - aimantation Considérons maintenant le niveau de détail auquel on peut accéder
dans les structures d’aimantation (ou de courant) dont le champ émane. Dans ce cas la résolution est limitée

par la hauteur de vol, la distance séparant le centre NV de la couche magnétique a étudier.
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centre NV B

d

FIGURE 2.14 : Hauteur de vol et résolution spatiale. Schéma illustrant le positionnement imparfait du centre NV
par rapport a l'extrémité de la pointe d’AFM. La hauteur de vol d est en conséquence plus grande que la taille du cristal
de diamant. Les lignes rouges schématisent le champ magnétique produit par deux dipoles séparés par ~ d. Lorsque le
centre NV est trop éloigné de la surface, le champ des deux dipdles ne fait plus qu’un, et on ne peut plus les discerner.

Ceci définit la résolution spatiale du microscope comme étant la hauteur de vol d.

En effet, si I'on se représente les sources de champ magnétique comme de petits dipoles, & grande distance,
la figure de champ créée par ceux-ci s’étale linéairement avec la hauteur de vol. On retrouve ainsi une sorte
d’équivalent du critére de Rayleigh en optique, en ce sens que, pour séparer les contributions de deux textures
d’aimantation dans l'image de champ magnétique, il faudra que ces textures soient séparées d’au moins la
hauteur de vol.

Cet aspect sera rediscuté au chapitre 3, ot nous introduirons une méthode simple permettant de mesurer cette
hauteur de vol, et donc la résolution de 'instrument, avec une précision nanométrique. Pour notre microscope,
la hauteur du centre NV est toujours de 'ordre de 50 — 100 nm, quelle que soit la taille des nano-diamants
utilisés. Cette imprécision dans le positionnement du centre NV, dont on souhaiterait qu’il réside a ’extrémité
de la pointe d’AFM, provient de ’étape d’accrochage, comme illustré en figure 2.14. Il est possible que, pour
de petits cristaux de diamant (& < 10nm), 'utilisation de poly-L-lysin conduise a un déplacement du cristal
le long de la pointe par capillarité. Il en résulte que la résolution spatiale en aimantantion de notre
instrument est de ’ordre de 50 — 100 nm.

Afin d’améliorer cette résolution, deux pistes peuvent étre poursuivies. La premiére consisterait a travailler
sur I’étape d’accrochage, en essayant d’autres approches (notamment 'utilisation d’un polymeére différent), ou
en changeant la forme de la pointe & son extrémité. La seconde option est d’utiliser des pointes massives en
diamant, dans lesquelles le centre NV est directement implanté a proximité de la surface [147]. De telles pointes

ont notamment été développées par le groupe de P. Maletinsky & l'université de Bale.
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2.8 Imagerie d’une paroi de domaine par microscopie NV

CARACTERISTIQUE VALEUR

taille des images (max.) 30 pm x 30 pm

iso-B : ~ 100ms/px (cf. §2.3)

temps d’acquisition (par pixel)
cartographie compléte : ~ 500 ms/px (cf. §2.3)

sensibilité (typ.) 10uT/vVHz
résolution (B) ~ Inm
résolution (M) hauteur de vol (~ 80nm)

température : 300 K (fonctionne en principe & température cryogénique)
conditions de fonctionnement

environnement : air & pression atmospérique

TABLE 2.1: Récapitulatif des caractéristiques de I'instrument

En conclusion, nous disposons d’'un nouvel instrument d’imagerie utilisant un spin unique comme
magnétomeétre, ce qui a pour conséquence notable de ne pas perturber en principe I’échantillon. Nous avons
résumé les principales caractéristiques de notre magnétométre, le microscope a balayage de centre NV, dans le
tableau 2.1. On soulignera en particulier que le fait de pouvoir travailler & température ambiante et & pression
atmosphérique permet de n’avoir pour ainsi dire aucun pré-requis spécial sur les échantillons mesurés. La
question est maintenant de savoir si ces caractéristiques sont suffisantes pour observer des parois de domaines

dans les couches ferromagnétiques ultra-minces, ce que nous allons discuter dans la partie qui suit.

2.3 Imagerie d’une paroi de domaine par microscopie NV

Comme nous l'avons mentionné plus tot, la microscopie & balayage de NV consiste a déplacer un centre
NV unique dans le champ magnétique de fuite d’un échantillon. La mesure en chaque point d’un spectre
d’ODMR permet de mesurer le déplacement Zeeman du centre NV. On reconstruit ainsi des cartographies, du
déplacement Zeeman, qui est essentiellement proportionnel au champ magnétique projeté sur 'axe du centre
NV. Selon le temps de mesure et de I'information recherchée, plusieurs modes d’imagerie peuvent étre utilisés.
Dans cette partie, nous commencerons par présenter un échantillon typique que nous avons étudié dans ce
manuscrit, & savoir une paroi de domaine contenue dans une piste ultra-mince de Ta|CoFeB|MgO (§2.3.1). Nous
introduirons ensuite les deux modes d’imagerie utilisés pendant cette thése : tout d’abord une mesure compléte

du déplacement Zeeman (§2.3.2), et ensuite, une mesure plus rapide de lignes iso-champ (§2.3.3).

2.3.1 Echantillon

L’échantillon que nous allons étudier dans la fin de ce chapitre nous a été fourni par le groupe NOMADE de
I'IEF (Université Paris-Saclay et CNRS). Il a été fabriqué a partir d'un wafer de Ta(5)|CosoFeq0Bao(1)|MgO(2)

(épaisseurs en nanométres), protégé de ’oxydation par une couche supplémentaire de Ta(5). Les quatre couches
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ont été déposées par pulvérisation sur un substrat amorphe de Si|SiO2(100 nm), dans un réacteur PVD Timaris
produit par Singulus Tech. Aprés dépot, le film a été structuré par lithographie électronique suivie d’une étape
de gravure ionique, par K. Garcia, pour obtenir la structure présentée en figure 2.15(a). Une seconde étape
de lithographie électronique a permis de déposer I’antenne en or utilisée pour ’excitation micro-onde de la

résonance de spin du centre NV.

FIGURE 2.15 : Piste de Ta|CoFeB|MgO. (a) Image par mi-
croscopie électronique & balayage d’un échantillon typique de
ceux que nous étudierons dans cette thése. Il est constitué
d’une couche ferromagnétique ultra-mince gravée sous forme
de pistes, en bleu, et de ’antenne en or utilisée pour exciter la
résonance de spin du centre NV, en jaune. (b) Image du méme
échantillon en microscopie Kerr. Un domaine a été nucléé par
le champ d’@rsted d’une impulsion de courant circulant dans
I’antenne en or. Ce domaine magnétique apparait en blanc dans
I'image. La paroi que nous étudions dans la suite du chapitre

correspond a la bordure gauche du domaine.

Apres avoir saturé ’échantillon grace a un électro-aimant, sous un microscope a effet Kerr, des parois ont été
nucléées en faisant circuler une impulsion de courant dans I’antenne en or. De cette fagon, le champ d’@rsted
permet de retourner un domaine prés de ’antenne micro-onde. L’image de microscopie Kerr du domaine nucléé

est présentée en figure 2.15(b).

Allure du champ prédit pour cet échantillon Avant de s’intéresser directement aux résultats d’une image
par microscopie NV de I’échantillon, nous allons discuter qualitativement du champ attendu au-dessus d’une
paroi de domaine dans une piste magnétique. Cette discussion s’appuie sur la figure 2.16.

Tout d’abord, rappelons qu’une couche infinie uniformément aimantée, méme si elle présente des poles
magnétiques sur ses surfaces inférieure et supérieure, ne présente aucun champ de fuite. On s’attend donc
4 ne mesurer aucun champ magnétique au centre de la couche magnétique. Seules les régions ot 'aimantation
n’est pas invariante par translation seront a l’origine d’un champ. Ces régions sont les bordures de la piste
magnétique, et la paroi de domaine.

On peut ainsi comprendre les résultats du calcul numérique présenté en figure 2.16(b), du champ de fuite
d’une paroi contenue dans une piste de 1 nm d’épaisseur. Le calcul est réalisé pour une distance d = 100 nm de

la couche, avec M; = 1MA/m, qui est une valeur typique dans les couches ultra-minces. La procédure suivie
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FIGURE 2.16 : Champ attendu au-dessus d’une paroi dans une piste ferromagnétique. (a) Schéma de la piste
magnétique contenant une paroi. Le champ que ’on souhaite mesurer est le champ magnétique issu de la paroi (figuré par
les fleches rouges). A cela s’ajoute un champ supplémentaire, issu des bords de la piste magnétique (indiqué par les fleches
noires). (b) Calcul des trois composantes du champ magnétique de fuite, & 100 nm au-dessus d’une piste ferromagnétique
ultra-mince de 1 um contenant une paroi. Les paramétres utilisés sont des paramétres typiques pour les films ultra-fins,
a savoir M; = 1 MA/m et une épaisseur ¢ = 1 nm. La procédure de calcul est détaillée en annexe A. Lors d’une mesure

par microscopie & centre NV, on sondera la projection de ces composantes sur ’axe du centre NV.

est décrite en annexe A. La composante B, n’est associée qu’au champ de la paroi, tandis que la composante
B, du champ est liée aux bords de la piste, avec un changement de signe a la traversée de la paroi. Enfin, la
composante B, est essentiellement représentative de la direction de 'aimantation dans la couche a aimantation
perpendiculaire. Avec le microscope a centre NV, on mesurera essentiellement la valeur absolue d’une projection

de ces trois composantes, sur I’axe du centre NV, Byy = |cos (8) B, + sin (0) cos (¢) B, + sin () sin (¢) By|.

Nous pouvons désormais réaliser une image du champ de fuite de la paroi nucléée dans la piste magnétique

avec le microscope a balayage de NV, et comparer qualitativement I'image obtenue aux prédictions.

2.3.2 Cartographie compléte de champ

Une fagon naive de construire des cartes de champ magnétique serait de mesurer en chaque point un spectre
complet de résonance magnétique, comme ceux présentés en figure 2.4. Malheureusement le temps nécessaire
a lacquisition de tels spectres pour un centre NV unique est de l'ordre de la minute, ce qui rend cette mé-
thode extrémement lente. Il est toutefois possible d’obtenir autant d’information en un temps beaucoup plus

raisonnable.
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CHAPITRE 2 : Imagerie d’une paroi de domaine avec un microscope a centre NV

L’information de champ magnétique statique n’est en effet contenue que dans la position spectrale des
résonances fy et f_. Il suffit donc de repérer celles-ci, ce qui n’implique pas l'acquisition de spectres ODMR
étendus. Dans la pratique, on balaye la fréquence de la micro-onde sur une petite fenétre (largeur d’une vingtaine
de MHz) autour d’une des résonances [figure 2.17(b)]. Lorsque le champ magnétique change et que la résonance
se déplace la fenétre est recentrée sur le minimum du spectre. Bien qu’il faille alors échantillonner suffisamment
I'image pour éviter d’avoir un gradient de champ trop important entre deux points (qui conduirait a ce que la
raie sorte complétement de la fenétre), on réduit le temps acquisition a des durées inférieures a la seconde par
point. Tous les spectres ainsi acquis sont ajustés a posteriori par des gaussiennes pour retrouver le déplacement

Zeeman A fyy < Byy.

Un exemple d’une telle cartographie est donné en figure 2.17, au-dessus de la piste de Ta|CoFeB(1 nm)|MgO
dans laquelle nous avions nucléé une paroi de domaine magnétique. Nous nous attarderons & comparer quanti-
tativement ces images de champ & des simulations dans les chapitres suivants. On peut cependant noter comme
attendu la présence de champ magnétique aux bords de la piste, auquel s’ajoute en travers de celle-ci un fort
champ, provenant de la paroi de domaine. Nous avons donc bien atteint notre premier objectif : il nous est

possible d’imager les parois de domaine dans des couches ultra-minces ferromagétiques.
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FIGURE 2.17 : Image d’une paroi de domaine par microscopie a balayage de NV. (a) Cartographie du shift Zee-
man de la raie supérieure du centre NV au-dessus d’une paroi de domaine dans une piste magnétique de Ta|CoFeB|MgO.
Chaque point correspond au centre de 'ajustement d’un spectre de résonance magnétique, comme présenté en (b). On
soulignera le fait que le déplacement Zeeman est en bonne approximation proportionnel a la projection du champ ma-
gnétique By sur I’axe du centre NV. C’est pourquoi nous avons indiqué ’axe du NV et donc de la projection mesurée
par une petite fléche. L’image présente donc une seule composante du champ, correspondant & un mélange des trois
composantes tracées en figure 2.16. (b) Exemples des données recueillies pour trois des points de I'image. Une fenétre de
20 MHz comportant 11 points est déplacée au cours de I'image afin de suivre la position de la résonance. L’acquisition

d’un point du spectre ODMR prend 40 ms, qui résulte en un temps total d’acquisition de 440 ms par pixel de 'image.
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2.8 Imagerie d’une paroi de domaine par microscopie NV

Caractére vectoriel de la mesure Dans la figure 2.17, nous n’avons mesuré qu’'une seule projection du
champ magnétique de la paroi de domaine sur ’axe du centre NV. Celui-ci est cependant caractérisé par trois
composantes distinctes, indiquées en figure 2.16(b). Afin de comparer dans les détails le champ magnétique
attendu pour une structure, il nous est possible de réaliser des images de composantes différentes du champ, en
changeant l'orientation du centre NV utilisé pour la mesure. Pour cela, on peut soit utiliser une nouvelle pointe,
soit simplement décrocher le nano-diamant utilisé en scannant en contact de ’échantillon. On peut ensuite
le raccrocher, et mesurer son orientation jusqu’a obtenir une orientation convenable. Nous avons illustré une
telle mesure vectorielle en figure 2.18, en mesurant la méme paroi de domaine avec 4 centres NV différents,

d’orientations repérées par les angles (6,¢).
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FIGURE 2.18 : Image d’une méme paroi de domaine avec différents centres NV. (a), (b), (c) et (d) Cartographie
du shift Zeeman de la raie supérieure du centre NV au-dessus de la méme paroi de domaine dans une piste magnétique
de Ta|CoFeB|MgO, pour quatre orientations de NV différentes. Celles-ci sont définies par les angles 6 et ¢. Les images
expérimentales sont comparées a des simulations, dont I'obtention est décrite en annexe A. On constate un trés bon

accord visuel entre la théorie et I’expérience, quelle que soit la composante du champ sondée.

2.3.3 Mode d’imagerie rapide : « iso-B »

Si I'imagerie quantitative que nous venons juste de présenter est une technique satisfaisante, elle s’avére tout
de méme relativement lente. Dans un cas ot nous souhaiterions simplement repérer des zones de champ magné-
tique au-dessus d’un échantillon, sans pour autant avoir le besoin d’étre quantitatif, il est possible d’accélérer
encore la prise de données. Cette méthode, que nous appellerons « iso-B » ou « iso-champ », est illustrée en

figure 2.19.
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CHAPITRE 2 : Imagerie d’une paroi de domaine avec un microscope a centre NV
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FIGURE 2.19 : Mode d’imagerie « iso-B ». (a) Evolution de 1’énergie des sous-niveaux de spin du centre NV, en
fonction du champ magnétique. Quand on applique une fréquence micro-onde fixe fo, il existe une unique valeur de
champ positive By telle que fo soit accordée sur la transition |0) — |£1), pour |Byv| = Boy. Pour cette valeur de
champ, la photoluminescence du centre NV chute. (b) Cartographie compléte de la position de la raie supérieure fi
du spectre d’ODMR du centre NV au-dessus d’une paroi de domaine, similaire & celle présentée en figure 2.17. Chaque
couleur correspond donc & une fréquence fy. (c) et (d) sont des images du signal de photoluminescence du centre NV
au-dessus de la méme paroi, mais en appliquant seulement une fréquence, fo = 2912 MHz ou fo = 2890 MHz. Le trait
noir correspond au contour, ou la valeur du champ |Byv| = Bg est telle que fi = fo. L’'image (e) est la différence
entre les images (c) et (d). De cette fagon on s’affranchit de toutes les fluctuations de lumiére collectée non-reliées & une

résonance magnétique du NV.

L’idée centrale est de n’appliquer qu’une seule fréquence micro-onde fj, tout en mesurant la photolumines-
cence du centre NV. Dans ce cas, il existe une unique valeur de champ magnétique By positive, telle que, lorsque
|Byv| = By, fo soit la fréquence d’une des transitions |0) — |+1) ou |0) — |—1). Dans ce cas, la photolumines-
cence du centre NV diminue car il quitte I’état brillant |0). On verra alors une ligne sombre apparaitre dans les

images, correspondant au contour de champ magnétique |Byy| = By.

Il arrive toutefois que des variations de luminescence ou du nombre de photons collectés optiquement se
produisent, sans pour autant étre liées au champ magnétique (émission ou diffusion de photons par I’échantillon,
modification de la photoluminescence du NV en changeant la densité locale d’états optiques, etc.). Pour pallier
ces fluctuations du fond lumineux, nous réalisons en fait deux images simultanément. En chaque point de
I'image, on applique alternativement deux fréquences micro-onde fixées. On enregistre ainsi deux contours de
champ magnétique [figure 2.19(c) et (d)]. En faisant la différence entre ces images, on rejette toute fluctuation

du fond en ne gardant que les deux contours magnétiques [figure 2.19(e)].

66



2.4 Sauts de Barkhausen thermiquement activés

La méthode iso-B présente deux intéréts majeurs par rapport a une cartographie compléte du champ ma-
gnétique. Le temps d’acquisition est tout d’abord divisé par un facteur ~ 5 par rapport aux cartographies
complétes de champ, puisque 1'on n’applique que deux fréquences micro-onde au lieu de la dizaine typiquement
utilisée pour les images quantitatives. Une telle image est donc acquise pour un temps d’acquisition entre 20 et
100 ms par point. D’autre part, on n’a plus de contrainte directe sur I’échantillonnage spatial des images. Dans
une image quantitative, on doit en effet suivre, point aprés point, le déplacement de la fréquence de résonance
magnétique. Si les gradients sont trés forts, on peut perdre la position de la raie. Dans une image iso-B, on
applique toujours la méme fréquence, ce qui peut permettre de balayer rapidement de grandes zones de 1’échan-

tillon. Lorsque les gradients sont trop forts, on risque simplement de voir une interruption du contour de champ.

En conclusion de cette partie, nous avons montré qu’il était possible par microscopie & balayage de centre
NV d’imager des parois de domaines dans des couches ultra-minces ferromagnétiques. Nous avons également
introduit deux techniques, 'une lente, mais quantitative, et ’autre plus rapide, pour imager une paroi. Nous
allons maintenant montrer sur un cas concret comment ce nouvel outil peut étre utilisé pour étudier la physique

des parois de domaine.

2.4 Sauts de Barkhausen thermiquement activés

Alors que le centre NV est un spin unique, qui ne perturbe en principe pas les structures d’aimantation
observées, la mesure par microscopie & balayage de centre NV peut altérer ’échantillon. Nous traiterons dans
cette partie de sauts de paroi thermiquement activés entre différents sites de piégeage, et montrerons que le laser
vert de notre expérience, utilisé pour exciter le centre NV, modifie la dynamique de ces sauts. Nous présenterons
ensuite une modélisation de ce phénoméne, s’appuyant sur la diminution de I’énergie de la paroi causée par un
chauffage localisé. Cette modélisation permet non seulement de s’affranchir des perturbations induites par le

laser, mais également de les utiliser & notre avantage pour étudier la répartition des sites de piégeage de la paroi.

2.4.1 Observation de sauts de paroi

Lorsque nous avons imagé pour la premiére fois des parois de domaine de maniére quantitative, et donc sur
des durées trés longues, il nous est arrivé de 'observer se déplacer brusquement vers ce qui semblait étre une
autre position dans la piste ferromagnétique comme dans 'image de la figure 2.20(b). De tels « sauts » de parois
sont bien connus dans acquisition de cycles d’hystérésis, depuis les travaux de 1919 de Barkhausen [148], dont
ils tirent leur nom. Les sauts de Barkhausen sont diis au fait que les parois de domaine restent piégées sur des
défauts du matériau. Quand le champ magnétique externe utilisé pour mesurer un cycle d’hystérésis augmente,
les parois finissent par quitter leur piége. Elles progressent alors brutalement dans le matériau, en retournant
toute une portion de domaine, jusqu’a un nouveau défaut. Ceci fait apparaitre des profils en escalier dans la

courbe d’hystérésis prés du champ coercitif.
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CHAPITRE 2 : Imagerie d’une paroi de domaine avec un microscope a centre NV

FIGURE 2.20 : Saut de paroi pendant 1’ac-

& quisition d’une image. (a) Topographie mesu-
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défauts

Dans le cas de notre expérience, aucun champ externe n’est appliqué. Cependant, le film magnétique pré-
sente bien des imperfections, & 'origine de puits de potentiel dans lesquels la paroi vient se piéger. On pourrait
donc interpréter 'image de la figure 2.20(b) comme une succession de sauts de Barkhausen entre deux piéges

consécutifs, mais en ’absence de champ magnétique et donc probablement thermiquement activés.

Afin de vérifier cette hypothése d’un saut de la paroi, nous avons cherché & réaliser plusieurs séries d’images
rapides de celle-ci, en espérant la visualiser dans plusieurs configurations stables distinctes. Pour augmenter la
dynamique des acquisitions, nous avons imagé la paroi en mode iso-B. Il a ainsi été possible de réaliser plusieurs
images successives de la paroi, avec une résolution temporelle de 'ordre de 3 min par image, contre environ 1h
pour la cartographie de la figure 2.20(b). Cette succession d’images de la paroi est présentée en figure 2.21.
On peut voir sur la topographie de la piste magnétique [figure 2.21(a)] des résidus de la résine utilisée pour
lithographier la piste 8. Ceux-ci ne sont pas magnétiques, mais permettent de recaler des images successives avec
précision.

Comme escompté, en observant en continu la paroi, nous avons mis en évidence des sauts discrets de celle-ci,
entre deux sites bien définis (aux temps ¢ = 30 min et ¢ = 45 min sur I'image 2.21). Pendant de longues périodes
entre ces sauts, la paroi ne se déforme pas. Nous avons ainsi bien affaire & des sauts de Barkhausen entre
deux sites de piégeage distincts. A la différence de ceux observés sous champ dans les cycles d’hystérésis, nous
avons ici la premiére observation de ce phénoméne de maniére directe dans une couche ultra-mince, sans champ
magnétique et sur des échelles de 'ordre de la centaine de nanométres. Nous avons donc cherché & pousser plus

avant la compréhension de cette observation.

6. Il est possible de nettoyer la piste par un balayage de la pointe en contact de I’échantillon, ce qui a été réalisé dans la majorité
des images de paroi de domaines magnétiques de ce manuscrit.
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2.4 Sauts de Barkhausen thermiquement activés

FI1GURE 2.21 : Visualisation d’un saut de paroi en temps réel.
(a) Topographie mesurée par AFM (b) Image acquise simultané-
ment du champ magnétique au-dessus d’une piste ferromagnétique de
Ta|CoFeB(1)|MgO contenant une paroi de domaine. On peut voir un
saut de la valeur du champ en (b). (¢) Image de la méme paroi avec
deux lignes iso-champ magnétique (d) Succession d’images en iso-B de

la méme paroi de domaine qu’en (b). L’acquisition de chaque image dure

. Byy = £ 1.5mT 3 minutes. On repére des changements discrets de la position de la paroi

B Hors-résonance entre deux états distincts, & t = 30 min et ¢t = 45 min.

temps

2.4.2 Influence du laser

Nous avons commencé par caractériser le profil spatial de la paroi dans les deux sites de piégeage. Ces deux
sites seront dans toute la suite dénommeés site « 1 » et « 2 ». Tout d’abord, nous avons imagé en iso-B la paroi
dans les sites 1 et 2, avec un meilleur échantillonnage qu’en figure 2.21. Les deux images sont présentées en
figure 2.22(a). A partir de ces images iso-B, il est possible de remonter au positionnement de la paroi dans
la piste magnétique, avec une précision latérale de l'ordre de 30 nm. La procédure d’ajustement est décrite en
annexe A. Nous avons ainsi déterminé deux profils différents pour la paroi, correspondant aux sites 1 et 2. Ces
profils ont été reproduits en noir sur 'image AFM, en figure 2.22(b). Le profil du site 1 est celui d’une paroi
rectiligne en travers de la piste, tandis que celui du site 2 correspond & une paroi tordue, plus longue. Comme
le cott énergétique de la paroi dépend de sa longueur lpari [cf. chapitre 1], il semble que le site 2 corresponde
& une configuration moins favorable énergétiquement que celle du site 1.

En raison de ’absence de champ, on peut subodorer que l'origine des sauts de Barkhausen que nous avons
observés est uniquement thermique. Il est en conséquence apparu naturel de vérifier en premier lieu de I'influence
de la puissance du laser Pr, servant & I'excitation du centre NV. On focalise en effet en continu une puissance
allant jusqu’a Pr ~ 1mW, sur moins d’un micromeétre carré. Nous avons donc changé la puissance Pr et
mesuré de nouveau des séries de cartographies en mode iso-B, telles que présentées en figure 2.21. Néanmoins,
afin d’augmenter encore la dynamique de notre acquisition, nous avons seulement imagé une petite portion de
la paroi, de 200 x 200nm? [cf. figure 2.22(a)]. Cette fenétre permet tout de méme de discriminer les sites 1 et

2, en intégrant le signal dans la région indiquée par les rectangles pointillés.
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Ficure 2.22 : Influence du laser. (a) Images iso-B des sites 1 et 2 de piégeage de la paroi de domaine. Les petits
carrés indiquent la région d’observation, de 200nm de c6té, qui permet de distinguer les deux positions de la paroi.
(b) Topographie mesurée par AFM, sur laquelle sont superposés (en noir) les profils de paroi obtenus en ajustant les
images iso-B de (a). (c) Traces temporelles, correspondant a I'intégration du signal de la zone délimitée en pointillés dans
les images en (a), pour différentes puissances laser. (d) Schéma décrivant le modele qualitatif qui expliquerait les signaux
télégraphiques de (c). La paroi se trouve dans une région comportant deux puits de potentiel. Lorsque Pr augmente, on

creuse un des puits de potentiel ce qui a pour effet d’y piéger la paroi.

Pour chaque puissance Pr, nous avons ainsi mesuré un signal télégraphique, décrivant la position de la
paroi [figure 2.22(c)] en fonction du temps. La résolution temporelle de ces acquisitions, correspondant au
temps nécessaire pour mesurer une petite image, est de 10s. La premiére conclusion que ’on peut tirer de ces
courbes est que le phénoméne de sauts de Barkhausen que nous observons est stochastique. En effet, la paroi

saute d’un site a 'autre a des instants aléatoires. Ceci confirme 1'idée d’un processus thermiquement activé.

La seconde conclusion concerne l'effet du laser. De maniére assez surprenante, lorsque l’on augmente la
puissance du laser Py, on n’observe pas que les sauts de la paroi entre les sites 1 et 2 aient lieu de plus en plus
souvent. En effet, on aurait pu s’attendre a ce que le laser induise une élévation de la température dans la piste,
et donc une augmenation de la fréquence des sauts de Barkhausen par accroissement de ’énergie thermique.
Ce que l'on observe expérimentalement est que, plus la puissance du laser Py augmente, plus les sauts de

Barkhausen du site 2 vers le site 1 se font rares, jusqu’a ce que la paroi soit en permanence au niveau du site 2.

Par ailleurs, on peut remarquer que la fenétre de 200 x 200 nm?, servant & déterminer la position de la paroi

dans l'expérience décrite en figure 2.22, est essentiellement centrée autour du site 2. Le laser est en conséquence
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2.4 Sauts de Barkhausen thermiquement activés

focalisé en permanence au niveau de ce site. On peut donc faire I'hypothése que le laser tend a attirer la paroi,
jusqu’a la piéger complétement & forte puissance (Pr, ~ 1mW dans notre expérience). Si cet effet est d’origine
thermique, il doit étre dii & un chauffage local, et non global de la piste magnétique.

Une interprétation qualitative de nos observations est schématisée en figure 2.22(d). Les deux sites de piégeage
1 et 2 de la paroi de domaine correspondent a des puits d’énergie potentielle le long de la piste. La paroi saute
d’un puits & I'autre, de maniére stochastique, du fait de 'agitation thermique. En augmentant la puissance
laser P, au niveau du site 2, on creuse le puits de potentiel associé a ce site. La paroi finit par étre piégée

complétement sur le site 2, ce qui expliquerait les signaux télégraphiques de la figure (c).

Mesure du temps nécessaire a une paroi pour sauter d’un site a ’autre De fagon & mieux comprendre
leffet du laser, nous avons donc essayé de quantifier la « traction » induite par le laser sur la paroi en mesurant la
temps nécessaire a une paroi préparée dans l’état 1 (resp. 2) pour revenir dans I’état 2 (resp. 1) lorsque le laser est
focalisé dessus. Comme le processus des sauts de Barkhausen thermiquement activés est par nature stochastique,
il est important de mesurer un grand nombre d’événements pour connaitre le temps caractéristique de saut
d’une paroi. Pour ce faire, on pourrait acquérir des signaux télégraphiques tels que ceux de la figure 2.22(c).
L’inconvénient de cette mesure est que la paroi est piégée a forte puissance laser et ’on observe alors plus
d’événements. Nous avons donc utilisé une procédure différente, résumeée en figure 2.23.

On commence par préparer la paroi dans un des sites (i) avec le laser. La fenétre de lecture de 200 x 200 nm?,
et donc le laser, est ensuite déplacée au niveau de I’autre site (j). On mesure continuellement des images iso-B
au niveau du site j, jusqu’a ce que la paroi change de conformation. On note alors le temps qu’il a fallu a la
paroi, pour sauter du site ¢ au site j. La paroi étant a cet instant préparée dans j, on peut recommencer en
déplagant la fenétre de lecture sur le site ¢, et ainsi de suite. En répétant de nombreuses fois (> 10) ces mesures,
on obtient une distribution des temps pour le processus stochastique qu’est le saut de la paroi d’un site a 'autre.
On construit de la sorte un histogramme, & une puissance laser Py, donnée, des temps de transitions de ¢ vers j.
Ces histogrammes permettent de remonter & une probabilité cumulative p(t) d’avoir un saut entre 0 et ¢ comme

présenté en figure 2.23(c) et (d). Finalement, la probabilité est ajustée par une loi exponentielle

p(t)=1—exp (—’ygﬁj -t)

avec un taux caractéristique de saut %j sj (Pr) (Uindice dénote la direction du saut de paroi, et 1’exposant
Pendroit ou le laser est focalisé).

On peut également avoir une idée du temps typique 1/ 'yg _,; que met la paroi & revenir au site i en focalisant
le laser sur le site j en enregistrant une trace temporelle, tout en mesurant continuellement 1’état de la paroi au
niveau du méme site j. Cependant dans ce cas, & haute puissance laser, le fait que la paroi soit piégée sous le
laser ne permet que de borner le taux de transition. Par exemple, si on focalise le laser sur le site 2, au dela de
Pr, =~ 900 uW on n’observe aucun événement de saut, méme aprés trois heures de mesure continue comme dans
le cas présenté en derniére courbe la figure 2.22(c). Dans cet exemple, 73 ,; sera considéré comme inférieur a

10451
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FIGURE 2.23 : Détermination des taux de transition en fonction de la puissance laser. (a) Schéma décrivant
la procédure. On se place au niveau d’un des sites, et on enregistre des images iso-B. Dés que la paroi arrive au niveau
du laser, on déplace la fenétre de lecture sur autre site, puis on recommence. (b) Exemple d’histogramme des temps de
sauts de la paroi de 2 — 1, pour différentes puissances laser Py,. (c) Probabilité que la paroi n’ait pas sauté du site 2 au
site 1 au bout d’un temps t, le site 1 étant éclairé. (d) Probabilité que la paroi n’ait pas sauté du site 1 au site 2 au bout

d’un temps t, le site 2 étant éclairé.

Les derniers taux de transition que I’on peut mesurer sont ceux a puissance laser nulle. Pour cela on commence
par préparer la paroi dans le site i avec une forte puissance laser. On éteint ensuite le laser, que ’on ne rallume
qu’a trés faible puissance (250 uW) pendant 5s toutes les 2 minutes pour vérifier la présence ou non de la paroi
au niveau du site i, et ce, jusqu’a constater qu'un événement s’est produit. Pour le site 2, nous avons répété
I'expérience 10 fois et estimé un taux caractéristique de vo_s1 (P, = 0W) = 1,8(1) - 1073571, soit un retour au
site 1 en 10 minutes environ. En revanche le site 1 est un site stable a puissance nulle. On n’observe jamais de
saut spontané vers le site 2, métastable. C’est donc notre mesure qui, en figure 2.20 ou en figure 2.21, perturbe
légérement le systéme et induit des sauts de la paroi du site 1 vers le site 2. De maniére générale, on veillera
donc toujours a travailler & la puissance laser la plus faible possible pendant nos mesures. D’autre part, le fait
que le site 2 soit métastable est en bon accord avec nos mesures de profil de paroi. Nous avions en effet mesuré
que la paroi était plus longue dans le site 2.

L’ensemble des mesures de taux de transition pour différentes puissances du laser Py, est rassemblé dans les
courbes de la figure 2.24. Lorsque le laser est focalisé sur un des sites de piégeage, le taux de transition de la
paroi vers ce site de piégeage semble augmenter exponentiellement avec Pr. En revanche, si la paroi se trouve

dans le site ou le laser est focalisé, plus Pr augmente, plus le taux de transition vers 'autre site diminue.
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FIGURE 2.24 : Ensemble des taux de transition mesurés en fonction de la puissance du laser. (a) et (¢) indiquent
sur les images iso-champ les deux configurations possibles pour mesurer les taux de transition, a savoir le laser focalisé
au niveau du site 2 en (a), ou au niveau du site 1 en (c). (b) Taux de transition v*(Pr) de la paroi entre les deux sites
de piégeage lorsque le laser est focalisé sur le site 2. (d) Taux de transition ! (Pr) pour le laser focalisé proche du site 1,
comme schématisé en (c). Dans chaque cas, le taux de transition semble augmenter exponentiellement avec Pr, quand

la paroi se rapproche du laser.

2.4.3 Modéle

Un modéle a été développé par Joo-Von Kim (IEF, Université d’Orsay) afin de rendre compte de nos résultats
expérimentaux. Le détail en est donné en annexe de la publication [149] et nous allons ici simplement en présenter
les grandes lignes. Ce modéle s’appuie sur une modélisation unidimensionnelle (1D) du paysage de potentiel de
la paroi de domaine dans la piste magnétique, dans le méme esprit que le modéle phénoménologique schématisé
en figure 2.22(d). Du potentiel, on peut ensuite dériver des taux de transition de paroi, en appliquant la théorie
des transitions de Kramer, ol la thermique est introduite sous forme d’une force stochastique dans les équations
d’évolution de la paroi. En introduisant les grandeurs micromagnétiques mesurées expérimentalement, on arrive

a un bon accord quantitatif entre théorie et expérience.

Le choix du modéle 1D, pour le paysage de potentiel vu par la paroi, repose sur le fait que la piste est
suffisamment étroite (1500 nm dans notre cas), en regard de la faible densité de défauts [150], densité que nous
étudierons au §2.4.4. Ainsi, on peut considérer la paroi comme un objet quasi-rigide, dont la position dans la

piste est essentiellement déterminée par celle de son centre de masse ¢, dans la direction .
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CHAPITRE 2 : Imagerie d’une paroi de domaine avec un microscope a centre NV

Potentiel et énergie d’une paroi piégée Pour une position ¢ dans la piste, on peut distinguer deux

contributions énergétiques :

1. une baisse d’énergie du fait de la présence du défaut, & une position ¢;. Ce terme va tendre a forcer la paroi
a s’adapter aux défauts, et donc a se placer en ¢ = ¢;. Pour un défaut ponctuel, cette énergie potentielle

s’exprime en fonction de ¢ comme [23,149]

B
cosh? (qA_—gi)

ou Ap est la largeur de la paroi, introduite au chapitre 1. V; correspond & la profondeur effective du
puits de potentiel. Elle peut s’exprimer comme V; = (3\/3/2) (IparoitAB) poMsHy, ; en fonction du champ
magnétique de dépiégeage H, ; qu’il faudrait appliquer pour que la paroi quitte le défaut. La longueur de

la paroi est lpar0i €t t est I’épaisseur de la couche magnétique.

2. Pénergie linéique de la paroi. Comme présenté dans I'équation (1.2) du chapitre 1, la paroi de domaine a
un cofit énergétique intrinséque, proportionnel au produit de sa longueur /par0i par ot. Ce cotit va toujours
tendre & diminuer la longueur de la paroi, lui conférant ainsi une élasticité. Nous montrerons au chapitre 4

que dans cet échantillon, la paroi est une paroi de Bloch, dont I’énergie surfacique & température nulle est
donnée par 0 = 09 = v/ Asch. Kefr-

Finalement, le long de la piste, la paroi ressentira un paysage de potentiel

Vi Va

V(g) = — -
@ cosh? (—qfql) cosh? (—‘qu
AB AB

) + lparoi (Q) ot .

D’aprés nos mesures de profil présentées en figure 2.22(b), la séparation entre les positions moyennes des
deux sites est de g2 — ¢1 ~ 140nm. On peut également estimer ’évolution de la longueur de la paroi, de
lparoi(q1) =~ 1506nm au niveau du site 1, & lparoi(g2) ~ 1520nm au niveau du site 2. Il reste maintenant a

prendre en compte l'effet de la température.

Effet d’une modification locale de la température Avec la température, on peut s’attendre & une dimi-
nution de 'aimantation & saturation M, lorsque l'on s’approche de la température de Curie T Si M, change,

deux paramétres sont modifiés : la profondeur des piéges V; et 'énergie intrinséque de la paroi og.

En présence d’un échauffement local, possiblement induit par le laser, la profondeur d’un piége da a la pré-
sence d’un défaut va changer linéairement avec ’aimantation a saturation M,(T), soit V;(T') = V; o [Ms(T)/M;(0)].
En revanche, le cotit énergétique linéique de la paroi va varier quadratiquement avec My dans un échantillon

ultra-mince [20], comme o (T") = 0 (0) [M,(T)/M(0)]°.

74



2.4 Sauts de Barkhausen thermiquement activés

FIGURE 2.25 : loi de Curie pour la couche de
Ta|CoFeB(1 nm)|MgO. L’aimantation a sa-
turation Mg a été mesurée par SQUID pour des

températures allant de 4 K a 300 K. Les données

on été ajustées et extrapolées (en rouge) jusque

350K afin de prendre en compte la diminution
0,6 - _
' de M, avec la température dans notre modéle.

0,5 b ! ! ! ! \ \ e
0 50 100 150 200 250 300 350

Si l’on se trouve prés de la température de Curie T¢, c’est-a-dire dans un régime de températures ot M varie
vite avec T, le laser va donc imprimer par échauffement un puits de potentiel. Ce puits de potentiel refléte la
forme gaussienne du faisceau, centré sur I'endroit ou il est focalisé dans la piste. On peut en premiére approche

modéliser le profil de température T dans la piste par

2
T(Q) =Ty (1 +a(PL)exp [_W‘|>

wy,

ou wy, ~ 330nm désigne le waist mesuré du laser et a est une constante phénoménologique traduisant le lien
entre puissance laser Py, et échauffement de la piste magnétique. Ceci permet de prendre en compte l'effet local
du chauffage potentiellement induit par laser.

Si le puits de potentiel créé par laser devient suffisamment profond, on peut s’attendre & ce que la paroi finisse

par étre piégée au point de focalisation, comme dans notre modeéle phénoménologique décrit en figure 2.22(d).

Mesure des paramétres magnétiques - Loi de Curie pour la piste de Ta|CoFeB|MgO Le paramétre
clé du modele est I’évolution de 'aimantation & saturation en fonction de la température M, (7). Afin de vérifier
notre hypotheése, celle-ci a été mesurée par SQUID pour des températures allant de 4 & 300 K. Les données
expérimentales, présentées en figure 2.25 ont pu étre extrapolées par une fonction spline pour couvrir une région
de température allant jusque 350 K avec une précision raisonnable. On peut en particulier observer qu’on se
rapproche de la température de Curie du matériau a température ambiante, ce qui peut expliquer les effets

importants du chauffage induit par le laser.

En plus de la mesure de My, les autres paramétres dont nous avons eu besoin pour décrire la couche
magnétique ont été tirés de la littérature, ou d’études précédentes sur des échantillons similaires. La largeur de la
paroi a été estimée a partir de la constante d’échange A¢cn,. = 20 pJ/m [20] et de la mesure du champ d’anisotropie

Hg,,, = 107mT [151]. Ces valeurs permettent d’estimer une largeur de paroi de Ap = \/A¢en. /Kot =~ 20 nm.
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CHAPITRE 2 : Imagerie d’une paroi de domaine avec un microscope a centre NV

Résultats du modéle et comparaison aux données A partir du calcul du paysage de potentiel, en
fonction de I’échauffement local de la piste, il est possible de remonter aux taux de transition entre les deux
sites de piégeage. Ce calcul a été réalisé en appliquant la théorie des taux de transition de Kramer, & partir du
modéle stochastique et unidimensionnel pour la dynamique de la paroi le long de la piste. Il est détaillé dans la
référence [149|. Les paramétres intervenant dans la dynamique de la paroi, comme amortissement «, ont été
tirés de la référence [151]. De maniére simplifiée, on peut interpréter les taux de transitions observés comme

étant décrits par une loi d’Arrhenius 7;_,; & exp (—AE;_,;/kpT) traduisant le franchissement de la barriére de

potentiel AE;_,; séparant le site ¢ du site j.

Le modéle contient finalement trois paramétres libres, manquant pour déterminer complétement le paysage
de potentiel ressenti par la paroi. Ceux-ci sont la profondeur intrinséque des deux piéges sans température V; o,

définis par les champs de dépiégeage H,, ;, ainsi que le lien a (Py,) entre ’éclairement du laser et le chauffage de

la couche magnétique.

1+ 1 N
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FIGURE 2.26 : Paysage de potentiels et taux de transitions calculés. (a) et (b) correspondent aux différentes
énergies de paroi en fonction de la position ¢ du « centre de masse » de la paroi dans la piste, pour différentes valeurs
de a (c’est-a-dire pour des profils de température gaussiens de plus en plus prononcés). Les courbes ont été décalées
verticalement pour bien faire apparaitre 1’évolution induite par le laser. En (a) le laser (dont la position est symbolisée
par le trait vert) est focalisé prés du site 1 et en (b) prés du site 2, de fagon a reproduire au mieux les conditions de
Pexpérience. (c) et (d) correspondent a l’ajustement simultané de toutes les données de la figure 2.24 avec les taux

calculés pour une relation a (Pr), & partir des paysages de potentiel. Finalement on trouve a/Pr, ~20 W1 .
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2.4 Sauts de Barkhausen thermiquement activés

Les profondeurs intrinséques V; o et V5, qui ne dépendent pas de la température, ont été déduites des
mesures de taux de transition a puissance laser nulle Py, = 0. Nous avons ainsi estimé les champs de dépiégeage
associés aux deux sites, poHp1 ~ 1,1mT et poHp2 ~ 1,8mT. Ces estimations sont notamment en bon accord
avec les champs de dépiégeage mesurés dans ce type d’échantillons [150].

Finalement, il a été possible de calculer la forme du paysage de potentiel, uniquement en fonction du para-
métre a. De tels calculs sont présentés en figure 2.26(a) et (b) pour une position du faisceau laser correspondant
a celle de nos expériences. Partant de ces paysages de potentiel, les taux de transitions ont été calculés en
appliquant la théorie des taux de transition de Kramer. Nous avons ajusté le lien entre le paramétre a et la
puissance laser pour coller simultanément au mieux & 1’ensemble des données expérimentales. Cet ajustement
dont le résultat est présenté en figure 2.26 est satisfaisant pour une relation linéaire entre a et Py & savoir
a/Pr ~ 20 W™, ce qui donne correspond a un échauffement de 6 K /mW de la couche magnétique au centre de

la tache du laser.

Validation du modéle par thermomeétrie NV  Afin de valider le résultat du modéle, nous avons cherché
a effectuer une mesure in situ de la température de 1’échantillon. Un des aspects remarquables du centre
NV est en effet qu’il n’est pas seulement sensible au champ magnétique, mais que la position des raies de
résonance magnétique est également affectée par la température, ce qui permet de I'utiliser comme thermométre
de taille nanométrique [152-154|. A haute température, la modification des spectres est essentiellement due &
une dilatation du cristal de diamant, laquelle conduit & une variation mesurable du paramétre d’éclatement des
raies en champ nul D. Pour une gamme de température entre 280 K et 330 K cette variation peut étre considérée

comme linéaire et vaut [154]
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FIGURE 2.27 : Mesure de température avec le centre NV. (a) Schéma de l’expérience. La pointe est en contact de
I’échantillon, et on enregiste des spectres ’ODMR en changeant la puissance laser focalisée sur le centre NV. Les lignes
droites sont des guides pour 'ceil. (b) Différents spectres de résonance magnétique enregistrés pour des puissances du
laser croissantes. (c) Position de D en fonction de la puissance du laser. Comme D varie linéairement avec 7', on remonte

directement & la variation de température en fonction de la puissance du laser.

7



CHAPITRE 2 : Imagerie d’une paroi de domaine avec un microscope a centre NV

Nous avons donc enregistré plusieurs spectres de résonance magnétique, avec la pointe d’AFM en contact avec
la couche magnétique et en faisant varier la puissance du laser. Ces mesures sont présentées en figure 2.27(b). La
photoluminescence moyenne étant une fonction croissante de la puissance laser, les courbes sont naturellement
rangées de haut en bas par puissance laser décroissante. On peut observer a 1'ceil le déplacement de la fréquence
centrale D, qui traduit une élévation de la température. Tous les spectres de résonance magnétique ont été
ajustés par une somme de deux gaussiennes, centrées en f, et f_. De cet ajustement on tire précisément le
paramétre D = (f1 + f_)/2, ce qui permet de tracer son évolution en fonction de la puissance du laser, en
figure 2.27(c). On observe que la température croit linéairement avec la puissance laser. Quantitativement, on
trouve une augmentation de

%f = 21,6(4) K/mW

Cette valeur est a comparer aux ~ 6 K/mW obtenus par le modéle théorique, au centre du faisceau. On a
avant tout mis en évidence un échauffement induit par le laser a proximité de la piste magnétique. De plus, les
deux valeurs pour I’échauffement au centre du faisceau laser, mesurée par thermométrie avec le centre NV, et
prédite par la modélisation des sauts de Barkhausen thermiquement activés, sont du méme ordre de grandeur.
Cet accord permet de valider quantitativement ’hypothése d’un échauffement local induit par le laser, modifiant
le paysage de potentiel de la piste magnétique.

Il existe malgré tout une différence nette entre les deux taux d’échauffement. On peut faire de nombreuses
hypothéses concernant 1’écart entre I’évolution de la température, mesurée au niveau du centre NV, et celle
prédite par le modéle dans la piste magnétique. Tout d’abord expérimentalement, toute la puissance laser
focalisée sur le centre NV n’atteint pas nécessairement la couche magnétique. Bien que les profils gaussiens du
laser, au niveau du centre NV et au niveau de la couche magnétique, doivent étre les mémes (la longueur de
Rayleigh est de 'ordre de zp ~ 650nm ce qui reste trés grand devant les 100nm qui séparent le NV de la
surface), la pointe écrante certainement une partie de I’éclairement du laser, et ainsi diminue 1’échauffement.

D’autre part, dans le modéle, la distribution de température est considérée comme uniforme en travers la
piste magnétique, ce qui a pour effet de surestimer 'effet du chauffage. On s’attend donc & ce que la température
dérivée du modéle soit plus faible que la température réelle au point de focalisation.

Enfin, il est possible que des effets de conduction thermique conduisent & ce que la température au niveau

de la piste soit plus faible qu’au niveau du centre NV.

En conclusion, le modéle phénoménologique développé par Joo-Von Kim semble trés bien capturer ’essentiel
de la physique de ces sauts de parois activés par laser. La concordance entre ce modéle et nos résultats expéri-
mentaux est en effet trés bonne, et ’hypothése d’une activation thermique des sauts de Barkhausen se trouve

ainsi largement confortée.

2.4.4 Exploitation pour cartographier les défauts

Pour terminer cette étude, nous allons montrer que la compréhension des sauts de Barkhausen induits par

laser permet finalement d’utiliser ce qui serait a priori un défaut de notre expérience & notre avantage, pour
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2.4 Sauts de Barkhausen thermiquement activés

(a) Pr, = 1250 uW Traction de la paroi a haute puissance |

(b) P =250 uW  Imagerie a basse puissance |

Site 1 Site 2 Site 3 Site 4 Site 5 Site 6

FIGURE 2.28 : Cartographier les sites de piégeage dans la piste. (a) En se placant a haute puissance laser
(Pr ~ 1mW) on tire la paroi au fur et & mesure que 'on déplace le centre NV (ou le laser est focalisé¢). On peut ainsi
amener la paroi de maniére quasi déterministe & un endroit précis en la faisant sauter de site en site (fleches rouges) (b)
Si on stoppe l'image de (a) & un endroit donné dans la piste et qu’on réduit la puissance du laser (P = 250 uW) on peut
imager la paroi dans le site ou elle aura relaxé. On peut de la sorte établir une cartographie des sites de piégeage stables
de la piste, correspondant aux défauts intrinséques. Cette cartographie obtenue aprés ajustement des profils de la paroi
est superposée a la topographie de la piste (nettoyée & PAFM par rapport a la méme piste présentée en figure 2.21) en

figure (c). Sur toutes les images la barre blanche correspond a 500 nm.

cartographier les défauts de la piste magnétique.

Le principe, schématisé en figure 2.28, est d’utiliser le laser a trés forte puissance (P, ~ 1mW) pour
imprimer un puits de potentiel dans la piste. Si le potentiel est suffisament profond, la paroi sera attirée au
point de focalisation du laser. On peut de la sorte déplacer la paroi de site de piégeage stable en site de piégeage
stable. Une fois la paroi positionnée dans une région a étudier, on réduit la puissance du laser (Pr, ~ 250 uW)
et on peut imager sa position. Un ajustement permet de remonter au profil spatial de la paroi, ce qui nous
renseigne sur la position des défauts dans la piste magnétique. En particulier, on observe que les sites stables
(a la résolution temporelle de notre instrument) ot la paroi se piége sont en moyenne séparés d’'une distance de

~ 300nm, ce qui peut étre considéré comme la distance caractéristique séparant les défauts.

Si Porigine de ces défauts (joint de grain, variations d’épaisseurs ou d’interface [155]...) reste spéculative, on
peut tout de méme noter qu’ils ont une trés faible densité, en comparaison & d’autres matériaux ultra-minces
a aimantation perpendiculaire, comme Pt|Co ou Pd|Co. Cette trés faible densité de défauts, qui justifie le

modéle 1D introduit précédemment, permet d’obtenir de trés faibles champs de dépiégeage dans les couches de

79



CHAPITRE 2 : Imagerie d’une paroi de domaine avec un microscope a centre NV

Ta|CoFeB|MgO [150]. Le développement de couches sans défauts est notamment un pas nécessaire a franchir
pour parvenir & de nouvelles architectures pour le traitement de I'information magnétique, telles que la racetrack
memory introduite par S. Parkin et collégues en 2008 [3,5]. Dans cette optique, la microscopie a balayage de

centre NV offre de nouvelles perspectives pour la caractérisation du piégeage a 1’échelle nanométrique [149].

2.5 Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons introduit une nouvelle technique d’imagerie du champ magnétique a 1’échelle
nanométrique : la microscopie a balayage de centre NV. Cette technique présente le double avantage d’étre
sensible et quantitative, sans perturber magnétiquement 1’échantillon mesuré. En plus de ces caractéristiques,
la microscopie a centre NV fonctionne dans des conditions expérimentales trés peu exigeantes (notamment a
température ambiante et dans l'air). En cela, elle est a rapprocher de la microscopie a force magnétique, et
pourrait étre de la méme fagon envisagée pour étudier de maniére routiniére de nombreux échantillons.

En particulier, le microscope a balayage de centre NV que nous avons développé au laboratoire nous a permis
d’imager a I’échelle nanométrique le champ d’une paroi de domaine dans une couche ultra-mince.

Nous avons d’autre part observé des sauts de Barkhausen activés thermiquement de ces mémes parois
de domaine dans une couche ultra-mince de Ta|CoFeB|MgO, et mis en évidence la possibilité d’affecter un
échantillon magnétique a trop grande puissance laser. Cependant, la compréhension de ce phénomeéne nous
a permis de l'utiliser & notre avantage pour cartographier les défauts dans une piste magnétique du méme
matériau.

Ce type d’étude des défauts est un passage obligé si 'on souhaite un jour parvenir & des dispositifs tels que
la racetrack memory imaginée par Parkin et collégues en 2008. On pourrait en outre souhaiter aller plus loin,
et fabriquer de maniére artificielle des défauts dans une couche magnétique, pour stabiliser une paroi & une
position déterminée par exemple. Une des fagons de procéder peut étre d’irradier la couche magnétique avec
des ions [156]. Ce sujet nous ameéne directement au chapitre suivant, dans lequel nous allons étudier effet de

I'irradiation d’une piste magnétique nano-structurée avec des ions hélium.
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Chapitre

Mesure locale de la densité de moments
magnétiques pour l'étude d'une nano-structure

irradiée
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Dans le chapitre précédent, nous avons vu qu’il était possible d’étudier I'impact de défauts d’une couche ma-
gnétique ultra-mince sur la position des parois de domaine, en imageant celles-ci & une échelle sub-micrométrique
au moyen d’un magnétométre & centre NV.

Dans 'espoir de disposer de systémes efficaces pour le stockage et la manipulation de 'information tels que
la racetrack memory introduite par Parkin et al. [5], ou bien des memristors utilisant les parois de domaines [31],
il est important de pouvoir non seulement observer 'effet des défauts sur la position que prennent des parois de

domaine dans une piste magnétique, mais également de pouvoir contréler de maniére déterministe les positions
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favorables pour ces domaines. Une maniére d’y parvenir est de fagonner dans un matériau des régions ou les
propriétés magnétiques sont localement modifiées. Ceci peut étre réalisé de maniére controlée en irradiant le
matériau avec des ions He™ au travers d’un masque, comme introduit par C. Chappert et collégues en 1998 [156].
Nous allons dans ce chapitre nous intéresser aux effets de l'irradiation sur I’aimantation & saturation My d’une
piste magnétique nano-structurée.

Nous commencerons par introduire une méthode permettant de mesurer My avec une résolution spatiale sub-
micrométrique dans les couches ferromagnétiques ultra-minces, a l'aide du magnétomeétre a centre NV (§3.1).
Nous montrerons ensuite comment cette méthode peut étre utilisée pour étudier les modifications locales de M
induites par irradiation aux ions Het. Enfin, nous profiterons de la diminution de champ coercitif induite par
lirradiation pour retourner spécifiquement la zone irradiée, et nous utiliserons le microscope & balayage de NV

pour imager les parois ainsi obtenues (§3.2).

3.1 Mesurer la densité de moments magnétiques & des échelles nano-
métriques

De maniére surprenante, il n’existe pas de technique permettant de mesurer la densité de moments magné-
tiques dans des couches ferromagnétiques ultra-minces aprés leur structuration & des échelles nanométriques.
Nous allons montrer dans cette partie comment une mesure quantitative du champ magnétique a 1’échelle nano-

métrique, telle que celle fournie par le microscope & balayage de centre NV, permet de remédier & ce probléme.

3.1.1 Limitations des techniques conventionnelles

La méthode généralement employée pour mesurer I'aimantation a saturation consiste en la mesure du mo-
ment magnétique total d’un échantillon — le plus souvent par des mesures de flux au travers d’'un SQUID
(Superconducting QUantum Interference Device) ou par VSM (Vibrating Sample Magnetometry) —, puis de
diviser cette quantité pour se ramener a une densité volumique de moments magnétiques (ou surfacique dans le
cas de couches ultra-minces). Il existe de trés nombreuses méthodes pour mesurer le moment total, différant par
leur précision, sensibilité au bruit, ou vitesse d’acquisition, et nous ne souhaitons pas en donner une description
précise dans ce manuscrit. Pour les instruments les plus précis tels que les SQUID, la limitation de la sensibi-
lité est ultimement imposée par la présence de moments magnétiques parasites contaminant 1’échantillon, par
exemple dans des poussiéres microscopiques contenant du fer. Expérimentalement les limites de sensibilité sont
de Pordre de 10710 Am?, soit ~ 10" g, ot up ~ 9,274 - 10~2* Am? désigne le magnéton de Bohr [157-159).

De fait, cette méthode de mesure de M, devient intrinséquement problématique pour des échantillons ultra-
minces ol le moment magnétique est extrémement dilué. Prenons l'exemple d’'une couche typique d’épaisseur
t ~ 1nm et d’aimantation & saturation M, = 105A /m. La densité surfacique de moments magnétiques I, est donc
de Vordre de Iy = Mt ~ 100 up/ nm?. Si on souhaite mesurer un moment seulement 10 fois supérieur a la limite
de bruit de 10'3up, il est nécessaire d’intégrer le signal provenant d’une surface de I'ordre de ~ 1 mm x 1 mm.

Cette limitation n’est pas un frein fondamental pour la caractérisation de couches magnétiques ultra-minces,
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3.1 Mesurer la densité de moments magnétiques a des échelles nanométriques

toutefois, une telle résolution ne permet pas de mesurer M, sur un échantillon ultra-mince nano-structuré.
Une idée pour obtenir une meilleure résolution serait d’utiliser un SQUID de dimension micrométrique, voire
méme nanométrique [100,160]. Si de telles méthodes peuvent donner des résultats probants, puisqu’en mesurant
une petite région de ’échantillon on s’affranchit de toute contamination, le probléme est alors de déterminer
avec précision le lien entre 'aimantation du matériau et le flux qui traverse la boucle du SQUID, ce qui est en
général trés complexe et sous-tend une trés bonne connaissance et modélisation des conditions de ’expérience.
Une autre approche intéressante utilisée pour mesurer M, dans une étude récente de Vernier et collégues
consiste & mesurer la répulsion entre deux parois de domaines [161]. Cette répulsion est en principe gouvernée
par le champ dipolaire des parois de domaine, et fait donc intervenir le parameétre M. De cette facon il est
possible de remonter a la valeur de Mg avec une résolution spatiale de l'ordre de la dizaine de microns carrés.
Cependant une telle méthode semble compliquée & mettre en oeuvre dans un échantillon quelconque, car elle
présuppose de disposer de parois de domaines dans 1’échantillon, suffisamment droites, et d’étre certain que la
répulsion des parois est bien d’origine dipolaire uniquement. Enfin, si le gain en résolution est conséquent, on
demeure tout de méme restreint a une mesure optique ce qui laisse des échantillons de taille nanométrique hors

d’atteinte.

3.1.2 Mesure de M, par microscopie NV

Nous allons ici montrer qu’'une mesure quantitative du champ de fuite généré par une structure magnétique
peut permettre trés simplement, sans appliquer de champ et sans calibration préalable, de remonter & I’aiman-

tation & saturation avec une résolution spatiale sub-micrométrique.

Soit une aimantation donnée M (r) = M, - m (r). Dés que la divergence de I'aimantation div (M) est non-
nulle, il apparait dans le matériau ce que 'on peut assimiler a des accumulations de charges magnétiques de
signes opposés, qui jouent un roéle similaire & des charges électriques en électrostatique. De la présence de ces
charges magnétiques fictives, il résulte généralement I’apparition hors matériau d’un champ magnétique de
fuite. On comprend assez naturellement que si M, change, la densité de charges changera en proportion, et qu’il
en ira donc de méme pour le champ de fuite. Ce raisonnement intuitif qui s’appuie sur une analogie entre la
magnétostatique et 1’électrostatique (approche dite « Coulombienne ») est justifié de maniére plus rigoureuse
en annexe A.

Le point important est que la dépendance linéaire du champ magnétique en aimantation permet de remonter
a la valeur de M, par une mesure locale et quantitative de champ de fuite. En effet, pourvu qu’on connaisse la
distribution de 'aimantation m (r), on pourra prédire la forme du champ de fuite, & un facteur de normalisation
pres : M. Sil'idée est assez générale, et pourrait en principe étre appliquée a tout matériau, la connaissance a
priori de la forme de I'aimantation m(r) du matériau n’est pas nécessairement évidente. Toutefois, dans le cas
des couches ultra-minces & aimantation perpendiculaire qui nous intéressent, cette distribution est justement

connue et, qui plus est, trés simple, puisque m ne varie pas dans 1’épaisseur.
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FIGURE 3.1 : Calcul champ de bord de piste. (a) Schéma de la couche magnétique dont on souhaite calculer le champ
de bord. La couche étant aimantée perpendiculaiement a son plan, on a une accumulation de charges magnétiques sur les
deux surfaces (supérieure et inférieure) de la couche, comme pour un condensateur plan en électronique. (b) Composante
planaire et (¢) perpendiculaire du champ magnétique produit par une telle structure, calculée a une distance d = 100 nm
d’une couche magnétique typique a partir de I’équation A.5, avec Ms = 1MA/m et t = 1nm. La hauteur du pic de

champ est proportionnelle & I, = Mt et sa largeur a d.

A lintérieur d’un domaine, tous les moments magnétiques pointent dans la méme direction, par exemple
vers le haut. On a donc uniquement des charges magnétiques de surface, sur le plan supérieur de la couche
et de signe opposé sur le plan inférieur (cf. figure 3.1). C’est le parfait équivalent d’un condensateur plan en
électrostatique et, comme dans un condensateur, aucun champ n’apparait en dehors de la couche magnétique,
sauf aux extrémités de celle-ci. Notre expérience consiste 4 mesurer quantitativement le champ de
fuite B* produit par le bord d’une couche magnétique perpendiculairement aimantée. Etant en
mesure de calculer le champ magnétique attendu, nous pourrons alors déduire la valeur de My, en ajustant les
données expérimentales par une prédiction théorique du champ.

Le calcul analytique du champ de fuite B®® au bord d’une couche ferromagnétique a aimantation perpendi-

culaire est détaillé en annexe A. Dans le cas d'un bord d’une couche mince d’épaisseur ¢ suivant la verticale 2,

infinie suivant ¢ et comprise entre —oo et 0 suivant & , ce champ s’exprime comme

3
bd oMt z t
e 2204 (=) o (4))
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La composante Bzd est nulle par symétrie. Les composantes B¢ et B% du champ sont tracées en figure 3.1
pour une couche typique d’épaisseur + = 1nm avec My = 10° A/m. Comme indiqué sur la figure, on peut
remarquer que le champ ne dépend pas seulement de M, mais également de la distance z a I’échantillon. Cette
distance, qui correspond & la hauteur de vol z = d du centre NV, intervient notamment dans ’étalement spatial
des profils de champ.

L’ajustement d’une mesure quantitative du champ de fuite au-dessus d’un bord de couche magnétique a
laide de I’équation (3.1) permettra donc non seulement d’en déduire 'aimantation & saturation M, mais aussi

de connaitre la hauteur de vol d.

Densité surfacique de moment magnétique I, On pourra remarquer que dans l’équation (3.1) le facteur
de normalisation du champ magnétique n’est pas donné par M, mais par le produit Iy = Mt de la densité
volumique d’aimantation par I’épaisseur ¢ de la couche magnétique. Ce que 'on va mesurer correspond donc
a la densité surfacique de moment magnétique I, ce qui est d’une certaine facon assez logique étant donné
que 'on considére des couches ultra-minces et donc & deux dimensions seulement. Cette quantité est d’ailleurs
la grandeur a laquelle on a effectivement accés dans les couches ultra-minces avec la plupart des techniques
conventionnelles comme le SQUID. Comme avec ces autres techniques, on se raménera a M, en divisant par
I’épaisseur nominale t de la couche magnétique. Pour plus d’exactitude nous avons cependant choisi d’exprimer
tous nos résultats en fonction de I, ’épaisseur ¢ n’étant pas toujours bien définie, par exemple si la couche
de substrat est polarisée sur quelques couches atomiques comme dans les multicouches de Pd|Co [162], ou

simplement du fait de la rugosité des interfaces.

3.1.3 Preuve de principe

Echantillon Dans cette partie, ’échantillon dont nous souhaitons mesurer la densité de moments magnétiques
est une couche ultra-mince de Ta(5)|CogoFegoBao(1)|MgO(2)|Ta(5), déposée par pulvérisation sur un substrat
de SiOy amorphe.

Nous désirons mesurer le champ magnétique au-dessus d’un bord de cette couche magnétique. Cependant,
nous savons que notre AFM est sujet & des dérives, ainsi qu’a des non-linéarités des platines piézo-électriques,
qui se traduisent par des erreurs sur les distances mesurées dans les images. Une échelle de distance latérale
correcte est cependant cruciale car, comme nous venons de le voir, I’étalement spatial du champ de fuite est
directement relié a la distance de vol d. Si ’on se trompe sur 'estimation de d, on commettra également une
erreur sur la mesure de ;. De facon a avoir une référence de distance absolue, nous avons donc travaillé avec
des pistes magnétiques, c’est-a-dire avec deux bords de couche magnétique, séparés d’une distance [, comme
schématisé en figure 3.2(a). Ces pistes ont été obtenues & partir d’une couche uniforme, par gravure ionique au
travers d’un masque défini par lithographie électronique. Aprés la fabrication, nous avons réalisé des mesures
de topographie au moyen d’'un AFM calibré, afin d’avoir une référence précise des dimensions des pistes. Nous
avons ainsi mesuré la profondeur de la gravure dd avec une précision de +5nm, et leur largeur [ avec une

précision de £20 nm.

85



CHAPITRE 3 : Mesure locale de la densité de moments magnétiques pour l’étude d’une nano-structure irradiée

Ayant deux bords, en x = 0 et « = [, on s’attend finalement & mesurer la réponse du centre NV a un champ

de fuite du type
B(z) = —B%"(z) + B*(z —1). (3.2)
On rappelle que la réponse du centre NV & un champ B est un déplacement Zeeman qui s’exprime en valeur
absolue comme A fyy =~ \/E2 + ((ynvv/27)B - qu)Q, ol uyy est défini par les angles (0,¢) qui sont mesurés
avec une précision de +2° (cf. chapitre 2). Comme nous ne mesurons que la valeur du déplacement Zeeman et

non son signe, nous n’avons accés qu’a la norme du champ |B(z)|. Le signe du champ, déterminé par ’orientation

de ’aimantation dans la piste, n’intervient donc pas dans notre expérience.

(a) -B+< 1\310* B
m UROSORORORORORORRR RSN *ﬂ TZ FIGURE 3.2 : Mesure du champ magnétique au-
! yé_a’c dessus d’une piste magnétique uniformément
(b) aimantée. (a) Schéma en coupe de l'expérience. Le
| 5 centre NV est balayé au-dessus de la piste magnétique
904 z { dont les deux bordures produisent un champ +B%?, le-
5 quel induit un déplacement Zeeman A fyy des niveaux

d’énergie du spin du centre NV. (b) Enregistrement

du déplacement Zeeman du centre NV au-dessus de la

30 - : = . .
| s H piste magnétique.
hd %
| F g ;i 5

Effet de la topographie des pistes Le résultat d’'une mesure de champ magnétique au-dessus d’une piste

est présenté en figure 3.2(b). De maniére a priori surprenante, on constate que le champ mesuré n’a pas la

méme magnitude au-dessus des deux extrémités de la piste. Ceci n’est en réalité pas di & des variations de

My a lintérieur de la piste, mais au fait que 'on ait pas pris en compte la topographie de 1’échantillon dans

I’équation (3.2). En effet, le centre NV attaché a la pointe d’AFM va suivre le profil de hauteur de la piste. A
cela se rajoute le fait que les deux maxima du champ de fuite mesuré sont décalés latéralement par rapport aux
bords de la piste. Il en résulte que sur I'un des maxima du champ, le centre NV est plus proche de la couche
magnétique qu’au niveau du second maximum du champ mesuré. Ceci est schématisé en figure 3.3 pour plus de
clarté.

Notons qu’il y a deux raisons au décalage entre le maximum du champ mesuré et la position du bord de
la piste magnétique. La premiére tient au fait que le centre NV est toujours légérement décalé latéralement
par rapport a 'extrémité de la pointe AFM [figure 3.3(a)]. La seconde provient du fait que ’on mesure une

projection du champ magnétique sur I’axe du centre NV. En d’autres termes, on va mesurer la valeur absolue
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d’une somme pondérée des deux composantes du champ tracées en figure 3.1. Le maximum du champ projeté
Bynv n’a donc aucune raison d’étre exactement centré sur la couche, sauf dans le cas particulier d’un centre NV

orienté parallélement a celle-ci.
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FIGURE 3.3 : Mesure sur un bord de piste - Géométrie. (a) Schéma de I'expérience au niveau du bord de la piste
magnétique. Le centre NV est attaché prés de Uextrémité de la pointe d’AFM, et balayé au-dessus du bord de la piste
en suivant la topographie. Il se trouve ainsi a une distance d de la couche magnétique, lorsque la pointe est sur le dessus
de la piste. La topographie, résultant de I’étape de lithographie, consiste en une marche de hauteur dd. Cette marche a
pour effet de rapprocher le centre NV de la couche magnétique au-deld du bord de la piste, & une distance d — dd. (b)
Schéma de I’expérience de mesure du champ au-dessus d’une piste. Du fait d’un léger décalage entre la position latérale
du centre NV et 'extrémité de la pointe d’AFM, la trajectoire du centre NV n’est pas exactement centrée sur la position
réelle de la piste. Il en résulte que le centre NV est plus prés de la couche magnétique au niveau d’un des bords qu’il
ne 'est au niveau de l'autre bord. Ce décalage contribue au déséquilibre entre les deux maxima de champ mesurés en

figure 3.2(b). (c) Exemple de fonction topo utilisée pour prendre en compte la topographie.

Ajustement des données Etant donné que la topographie et la cartographie de champ magnétique sont
enregistrées simultanément, il est possible de prendre en compte la topographie mesurée par AFM dans les
calculs de champ magnétique. On ajuste alors les données expérimentales en fonction des deux paramétres M,

et d en partant d’un profil de champ théorique donné par

B(z) = —B%(z, 2 = d 4 topo(x)) + B*(z — 1,2 = d + topo(x)) (3.3)

ou la fonction "topo" correspond au profil mesuré & ’AFM, et est essentiellement une fonction porte comme

décrite en figure 3.3(c), valant en moyenne 0 sur le dessus de la couche magnétique et —dd ailleurs, ou dd est la
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profondeur de la gravure ionique, mesurée de facon indépendante. Il est & noter que cette fonction ne correspond
pas exactement & la mesure brute obtenue par AFM. Une soustraction des fluctuations lentes est effectuée pour
s’affranchir des dérives du positionnement vertical de 1’échantillon, ainsi que de la pente de I’échantillon. Ces
fluctuations lentes sont des artefacts de mesure et ne correspondent pas & un changement de position relatif du
centre NV, par rapport a la couche magnétique.

Au champ B calculé, on applique la réponse du centre NV en recherchant les valeurs propres du hamiltonien

de Deffet Zeeman introduit au chapitre précédent,

H = hDS% + hE (S% — S%) + gupB - S (3.4)

ot les coordonées (X,Y,Z) sont données dans la base du défaut (Z = uyy ). Quatre paramétres associés au centre
NV entrent dans ce Hamiltonien. Ces paramétres, a savoir D, E, et les angles 6 et ¢ (qui interviennent dans
le produit B - S), sont mesurés lors de la fonctionnalisation du magnétometre, avec des précisions respectives
de +£0,2 MHz pour E et D, et de +2° pour les angles (cf. chapitre 2). Les valeurs propres du Hamiltonien sont
obtenues en le diagonalisant numériquement, ce qui donne in fine sans approximation la position en fréquence
f+ des résonances magnétiques, que 'on peut directement comparer aux données expérimentales. Notons que
nous choisissons généralement de tracer la position relative d’une transition |fir — DJ, ce qui est proche du

déplacement Zeeman A fyy et se compare quasi-directement au champ en divisant par yyyv /27 = 28 MHz/mT.

En résumé, on peut calculer le résultat attendu pour une mesure expérimentale par microscopie & balayage
de centre NV, sur une coupe au-dessus d’une piste uniformément aimantée, et ce en fonction de n’importe
quel jeu de parameétres (M;,d). Nous pouvons donc ajuster les données expérimentales en fonction de ces deux
paramétres. Le résultat d’un tel ajustement est présenté en figure 3.4 pour deux centres NV différents, sur la
méme piste magnétique. On obtient de maniére parfaitement reproductible la valeur de I, = 98 4= 3 ug/nm? et
celle de d pour chaque expérience. Dans la partie qui suit nous allons décrire la fagon dont nous avons estimé

la précision de cette mesure, qui correspond & quelques pourcents de la valeur mesurée.

3.1.4 FEvaluation des incertitudes

Les sources d’erreur dans notre mesure peuvent étre divisées en deux catégories : 'erreur intrinséquement liée
a la mesure et a I’ajustement ; et les incertitudes sur les paramétres de ’expérience, incluant les caractéristiques

géométriques de la piste magnétique et celles du centre NV utilisé pour la mesure.

Tout d’abord, la mesure du déplacement Zeeman du spin du centre NV est nécessairement entachée de bruit.
Lorsque l'on cherche & ajuster les données expérimentales, on commet donc une double erreur, d’une part a
cause du bruit sur les données, et d’autre part due a I'imperfection de ’ajustement. Pour évaluer la justesse
de l'estimation de la grandeur X (X étant soit M, soit d), erreur que nous dénoterons par la suite Ax/ajust.,
nous avons enregistré entre 10 et 20 fois la méme coupe de champ au-dessus d’une piste magnétique (telle que

celle présentée en figure 3.2(b)). L’ajustement de l’ensemble de ces coupes permet d’obtenir une valeur pour
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FIGURE 3.4 : Ajustement des coupes de champ au travers d’une piste magnétique. (a) Schéma de ’expérience.
Le centre NV, d’orientation (6,¢) est balayé au-dessus de la piste magnétique et on enregistre le déplacement Zeeman
Afnyv d’une des raies d’ODMR. Cette mesure, qui essentiellement correspond au champ des bords de la piste projeté sur
laxe du centre NV, est ajustée en prenant en compte la topographie, par un champ B(x) tel que celui de I’équation (3.3)
auquel on applique la réponse du centre NV en diagonalisant le Hamiltonien du spin dans I’état fondamental. On extrait
ainsi les deux inconnues de la mesure : la densité de moments magnétiques I et la hauteur de vol d. (b) et (¢) Ajustements
obtenus en mesurant la méme piste magnétique avec deux centres NV différents. On obtient le méme résultat pour I, a

incertitude prés, Is = 98 & 3 ug/nm?.
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FIGURE 3.5 : Evaluation des incertitudes de la méthode. (a) et (c) Histogrammes représentant la dispersion des
résultats de I’ajustement des données de 13 coupes mesurées au-dessus d’une piste magnétique, au méme endroit. L’écart-
type de ces données donne erreur sur Is, Ay /ajust., €n (a) et sur d, Ag/ajust., en (c). (b) et (d) Estimation de I'influence
de I'incertitude d’un paramétre p; de 'ajustement sur le résultat final — ici D. L’ensemble des données sont réajustées en
remplacant la valeur nominale D par D + ¢D puis par D — oD . On obtient de la sorte deux nouvelles valeurs moyennes
X[D + oD] et X[D — 0D}, d’ott on déduit Ax,p = |X[D + D] — X[D — 0D]| /2 qui est une estimation de I'influence
de lincertitude sur D sur l'erreur finale. On effectue ce type d’ajustement indépendamment pour chacun des paramétres

p; pour connaitre 'incertitude totale, comme donné dans ’exemple du tableau 3.1.

X, avec une certaine dispersion. La valeur moyenne de X obtenue & partir de la série de mesures constitue
le résultat de notre mesure. De méme nous avons estimé A x/,just. cOmme correspondant & 1'écart-type de la
série de données, comme schématisé en figure 3.5(a) et (¢). Dans 'exemple de la mesure présentée en figure 3.4,
Iincertitude liée a I'ajustement des données est de l'ordre de 2% pour I, et 4% pour d, ce qui est récapitulé
dans le tableau 3.1. Cette erreur, essentiellement liée a I'imprécision de la mesure du déplacement Zeeman, est

ainsi I'une des principales causes d’incertitude de la mesure.

La seconde source d’erreur sur X dans notre mesure vient de la propagation des incertitudes sur les autres
paramétres utilisés dans notre calcul pour I'ajustement des données. Ces paramétres sont ceux liés au calcul
de la réponse du centre NV, a savoir son orientation, caractérisée par les angles (6,¢), la contrainte E et le

déplacement en champ nul D, mais également les paramétres géométriques de notre expérience, c’est-a-dire
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la largeur de la piste magnétique [, et sa hauteur dd. L’erreur sur 8 et ¢ vient de 'ajustement de la mesure
de l'orientation présentée au chapitre 2, et résulte en une incertitude de 2°. Les paramétres E et D, mesurés
en ajustant un spectre ’ODMR en champ nul sont évalués avec une précision de l'ordre de 0,2 MHz. Enfin,
les paramétres [ et dd mesurés par un AFM calibré sont connus respectivement a une précision de 20nm et
5nm [cf. table 3.1]. Afin d’évaluer l'influence de chaque paramétre p; € {D, E, 0, ¢,1,6d} sur I'erreur finale, nous
avons ajusté de nouveau X a partir de toutes les coupes de déplacement Zeeman, mais en changeant p; autour
de sa valeur nominale p; de plus ou moins I’écart-type op; mesuré de fagcon indépendante. On obtient ainsi deux
valeurs pour X, que nous appellerons X[p; — op;] et X[p; + op;] . Pour peu que l'écart type sur la grandeur p;
soit suffisamment faible pour que I’évolution de X avec cette variation soit linéaire, une bonne estimation de
I'incertitude causée par celle sur p; est donnée par Ax,,, ~ |X[p; +op;] — X[p; — opi]| /2. Les figures 3.5(b)
et (d) schématisent la procédure pour estimer la propagation de l'erreur op sur D sur la mesure finale Ay, p.
Parmi tous les paramétres, on constate que ce sont les erreurs sur dd et sur [ qui ont I'influence la plus grande.

C’est pourquoi il est nécessaire de bien déterminer les dimensions des pistes pour obtenir une mesure précise.

paramétre p; valeur nominale p; incertitude oy, erreur relative sur erreur relative sur
d:eq/p, (%) I :€r, /p, (%)

D 2866,6 MHz 0,2 MHz 0,283 0,515
E 6,6 MHz 0,2 MHz 0,138 0,156
0 84° 2° 0,393 0,008
1) 8° 2° 0,008 0,445
largeur [ 1000 nm 20 nm 1,311 1,661
hauteur éd 54 nm 5 nm 3,206 1,574
erreur relative due a l'ajustement €x /ajust. 3,738 1,887
incertitude totale ex = \/efi( Jajust, T 2 €%, 5,121 3,047

TaABLE 3.1: Récapitulatif de toutes les sources d’incertitudes pour ’expérience de magnétomeétrie présentée
en figure 3.4(b). L’erreur sur la mesure finale résulte de plusieurs facteurs. L’erreur induite par l’ajustement des
données expérimentales, elles mémes entachées d’erreur, est donnée par €x/ajust.- D’autre part, les autres paramétres de
I’expérience entrant dans l’ajustement induisent une erreur supplémentaire. Pour cela nous avons mesuré I'impact de
chacun des paramétres sur le résultat de notre mesure, en les faisant varier dans leur gamme d’incertitude. Celle-ci a été
mesurée de maniére indépendante. Par des mesures d’ODMR en champ nul, on obtient D et E avec une précision de
0,2MHz. 6 et ¢ sont connus & 2° prés par la mesure de I'orientation présentée au chapitre 2. Enfin, les dimensions de la

piste [ et dd sont mesurées par un AFM calibré avec des précisions respectives de 20 nm et 5 nm.
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CHAPITRE 3 : Mesure locale de la densité de moments magnétiques pour l’étude d’une nano-structure irradiée

In fine, toutes les sources d’erreur étant indépendantes a priori, et on peut additionner ce qui s’apparente

aux variances : Aﬁ( Jo On obtient donc une erreur totale

Ax = %/ £,

Pi

que l'on peut exprimer en termes d’incertitude relative ex = Ax/X. Un exemple d’une telle estimation des
incertitudes correspondant a la couche magnétique étudiée dans la coupe en figure 3.4(b) est résumée dans le
tableau 3.1. On parvient finalement & une incertitude de quelques pourcents, pour laquelle les facteurs limitants
sont la précision de I’ajustement et I'incertitude sur les parameétres géométriques de la piste magnétique, a savoir

sa hauteur dd et sa largeur [.

3.1.5 Reésolution spatiale et hauteur de vol

Tandis que notre but était de mesurer la densité de moments magnétiques dans une couche ultra-mince,
on a également accés & la mesure de la distance de vol d qui sépare notre capteur, le centre NV, de la couche
magnétique. La précision sur d est de lordre de ~ 1%, c’est-a-dire quelques nanométres tout au plus. Cette
méthode peut donc étre utilisée pour mesurer de fagon trés précise d, connaissance cruciale pour de nombreuses
expériences.

D’autre part, comme nous ’avions mentionné au chapitre précédent, la distance d nous donne aussi une
information sur la résolution spatiale de notre instrument. En effet, le champ d’un dipole magnétique s’étale
linéairement avec d, ce qui est illustré en figure 3.6. Si 'on souhaite, dans une image de champ magnétique,
séparer les contributions de deux parties distinctes de la structure d’aimantation d’un matériau, il faudra que
ces parties soient séparées au moins par la hauteur de vol, en utilisant un équivalent du critére de Rayleigh pour
la résolution des instruments d’optique. La limite de résolution en aimantation de notre instrument est donc
bien de l'ordre de d, c’est-a~dire de 'ordre de 50 — 100 nm dans notre expérience. Cette valeur n’est cependant
pas intrinséque a la technique de microscopie NV.

Dans notre expérience, d est limitée par Paccrochage des nano-diamants sur la pointe AFM, décrit au
chapitre 2. En effet, le diamant que nous attachons ne se positionne pas a 'extrémité de la pointe comme nous
le souhaiterions, et ce méme lorsque 1’on accroche des diamants de taille inférieure a la dizaine de nanomeétres.
Deux pistes peuvent étre suivies pour diminuer la distance d. La premiére est d’essayer d’améliorer notre
procédure d’accrochage, de fagon a ce que celle-ci soit plus déterministe. On peut pour cela songer a utiliser
d’autres pointes AFM, ou essayer de jouer sur le polymeére que nous utilisons pour « coller » les diamants. La
seconde option est de changer de stratégie, et d’utiliser des pointes AFM directement taillées dans du
diamant contenant un centre NV [147]. Il est en effet possible d’implanter des centres NV dans du diamant, de
fagon controlée et & proximité de la surface. De telles pointes en diamant ont été notamment développées par
le groupe de P. Maletinsky a I'université de Bale. Nous montrerons dans le chapitre d’ouverture des résultats
préliminaires de mesure de distance que nous avons obtenu avec de telles pointes, oil le centre NV est implanté

4 ~ 10nm de la surface.

92



3.1 Mesurer la densité de moments magnétiques a des échelles nanométriques

B, normalisé¢ (u.a.)

B, normalisé (u.a.)

\/\/ d = 450 nm
d = 350 nm
] d = 250 nm
d = 150 nm
d = 50 nm
-1 0 1
(c)
d = 450 nm
/\/ d = 350 nm
1 d = 250 nm
d = 150 nm
d = 50 nm
1 0 1
7 (um)

FIGURE 3.6 : Résolution spatiale : "critére de Rayleigh" pour un dipéle magnétique. (a) Schéma d’une mesure

de champ dans ’exemple d’un dipdle ponctuel mx = —mu,, a une distance z = d fixe du dipoéle. Les lignes rouges

représentent les lignes de champ magnétique. (b) et (¢) Composantes B, (z) et B.(z) du champ magnétique calculées

& des distances d respectives de 50, 150, 250, 350 et 450 nm du dipdle. Les courbes ont été normalisées & 1 pour plus

de lisibilité (Pamplitude du champ décroissant en 1/d, seule la courbe calculée & d = 50nm serait visible sans cette

normalisation), et décalées verticalement proportionnellement a d. On visualise bien que I’étalement spatial du champ

dipolaire est proportionnel & d. Si on souhaite distinguer le champ de deux dipdles magnétiques séparés de Ar, on doit

donc mesurer le champ & une distance d < Ar. d correspond donc & la résolution spatiale de I'instrument.

FiGURE 3.7 : Détermination de la densité de mo-
ment magnétique dans une nano-structure car-
rée. (a) Topographie d’un plot carré gravé dans une
couche de Ta|CoFeB(1 nm)|MgO mesurée par AFM. (b)
Cartographie du déplacement Zeeman du centre NV
Afny au-dessus de la méme structure (c) Coupe du
déplacement Zeeman correspondant & la ligne poin-
tillée blanche de la figure (b). L’ajustement des données
donne I, = 98 + 3 up/nm” et d = 54 + 3nm. (d) Cal-
cul du déplacement Zeeman du centre NV attendu en
figure (b) a partir des paramétres extraits de la coupe
(c). La simulation ne prend pas en compte la topogra-
phie pour des questions de simplicité, ce qui explique
les différences entre les parties de gauche des images

expérimentale et simulée. (barres d’échelle : 200 nm,)
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CHAPITRE 3 : Mesure locale de la densité de moments magnétiques pour l’étude d’une nano-structure irradiée

Malgré les limites de notre procédure d’accrochage, on atteint en routine une résolution spatiale meilleure
que 100nm. On peut en conséquence imaginer mesurer My sur des régions trés petites, inférieures au micron
carré. C’est ce que nous montrons par exemple en figure 3.7, pour des plots carrés de 500 nm de coté gravés dans
la méme couche de Ta|CoFeB|MgO que celle étudiée en figure 3.4. En ajustant les données par une procédure
similaire & celle présentée précédemment, on obtient comme attendu le méme résultat que pour une piste, a

Perreur prés, en I'occurrence [, = 98 + 3u3/nm2.

Notre résolution, limitée par la hauteur de vol d, est donc de 1'ordre de 100 x 100 nm?, ce qui constitue un
gain de quatre ordres de grandeur en résolution par rapport a la mesure de 1’étude de Vernier et collégues [161],
et huit ordres de grandeur par rapport aux techniques de magnétométrie conventionnelles. Ce gain en résolution
permet d’étudier des échantillons nano-structurés. Il est notamment possible de mesurer les modifications locales

de I'aimantation & saturation M, induites par irradiation avec des ions Het.

3.2 Application de la méthode & I’étude d’une nano-structure irradiée

par des ions He™

L’irradiation d’une piste magnétique permet de créer des régions ou il sera plus facile de retourner des
domaines magnétiques que dans le reste du matériau. En effet, les deux conséquences principales de l'irradiation
sont de diminuer le moment magnétique total My, et de réduire le champ coercitif. De la sorte, il devient
possible de controéler facilement la position des parois de domaines qui, en principe, viennent se positionner au
niveau de la transition entre régions irradiée et non-irradiée. Ceci a été montré dans des multicouches de Pt|Co
irradiés par des ions He™ dans I’étude originale de Chappert et collégues [156] par des observations de domaines

magnétiques en microscopie Kerr, que nous avons reproduit en figure 3.8(a) et (b).

FIGURE 3.8 : Irradiation avec des ions He™. (a) et (b) Images de microscopie magnéto-optique en champ proche,
sur un échantillon de (Pt(1,4)|Co(0,3))s, adaptées de I'article de Chappert et collegues [156] (barre d’échelle : 3 pm). La
multicouche a été irradiée par des ions He™, au travers d’un masque de résine. L’irradiation a deux effets : une réduction
de M, et une diminution du champ coercitif. En conséquence, 'application d’'un champ faible entre les images (a) et
(b) permet de retourner spécifiquement les bandes irradiées, qui apparaissent en blanc sur I'image (b). (¢) Schéma de
I’expérience que nous envisageons, pour étudier les parois dans une couche irradiée, avec la résolution de la microscopie

NV. Une piste de Ta|CoFeB(1)|MgO est irradiée localement au travers d’'un masque de résine.
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3.2 Application de la méthode & Uétude d’une nano-structure irradiée par des ions Het

Si de telles mesures par microscopie Kerr sont tout a fait convaincantes, la résolution spatiale de la technique
ne permet pas d’étudier les effets de l'irradiation & 1’échelle nanométrique. C’est cependant a ces échelles que
sont développées les architectures de stockage et de traitement de l'information. C’est pourquoi nous avons
cherché a étudier les effets de irradiation par des ions Het sur une piste ultra-mince de Ta|CoFeB|MgO, telle
que celle présentée dans le chapitre précédent.

Dans ce type de couche, des mesures conjointes de magnétométrie sur films macroscopiques et de résonance
ferromagnétique, présentées dans une étude de Devolder et al. [163], ont permis de vérifier les effets attendus
pour une irradiation par des ions He™ accélérés a 15keV. Ces effets sont une légére augmentation de ’anisotropie
magnétocristalline K due a la cristallisation de la couche de CoFeB & basse fluence (< 10 ions/cm?). A haute
fluence, le mélange causé par les déplacements atomiques entre les différentes couches contribue a augmenter
I’amortissement «, et & diminuer le moment magnétique global My, ce qui a pour effet d’augmenter I’anisotro-
pie effective. Si I'irradiation est trop forte (> 10'6ions/cm?), la couche devient paramagnétique a température
ambiante. Ces effets, similaires & ceux observés dans les multicouches de Pt|Co [156] devraient donc permettre
d’obtenir le méme type de résultats concernant le positionnement des parois de domaines dans une piste magné-
tique. Nous chercherons dans cette section & étudier les effets de l'irradiation sur le positionnement des parois

de domaines magnétiques, en profitant de la résolution spatiale nanométrique de la microscopie NV.

3.2.1 Echantillon d’étude

L’échantillon que nous avons étudié nous a été fourni par le groupe NOMADE de 'IEF (Université d’Or-
say), et a été réalisé par K. Garcia. Il consiste en une multicouche de Ta(5)|CogoFeqoBag(1)|MgO(2)|Ta(5) (les
nombres entre parenthéses dénotent les épaisseurs nominales en nanomeétres) déposée par pulvérisation sur sub-
strat de SiO2 amorphe, recuite puis nano-structurée par lithographie électronique et gravure ionique. Elle a
été ensuite irradiée au travers d’ouvertures de 1 um, définies par lithographie électronique dans un masque de
polymethyl-metacrylate (PMMA) de 400 nm d’épaisseur. L’irradiation a été réalisée par des ions He™ accélérés

a 15,5keV, a une fluence de 16 x 105 ions/cm?.

Apres avoir saturé 1’échantillon, nous avons mesuré simultanément la topographie et la cartographie du
champ au-dessus de la piste. Le résultat de ces mesures est présenté en figure 3.9(a) et (b), pour un centre NV
orienté suivant la direction (6 = 100°, ¢ = 48°).

Comme attendu, on observe que l'irradiation n’a pas sensiblement modifié la topographie de I’échantillon, ce
qui est 'un des objectifs recherchés par 1'utilisation de cette technique [156]. L’irradiation permet de structurer
les échantillons tout en conservant leur planéité. On observe d’autre part que, bien que le matériau ait été
saturé par l'application d’'un champ magnétique, il y demeure un champ mesurable en travers de la piste
magnétique [figure 3.9(b)]. Ce champ n’est pas celui de parois de domaines, mais est issu du contraste de
densité de moments magnétiques entre la zone irradiée et la zone protégée de l'irradiation par la résine. Nous
commencerons donc par mesurer ces densités de moments magnétiques, afin d’étudier I'impact de l'irradiation

sur notre nano-structure. Pour cela, nous allons utiliser la méthode introduite dans la partie précédente (§3.1).
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CHAPITRE 3 : Mesure locale de la densité de moments magnétiques pour l’étude d’une nano-structure irradiée

(a) topographie (nm) (b) Afyv (MHz)
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FIGURE 3.9 : Etude d’une piste de Ta|CoFeB(1)|MgO irradiée. (a) Topographie de la piste irradiée mesurée a I’ AFM.
La région irradiée est indiquée en jaune. On constate que l'irradiation n’a pas modifié la topographie de ’échantillon. (b)
Cartographie du déplacement Zeeman A fyv de la raie supérieure d’un centre NV au-dessus de la méme piste. On observe
du champ & la fois aux bords de la piste magnétique, mais aussi en travers de celle-ci. Ceci n’est pas di a la présence
de parois de domaines, mais & un contraste de la densité de moments magnétiques, causée par l'irradiation (c) Coupes
du déplacement Zeeman correspondant aux trois lignes pointillées blanches de I'image en insert, et leur ajustement (en
lignes pleines). L’ajustement permet de mesurer I, = 72,9 & 2,0 ,uB/nm2 dans la région protégée de l'irradiation par un
masque de PMMA| et [, =425+ 2,0 ug/nm2 dans la région irradiée. La chute de 40% s’observe d’ailleurs directement
sur le champ du bord, et ne nécessite pas de connaissance absolue de Is. (e¢) Simulation de la cartographie (b) avec les

paramétres mesurés pour I et pour d extraits a partir des coupes, en utilisant pour le calcul un profil d’aimantation tel

que décrit en (d). (barres d’échelle : 500 nm)
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3.2 Application de la méthode & Uétude d’une nano-structure irradiée par des ions Het

3.2.2 Mesure de la densité de moments magnétiques de la piste irradiée localement

En reprenant la cartographie de la figure 3.9(b), on peut réaliser des coupes dans les différentes régions
de l'image, correspondant a la zone irradiée ou non. De telles coupes, présentées en figure 3.9(c) permettent
de se rendre compte immédiatement, en comparant la valeur des maxima de champ au-dessus des bords de la
piste, que laimantation a saturation M, a diminué d’environ 40% dans la région irradiée. Cette valeur est en
accord convenable avec les mesures réalisées sur des films étendus [163]. En effet, au-dessus de la zone irradiée
ou au-dessus de la zone protégée de 'irradiation, toutes les conditions de I’expérience sont les mémes. Le chan-
gement de 'amplitude du champ mesuré ne peut donc s’expliquer que par une chute de M. Au passage, il est
intéressant de souligner qu’une telle mesure de chute de Mg pourrait aussi bien étre obtenue avec un microscope
a force magnétique (MFM), car elle ne nécessiste pas une connaissance absolue du champ. Cependant, l'intérét
supplémentaire de notre mesure, par rapport a ce qui serait réalisable en MFM, est que nous disposons d’une
mesure quantitative du champ magnétique !, d’olt on peut remonter & la valeur exacte de I,. En ajustant les
données des coupes avec les paramétres I et d, on trouve ainsi Iy, = 42,5+ 20up/ nm?® dans la région irradiée

et I, = 72,9 + 2,0 up/nm” ailleurs.

La premiére remarque au vu de ces mesures est que le moment total a diminué par rapport a la valeur
attendue, et ce méme dans la zone en principe protégée de lirradiation par la couche de PMMA. On verra en
effet dans le chapitre suivant que, dans une couche de méme stoechiométrie (CogpFeq9Bag) qui n’a pas subi de
traitement par irradiation, la densité de moment magnétique est de I, ~ 98 up/nm?. On s’attendrait donc, dans
la partie protégée par le PMMA, & mesurer une valeur pour I, de I'ordre de ~ 100 ug/nm?, or I, a diminué de
prés de 30% par rapport & cette valeur. La conclusion est donc que 400 nm de PMMA ne suffisent pas a protéger
totalement la couche magnétique. Cette conclusion est en accord avec des simulations réalisées par T. Devolder
(IEF, Orsay) avec le logiciel SRIM (Stopping and Range of Ions in Matter) [164]. Ces simulations montrent
qu’une petite fraction des ions He™ parvient jusqu’a la couche magnétique. De plus, ces ions déja ralentis par

le PMMA peuvent plus facilement déposer leur énergie dans la couche magnétique.

Disposant des densités de moments magnétiques exactes dans la piste magnétique irradiée, on peut simuler
la cartographie compléte que ’on a mesurée par microscopie & balayage de centre NV. Le modéle utilisé pour
I’aimantation est une piste magnétique uniformément aimantée perpendiculairement a la couche, ou Iy diminue
de 40% dans une zone carrée de 1 pm de coté. Le résultat est présenté en figure 3.9(e). On constate tout d’abord
visuellement un bon accord entre simulation et expérience, ce qui laisse & penser qu’a la résolution de notre
microscope, c’est-a-dire ~ 100nm, l'irradiation a été relativement homogeéne. Cela n’exclut cependant pas la
présence de petits défauts. Notamment, si on regarde attentivement I'image de champ 3.9(b) on peut observer
une petite variation de champ dans le coin en bas & gauche de la zone irradiée, ce qui n’apparait pas dans la

simulation 3.9(e).

1. Notons qu’il est possible en principe de réaliser des mesures quantitatives de champ avec un MFM, mais ceci suppose une
modélisation précise de la pointe du MFM comme par exemple dans I’étude de Rawlings et Durkan [107], ce qui est généralement
extrémement complexe.
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CHAPITRE 3 : Mesure locale de la densité de moments magnétiques pour l’étude d’une nano-structure irradiée

Maintenant que I'on a caractérisé I’aimantation & saturation dans la couche aprés irradiation, on va pouvoir
s’intéresser a ce qui se produit lorsque ’on essaie de retourner sélectivement ’aimantation des parties irradiées

de la piste.

3.2.3 Renversement de la région irradiée

Nous nous attendons a ce qu’a I’aide d’un faible champ magnétique statique, on puisse retourner uniquement
la région irradiée. Celle-ci présente en effet un champ coercitif plus faible que dans le reste du matériau. Afin
d’étudier la possibilité de retourner sélectivement la région irradiée, nous avons calculé les cartographies de
champ magnétique, attendues pour notre microscope au-dessus de la piste. Ces cartographies ont été calculées
dans deux situations. Dans le premier cas [figure 3.10(a)], la zone irradiée est demeurée dans la méme orientation
que le reste de la piste, soit parce que ’on a retourné toute la piste, soit parce que ’on n’a rien retourné. Dans
le second cas [3.10(c)], la région irradiée a été retournée sélectivement. Les cartographies de champ obtenues
sont trés différentes dans chaque cas. Dans le cas o la piste présente un domaine retourné [figure 3.10(d)],
le champ au niveau des parois de domaines est beaucoup plus intense que dans le cas ol on a un simple
contraste d’aimantation entre la région irradiée et le reste de la piste [figure 3.10(b)]. D’autre part, les régions
ot la projection du champ sur I'axe du centre NV s’annule ne sont pas situées au méme endroit dans les deux
cartographies. Ces calculs montrent qu’il est possible de faire la distinction entre une piste contenant un domaine

et un simple contraste d’aimantation, directement a partir de I'image du champ magnétique de fuite.

(a) (c)

M, M,
Fi1GURE 3.10 : Comparaison entre le cas d’une zone | [ [ 7TUTUTUTTTTTTTC
irradiée non retournée ou retournée par rapport région

) . 40% M, e —40% M,

au reste de la piste. En (a) et (b) nous avons consi- uradiee
déré une situation ou la région irradiée est orientée dans | | | _________ | _____
le méme sens que le reste de la piste. Dans le cas (c) et M, M,
(d), nous avons considéré le cas ou la région irradiée

a été renversée. Les figures (a) et (c) représentent lai-
mantation M, hors plan utilisée pour les calcul, et les
figures (b) et (d) sont les cartographies du déplacement
Zeeman du centre NV du diamant A fnyy au-dessus de la
piste de Ta|CoFeB|MgO, calculées numériquement, en
utilisant les paramétres M, = I/t et d mesurés précé-
demment. Les deux situations conduisent & des images

de champ trés différentes.

Afny (MHz)
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3.2 Application de la méthode & Uétude d’une nano-structure irradiée par des ions Het

Nous avons ensuite appliqué a notre piste, irradiée localement et saturée vers le haut, un petit champ
magnétique (~ 7mT pendant 5 s), suivant ’axe vertical Z, dans le but de renverser la zone irradiée. Apreés
I’application de ce champ magnétique, nous avons imagé de nouveau la région irradiée de la piste magnétique
avec notre microscope, et obtenu les cartographies présentées en figure 3.11(a) et (b).

La premiére conclusion, en regard des simulations présentées en figure 3.10, est que 'on a bien uniquement
retourné I'aimantation de la région irradiée. Cependant, bien que la paroi de domaine soit comme attendu
bloquée au niveau de la région de transition entre zone irradiée et zone protégée dans le haut de I'image, dans
le bas de la zone irradiée, la seconde paroi de domaine occupe une position tordue et ne se superpose pas au
bord de la zone. Ceci est qualitativement reproduit par la simulation présentée en figure 3.11(c), en reprenant
les paramétres mesurés sur la piste saturée. Il apparait donc que la paroi demeure ancrée sur des défauts,
potentiellement déja présents avant I’étape d’irradiation, ou créés par de petites inhomogénéités de celle-ci. Dans
tous les cas, cette expérience souligne 'importance d’utiliser des techniques suffisament résolues spatialement
pour imager les parois de domaines. En effet, en microscopie Kerr, nous aurions constaté le retournement d’un
domaine, comme attendu, mais il aurait été trés difficile de mettre en évidence le fait que la paroi ne suivait
pas exactement la frontiére de la région irradiée.

Une des autres limitations du retournement sélectif dans notre piste de Ta|CoFeB(1)|MgO est que le domaine
renversé n’est pas parfaitement stable. En effet, si on attend suffisament longtemps — quelques heures — la zone
irradiée se renverse de nouveau pour revenir a une situation ot la piste est saturée. On remesure alors une

cartographie comme celle présentée en figure 3.8(c).
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Ficure 3.11 : Retournement de domaine dans une piste irradiée. (a) et (b) Cartographies du déplacement
Zeeman du centre NV du diamant A fyv au-dessus de la piste de Ta|CoFeB|MgO irradiée présentée en figure 3.8, aprés
application d’un champ de ~ 7mT opposé a l'orientation de la piste magnétique préalablement saturée. (¢) Simulation des
cartographies (a) et (b) en utilisant les paramétres mesurés au préalable sur la piste magnétique saturée Is = 72,9 up/ nm?
et 42,5 uB/nm2 dans la zone irradiée, et d = 62 nm. Pour obtenir un bon accord visuel entre les images de champ, on est
obligé d’utiliser un profil d’aimantation dans la couche tel que montré en figure (d). (d) Composante hors plan M, de
Paimantation utilisée pour la simulation (¢) (M, = M, = 0). On constate que si la paroi est bien positionnée a la limite
entre zone irradiée et non-irradiée dans le haut de I'image, elle suit un profil distordu non corrélé a cette transition dans
le bas de I'image. Ce profil s’appuie d’ailleurs sur ce que I'on supposait étre un défaut dans la figure 3.9(b), en bas a
gauche de la zone irradiée. Remarque : le fait que la piste n’apparaisse pas droite correpsond & des dérives de ’AFM.
(Barres d’échelle : 500 nm)
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CHAPITRE 3 : Mesure locale de la densité de moments magnétiques pour l’étude d’une nano-structure irradiée

Perspectives En conclusion de ces expériences préliminaires, on peut souligner le fait qu’une irradiation locale
permet bien, méme & des échelles micrométriques de retourner sélectivement des régions d’une piste magnétique.

Cependant, et bien que l'irradiation semble homogéne a des échelles inférieures a la centaine de nanométres,
nous avons mis en évidence dans nos expériences que la présence de défauts dans la piste, dont nous ne savons
s’ils ont été créés par I'étape d’irradiation, peut conduire & piéger la paroi de domaine ailleurs qu’a la frontiére
de la région irradiée. Ces effets, qui n’auraient pas nécessairement été détectables a de si petites échelles en
microscopie Kerr, montrent qu’il est important de disposer de techniques suffisamment résolues pour étudier la
rugosité des parois et leur interaction avec les défauts, dans la perspective de fabriquer des dispositifs utiles pour
le stockage et le traitement de I'information. D’autre part, pour controler la position des domaines magnétiques
dans de tels dispositifs par irradiation, il est encore nécessaire d’améliorer la qualité des procédés pour réduire
I'influence des défauts, tout en conservant une certaine stabilité des domaines.

Une des solution pour assurer le piégeage de paroi a des positions controlées pourrait étre de créer des
défauts ponctuels ou linéaires en irradiant localement une piste magnétique, plutét que d’en irradier une région
entiére. Nous confirmons cependant que l'irradiation d’une petite partie du matériau semble en revanche un
excellent moyen de déterminer les sites de nucléations pour les domaines magnétiques, et ce méme a des échelles
inférieures au micromeétre. Cela rend en particulier possible le retournement de domaines microscopiques par
application d’un champ externe macroscopique, ce qui peut constituer une alternative & la diminution en taille

des tétes d’écriture dans les systémes de stockage de 'information.

3.3 Conclusion

Nous avons développé une nouvelle méthode pour mesurer précisément la densité de moments magnétiques
dans un échantillon ultra-mince a des échelles sub-micrométriques [165]. Ceci constitue un gain en résolution
spatiale sur la mesure de M, de quatre ordres de grandeur par rapport a 1'état de 'art [161]. Cette amélioration
de la résolution spatiale nous a permis d’obtenir une valeur exacte pour M dans des échantillons nano-structurés,
ainsi que d’étudier les effets d’une irradiation locale par des ions Het dans une piste magnétique. La connaissance
exacte de My aprés lirradiation nous a permis de simuler le champ magnétique attendu aprés avoir retourné
sélectivement I'aimantation dans la région irradiée. En comparant ces simulations & des mesures expérimentales,
nous avons ainsi mis en évidence le positionnement imparfait des parois de domaine, & des échelles nanométriques.

Ces mesures soulignent l'intérét de disposer d’une mesure de champ qui soit a la fois résolue et quantitative.
En outre, nous avons, par notre nouvelle facon de mesurer de M, localement, accés & la connaissance de la
hauteur de vol d avec une précision de quelques nanométres. Cette technique permet donc de calibrer
avec précision notre expérience. Nous allons voir dans le chapitre qui suit que cette connaissance précise des
conditions expérimentales, alliée au caractére quantitatif de la mesure de champ dont, permettent d’addresser
une problématique ouverte du nano-magnétisme : la détermination de la nature des parois de domaine dans les

films ultra-minces ferromagnétiques.
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Chapitre

Nature des parois de domaine dans les films

ultra-minces
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Afin de développer des systémes efficaces reposant sur le déplacement des parois de domaines magnétiques
sous ’action d’un courant, comme la racetrack memory, il est primordial que les parois puissent se propager
rapidement. Parvenir a ce résultat sous-tend notamment la compréhension des mécanismes a ’origine de cette
propagation. Cependant, en 2011, les modéles communément admis pour expliquer l'interaction entre le courant
électrique et les parois ont été remis en question. Des vitesses de parois spectaculairement élevées dans des
couches de Pt|Co|AlOy ne s’expliquaient pas dans le cadre de ces modéles [11,13]. En particulier, tandis que
la nature des parois était alors communément acceptée comme étant de type Bloch, pour des raisons d’énergie

magnétostatique, il a été proposé qu’une interaction interfaciale pouvait forcer les parois dans une configuration
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CHAPITRE 4 : Nature des parois de domaine dans les films ultra-minces

de Néel [10]. Ce changement de structure, en apparence mineur, peut en réalité avoir un impact considérable sur
la dynamique des parois de domaine. En effet, une paroi de Bloch et une paroi de Néel peuvent étre déplacées
par des mécanismes physiques d’origines complétement différentes [7-9,13].

Dans ce chapitre, nous allons discuter la présence de cette interaction, liée au couplage spin-orbite et sur-
venant aux interfaces de certains films ferromagnétiques ultra-minces : l'interaction de Dzyaloshinskii-Moriya
(DM). 1 existe une maniére simple de prouver 'existence de cette interaction. Puisqu’elle favorise les parois de
Néel par rapport aux parois de Bloch, une mesure de la nature de la paroi permet directement de mettre en
évidence l'interaction DM. C’est ce que nous nous proposons d’étudier dans ce chapitre.

Nous commencerons par une bréve description du contexte qui a mené & l'introduction de l'interaction
DM (§4.1) dans les modéles. Nous donnerons également plus de détails sur cette interaction, et sur les méthodes
utilisées pour prouver son existence. Ensuite, nous présenterons la procédure que nous avons mis en ceuvre afin
de déterminer la nature des parois par une mesure de champ de fuite (§4.2). Nous appliquerons alors notre
méthode & différents échantillons ferromagnétiques ultra-minces, pour y déceler la présence de l'interaction
DM (§4.3). Nous observerons ainsi le lien qui existe entre cette interaction et les matériaux utilisés dans les

couches étudiées.

4.1 Contexte

Nous allons ici briévement introduire les grandes lignes du débat qui a été suscité en 2011 par les mesures
de déplacement de parois & des vitesses extrémement élevées, par Miron et collégues, dans des échantillons
de Pt|Co(0.6)|]AlOx. Pour cela nous commencerons par rappeler trés succinctement les modélisations faisant

consensus sur le déplacement des parois sous I'action d’un courant, ainsi que leurs conséquences.

4.1.1 Dynamique des parois sous ’action d’un courant - Transfert de spin

Equation de Laudau-Lifschitz-Gilbert (LLG) Modéliser la dynamique de 'aimantation dans le cadre
du micromagnétisme revient a résoudre ’équation de Landau-Lifschitz [166], modifiée par I'ajout du terme

phénoménologique d’amortissement introduit par Gilbert [167]

dm o dm
ﬁ = —%oImn X Heff + ﬁg (m X dt) . (41)

Dans cette équation, m(r,t) représente I'orientation de 'aimantation, vy est le rapport gyromagnétique, et «
est le coeflicient d’amortissement qui tend & ramener ’aimantation vers I’état d’équilibre paralléle a Heg si elle
en est écartée. Heg est un champ effectif, prenant en compte le champ externe, mais intégrant également la
somme des contributions de toutes les interactions présentées au chapitre 1 (échange, interaction démagnétisante,

anisotropie...), et traduit donc les configurations d’équilibre de ’aimantation.

102



4.1 Contexte

Transfert de spin L’équation de LLG (4.1) ne suffit pas & modéliser complétement ’action d’un courant
électrique sur une paroi de domaine. Pour ce faire, on doit introduire des termes supplémentaires, traduisant
I'interaction entre un courant polarisé en spin et I’aimantation. Ces couples sont appelés couples de transfert de
spin [6]. Ils sont généralement divisés en deux catégories, suivant la direction du courant de spin par rapport
a la couche magnétique. Le courant de spin peut étre normal a la couche, on parle alors du courant perpen-
diculaire au plan (CPP dans la littérature), ou contenu dans celle-ci (CIP dans la littérature). Tandis que la
considération des configurations CPP permet de bien expliquer le retournement des multicouches magnétiques,
comme par exemple dans les jonctions tunnel magnétiques (MTJ), le cas de la propagation d’une paroi contenue
dans une monocouche magnétique est généralement décrit par une configuration CIP. Nous commencerons donc
par introduire les couples induits par la circulation d’un courant polarisé en spin dans le plan de la couche

magnétique, ainsi que leur conséquence sur le déplacement des parois.

Lorsqu’un courant électronique circule dans un matériau magnétique, les électrons de conduction se polarisent
en spin, par exemple du fait de U'interaction d’échange. Un couple sur 'aimantation survient lorsque le courant de
spin n’est plus aligné avec celle-ci. Ceci se produit lorsque le courant de spin traverse une structure d’aimantation

non-colinéaire, telle qu'une paroi de domaine.

La modélisation faisant consensus pour décrire les couples de transfert de spin qui surviennent alors consiste

en l'ajout de deux termes dans ’équation de LLG (voir par exemple [7,168,169]) :

e le premier terme prend la forme 7,4, = (dm/dt) .q. = (u-grad) m. Le vecteur u a la dimension d’une
vitesse, dirigée suivant le mouvement des électrons, et a pour norme u = JPgup/ (2eMy), avec J la densité
de courant (en A/m?), P la polarisation en spin des porteurs de charge et g le facteur de Landé (= 2). Il
mesure la force de l'interaction entre courant de spin et aimantation. Ce premier couple T,4. est qualifié
d’adiabatique. En effet, il s’interpréte comme la conservation du moment cinétique total, lorsque le spin
de 1’électron demeure aligné avec I’aimantation qu’il traverse. Le retournement du spin de 1’électron de
conduction a la traversée de la paroi implique que aimantation subisse un couple en retour (voir par

exemple les références [6,29,168]).

e le second terme est par opposition qualifié de couple « non-adiabatique ». Ce terme peut en effet étre
considéré comme ’action sur 'aimantation de la composante hors équilibre du courant de spin qui, a
la traversée de la paroi, n’est pas immédiatement alignée avec 'aimantation. Il est décrit par 7, _.q. =
dm/dt, —,qa = pm x (u-grad)m. Le facteur § détermine 'amplitude du couple non-adiabatique, par
rapport au couple adiabatique. 8 est petit devant 1'unité, comparable au terme d’amortissement «. La
discussion détaillée de l'origine de cette composante dépasse trés largement le périmétre de cette thése,
et nous ne souhaitons pas ’aborder ici. Nous insisterons simplement sur le fait que § est uniquement
lié au matériau et sur I'importance cruciale de la composante non-adiabatique dans les expériences de

propagation de paroi [168,170,171].
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Ficure 4.1 : Régimes visqueux et précessionnel. (a) Rappel de la géométrie de la paroi, définie au chapitre 1.
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L’angle 1 désigne lorientation de I’aimantation planaire. (b) Tracé schématique présentant les deux régimes de vitesse
de déplacement de paroi de domaine sous I'action d’un courant circulant dans le plan de couche magnétique ultra-mince,
dans le cas 8 > «. Dans les deux cas, la vitesse de la paroi est proportionnelle a la densité de courant J. La propagation
est plus efficace d’un facteur 8/« dans le régime visqueux, mais extension de ce régime est limitée par uw ~ «/ |8 — «f.

Au-dela, 'aimantation de la paroi se met a précesser (¢(¢) varie continuement) et la vitesse s’effondre.

Régime visqueux & régime précessionnel En faisant des hypothéses simplificatrices sur la structure
d’aimantation (paroi "rigide", & une dimension, et décrite entiérement par ’angle de sa composante planaire
¥ [cf. figure 4.1(a)]), il est possible de résoudre analytiquement 1’équation de LLG décrivant le mouvement de
la paroi sous l'action d’un courant dans le plan de la couche. Une discussion détaillée d’une telle résolution
analytique est par exemple donnée dans la référence [169].

La premiére conclusion qui ressort de la résolution de I’équation de LLG est que, contrairement & l'intuition,
seul le terme non-adiabatique en 3 permet de contribuer efficacement & un déplacement de la paroi dans les
couches ultra-minces. D’autre part, le calcul du mouvement d’une paroi sous I’action d’un courant planaire (CIP)
permet de distinguer deux régimes pour la propagation de la paroi, ce que nous avons décrit schématiquement
en figure 4.1(b). Ces régimes sont trés analogues a ceux qui surviennent lors de la propagation de la paroi sous

leffet d’'un champ externe.

e Le premier régime est un régime qualifié de visqueux. Dans ce régime, I'angle décrivant ’orientation
de l'aimantation planaire v demeure constant au cours de la propagation (¢ = 0). La vitesse en régime
stationnaire de la paroi est proportionnelle au courant, et est alors donnée par vgar. = Su/a. Ce régime
tient jusqu’a une vitesse critique uw, dont la valeur dépend de la géométrie de ’expérience et du matériau.
En particulier on a uw « /|8 — «a|. Cette vitesse est souvent appelée limite de Walker, par analogie
avec la propagation sous leffet d’un champ externe. Puisque la vitesse u est proportionnelle au courant

électronique J, la limite de Walker correspond de maniére équivalente & un courant critique Jwy.
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4.1 Contexte

e Le second régime, dit précessionnel, s’établit au-dela de ce courant limite Jyy. Dans ce régime, le courant
de spin, trop intense, conduit & la précession de ’aimantation planaire, et la vitesse de la paroi s’effondre.
Avec la précession, la paroi avance et recule périodiquement, conduisant a un mouvement global vers
I’avant, mais beaucoup plus lent que dans le régime visqueux. La vitesse moyenne de ce mouvement pour
les grands courants est donnée par vy, = u(l+af)/ (1 + az) ~ 1, ce qui peut s’interpréter comme la

conservation du moment cinétique.

Dans les deux cas, la direction de la propagation de la paroi a lieu dans une direction imposée par le signe de
0B et de la polarisation des électrons P. Dans les métaux de transition, on peut s’attendre & P > 0 et 8 > 0.
La paroi est alors supposée se propager dans la méme direction que la propagation des électrons. Dans certains
matériaux, cependant, et notamment le semiconducteur (Mn,Ga) As, des propagations a ’encontre du mou-
vement des électrons ont été interprétées comme résultant d’une polarisation en spin du courant électronique

négative [172].

Dans la pratique, on souhaite déplacer les parois le plus rapidement possible, tout en gardant des courants
faibles pour des questions de consommation énergétique, mais également pour éviter de surchauffer le matériau
par effet Joule. Ceci est important afin d’accéder efficacement aux données dans des systémes comme la race-
track memory, sans toutefois effacer I'information en dépassant la température de Curie, ou méme détruire le
matériau. Pour déplacer rapidement la paroi, on pourrait souhaiter avoir une grande valeur de (3, par rapport
a lamortissement «, de fagon a ce qu’elle se propage vite en régime visqueux (vstat, = Su/a). Dans ce cas
cependant, la vitesse critique uw o /|8 — « est atteinte & des courants plus faibles, et on ne gagne pas en
efficacité. On est donc en principe limité a une vitesse de l'ordre de la constante u = JPgup/ (2eMs).

Des expériences récentes ont cependant soulevé des questions sur la validité de ce modéle. Méme dans le
cas d’'une monocouche magnétique, il semble que les couples de transfert de spin induits par un courant dans le
plan de la couche (CIP) ne suffisent pas a expliquer 'ensemble des observations expérimentales. Dans certains
matériaux, ou la couche magnétique repose sur un substrat présentant un fort couplage spin-orbite, les parois
atteignent des vitesses trés élevées sous courant. Il est donc nécessaire de raffiner le modeéle des mécanismes

conduisant a la propagation.

4.1.2 Mesures de vitesses extrémement grandes dans Pt|Co|AlO,

En 2011, des mesures de vitesses de parois ultra-élevées sous l'action d’un courant planaire réalisées par
le groupe de Miron et collégues [11], dans un échantillon de Pt|Co|AlOy ont ouvert un grand débat sur la
modélisation de la propagation des parois de domaines sous 'action d’un courant. Ces mesures, repoduites en
figure 4.2, indiquent en effet que les parois sont trop rapides pour que leur déplacement soit expliqué par une
propagation en régime précessionnel. Cependant, si ces vitesses correspondent au régime visqueux, son extension
est beaucoup plus longue que ce qui serait attendu du fait de la limite de Walker. D’autre part, la propagation

des parois est opposée a celle des électrons, ce qui a priori semble surprenant dans un métal de transition.
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L’hypothése avancée dans l'article de Miron et al. [11] est lexistence d’un fort effet Rashba, présent a
linterface Pt|Co du fait de la brisure de symétrie d’inversion. L’effet Rashba a en effet comme conséquence
I’apparition d’un champ effectif a I'interface, paralléle au plan de la couche magnétique, lorsqu’un courant
planaire circule au niveau de 'interface avec le substrat. Ce champ interne, paralléle a I'aimantation planaire
d’une paroi de Bloch, s’opposerait & la précession, maintenant la paroi dans le régime visqueux. Dans ce scénario,
la direction de propagation des parois serait possiblement due & une valeur négative pour 5. Ceci a notamment
été prédit dans certains modeéles pour une paroi trés étroite [173], ce qui est le cas dans Pt|Co(0.6)|AlOy, ou la
largeur de paroi est de 'ordre de Ag ~ 6 nm.

Malgré la vraisemblance de cette hypothése, un article de Liu et collégues, étudiant le retournement d’ai-
mantation induit par courant dans des couches de Pt|Co|AlOy [12], a conclu en 2012 & I’absence d’effet Rashba
dans ce matériau. Dans cet article, les mesures sont en effet intégralement expliquées par un autre effet lié
au couplage spin-orbite dans le substrat de platine, 'effet Hall de spin (SHE). L’effet Hall de spin, illustré en
figure 4.3, consiste en 'apparition d’'un courant de spin, transverse & ’application d’un courant de charge, dans
un matériau a fort couplage spin-orbite. Ce courant de spin peut diffuser a travers 'interface entre substrat et
couche magnétique, et conduire & des couples sur 'aimantation. Ceux-ci sont donc trés similaires aux couples
introduits par Slonczewski pour décrire le retournement d’aimantation dans les valves de spin, ot un courant
polarisé en spin circule au travers d’une couche aimantée (géométrie CPP). La contribution principale du SHE
prend la forme Tgug = Yom x (mXxHgpguy), oit Hspr dépend directement du courant de spin, et donc du
courant de charge et du ratio de conversion du courant de charge en courant de spin (voir par exemple [12,13]).
Il existe un second terme, en m x Hgypu, mais dont I'importance est a priori négligeable [174]. Notons éga-
lement que leffet Rashba peut conduire, par diffusion de spins depuis 'interface, aux mémes types de couples.
L’ensemble de ces couples est généralement regroupé sous la dénomination de couples de spin-orbite, ou spin
orbit torques (SOT) en anglais [8,9].

Le probléeme posé par I'expérience de Liu et collégues est que le couple induit par SHE ne peut, pour des
questions de symétrie, déplacer une paroi de Bloch. Il en va de méme pour ’ensemble des SOT, comme 'a été
confirmé par des simulations micromagnétiques menées par Khvalkovskiy et collégues [8]. Le couple induit par

SHE peut en revanche déplacer des parois de Néel de maniére trés efficace. L’article de Liu et collégues [12]
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FI1GURE 4.3 : Effet Hall de spin. L’application d’un courant de charge J dans un matériau a fort couplage spin-orbite
comme le platine peut donner lieu & un courant de spin, transverse au courant de charge. Dans un échantillon ot une
couche magnétique repose sur un substrat métallique a fort couplage spin-orbite, ce courant de spin peut diffuser au-dela

des interfaces, dans la couche magnétique, et conduire & un couple sur 'aimantation.

suggérerait donc la présence de parois de Néel dans Pt|Co|AlOy, mais ceci semble improbable, puisque les parois
de Bloch sont plus stables du point de vue magnétostatique que les parois de Néel [cf. chapitre 1].

En 2012, une explication a été proposée par A. Thiaville et al. pour expliquer la présence de parois de Néel
dans Pt|Co|AlOy [10], expliquant ainsi les vitesses présentées en figure 4.2. La brisure de symétrie d’inversion a
l'interface Pt|Co, qui dans 'explication de Miron et al. [11,34] serait la source d’un fort effet Rashba, pourrait
donner lieu & une interaction de Dzyaloshinskii-Moriya (DM), au niveau de Uinterface. L’existence d’une telle
interaction, chirale, et favorisant les parois de Néel, a en effet été prédite dans les années 1990 par A. Fert, a
Iinterface avec un matériau a fort couple spin-orbite. Elle a notamment été observée par SP-STM dans des

couches ultra-minces épitaxiées de W|Mn [175,176], W|Fe [177,178] et Ir|Fe [179].

Finalement, deux scénarios différents s’opposent pour expliquer les mesures de vitesses de parois dans
Pt|Co|AlOy. Le premier correspond & I'hypothése de Miron et al., pour lequel des parois de Bloch sont dé-
placées par un courant polarisé en spin, planaire, et ot un fort champ d’origine Rashba géle la précession de la
paroi. Celle-ci peut donc étre déplacée efficacement par le transfert de spin non-adiabatique. Le second scénario,
proposé par Thiaville et al., suppose des parois de Néel, stabilisées par une forte interaction DM, et déplacées
efficacement par un courant de spin perpendiculaire & la couche, issu du SHE.

Ces deux scénarios peuvent en principe expliquer les mesures de 'article original de 2011, comme vérifié
notamment par les calculs de Martinez et collégues [13]. Une maniére directe de trancher ce débat serait de
déterminer la nature des parois, et ainsi de mettre ou non en évidence la présence de DM. Aprés avoir donné
un peu plus de détails sur 'interaction DM et ses conséquences, nous allons donc présenter une méthode pour

mesurer directement la nature des parois, par microscopie NV.

4.1.3 Interaction de Dzyaloshinskii-Moriya

L’interaction de Dzyaloshinskii-Moriya peut étre considérée comme un terme additionnel d’interaction
d’échange, qui, a la différence de l'interaction d’échange symétrique de Heisenberg présentée au chapitre 1,

prend une forme chirale. Microscopiquement, ce terme supplémentaire prend la forme

gDM = Dij . (Sl X SJ) .
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FIGURE 4.4 : Interaction de Dzyaloshinskii-Moriya (DM) d’interface. (Figure adaptée de la référence [181])
Schéma illustrant Ueffet de 'interaction DM, pouvant survenir a 'interface entre un matériau magnétique et un matériau
a fort couplage spin-orbite. L’interaction, chirale, tend a écarter les spins d’une configuration paralléle. Le vecteur Dj;
associé a l'interaction DM d’interface est perpendiculaire & I’axe reliant les deux spins S; et Sj, et favorise donc les parois
de Néel. (b) Différentes configurations possibles pour la paroi, définies par Pangle ¢ de aimantation planaire, suivant

la force de l'interaction DM.

Cette interaction antisymétrique ne peut exister que dans des matériaux ne présentant pas de symétrie
d’inversion. Par exemple, I'interaction DM est a 'origine de textures magnétiques chirales, telles que des spirales
de spin ou des réseaux de skyrmions dans les solides de faible symétrie tels que BiFeOgs. En revanche, 'interaction
DM est généralement absente dans les métaux de transition (Fe, Co) dont la structure cristalline est symétrique.
Toutefois, un terme chiral tel que celui de DM peut apparaitre aux interfaces, oli, méme pour les métaux de
transition, la symétrie d’inversion est naturellement brisée. Dans ce cas, Dj; est perpendiculaire a la direction
u;j, comme illustré en figure 4.4(a). Sous les hypothéses du micro-magnétisme, on peut en déduire une densité

volumique d’énergie en passant au continu (voir par exemple [10,180]) :

om, omy om, Omy
(G s R s i )

avec Dpy o< 1/t. Ainsi, de la méme maniére que Panisotropie d’interface peut jouer un réle prépondérant pour
des films ultra-minces, l'interaction DM survenant aux interfaces peut prendre une importance considérable
dans des matériaux aux dimensions réduites. C’est notamment ce qui a été mis en évidence en SP-STM, dans
le cas de mono- ou bicouches atomiques de matériau magnétique, reposant sur un substrat a fort couplage
spin-orbite, comme W|Mn [175,176], W|Fe [177,178] et Ir|Fe [179]. Nous allons maintenant détailler I'effet de

I'interaction DM d’interface sur la structure d’une paroi de domaine, au travers de sa contribution énergétique.

Conséquence de l’interaction DM d’interface sur I’énergie de la paroi Il est relativement simple
de montrer, comme dans la référence [10], que l'interaction DM d’interface n’affecte pas directement le profil
d’aimantation transverse de la paroi, ainsi que sa largeur A . On montre également que ’énergie surfacique de la

paroi o, introduite dans I’équation (1.2) du chapitre 1, est modifiée par 'ajout d’un terme ooyt = —mDpprcos (),
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4.1 Contexte

ol ¥ est Vorientation de 'aimantation dans le plan [figure 4.4(b)]. On obtient donc au total une énergie de paroi

0 = 4\/Agen. Kot + 2A N, Kgcos? (1) — mDpyicos (1) (4.2)

ou on rappelle que N, = In(2)t/ (rAp) < 1 est le coefficient démagnétisant associé a la composante planaire
de la paroi [10,38], et que Ky = poM?2/2 est la densité maximale d’énergie démagnétisante introduite dans le
chapitre 1.

Il apparait dans I'équation (4.2) que le champ démagnétisant (deuxiéme terme) est en compétition avec
I'interaction DM d’interface (troisiéme terme) pour déterminer angle 4. La configuration au repos de la paroi
est ainsi donnée par la minimisation de ’énergie de I’équation (4.2), par rapport au parameétre ¥. On trouve,

suivant la valeur de Dpy

0 si Dpy > Dc71
D
¥ = { acos < M> si Dpm < Dejy (4.3)
c,1
s si Dpu < 7DC71

ou l'on a fait apparaitre le seuil D.; = 4ApN,Kq/7. Ce seuil correspond & la valeur de Dpy pour laquelle
I’énergie associée a l'interaction DM surpasse la différence d’énergie démagnétisante entre une paroi de Bloch
et une paroi de Néel. Au-dela de ce seuil, I'interaction DM force les parois purement dans une configuration de
type Néel (¢ = 0oum), dont la chiralité est fixée par le signe de Dpy. Lorsque la valeur |Dpy| est inférieure a
D, 1, lorientation de 1 correspond & un compromis entre énergie démagnétisante et interaction DM.

De cette discussion apparait une maniére simple de déterminer la présence de 'interaction DM. En effet,
puisque celle-ci détermine 'orientation de I'aimantation planaire de la paroi, une mesure directe de la structure

des parois permet la mise en évidence de 'interaction DM d’interface .

Ceci explique pourquoi les premiéres preuves de la présence de l'interaction DM ont été fournies par SP-
STM [86,175-179] dans des monocouches atomiques. Outre ces mesures, des études par SPLEEM ont permis
de révéler la présence de parois de Néel, et donc de 'interaction DM d’interface, dans de nombreux échantillons
ultra-minces [72-74]. Malgré ces résultats étayant ’hypothése de Thiaville et al. [10], ces mesures de I'interaction
DM restent confinées a des échantillons modéles. En effet, comme nous ’avons vu au chapitre 1, les techniques
qui peuvent mettre en évidence la nature des parois, sont majoritairement réservées & des échantillons trés
spécifiques, du fait de fortes contraintes (ultra-vide, échantillon conducteur, monocristallin, etc.). Il n’est donc
pas possible d’étudier avec ces techniques des couches telles que Pt|Co|AlOy, ou tout autre échantillon du méme
type, utilisés pour étudier la propagation des parois de domaine sous l'action d’un courant.

Dans le paragraphe qui suit, nous présenterons ainsi différentes stratégies qui ont été développées afin de

prouver la présence de I'interaction DM d’interface, dans des échantillons "usuels".

1. Quand lorientation des parois s’écarte du profil de Bloch (¢p = 4m/2) du fait de linteraction DM, celles-ci sont parfois
désignées sous le terme de « parois de Dzyaloshinskii ».
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CHAPITRE 4 : Nature des parois de domaine dans les films ultra-minces

4.1.4 Techniques de mesure de l’interaction DM
4.1.4.1 Mesure de l’interaction DM par des études dynamiques

La majorité des études visant & prouver I'existance de I'interaction DM dans des échantillons courants a été
réalisée en observant la propagation de parois de domaines magnétiques, sous champ externe ou sous courant.

Dans ces expériences, I'idée est d’annuler I'effet de I'interaction DM par I’application d’un champ planaire.

Champ planaire associé a ’interaction DM 1l est intéressant de remarquer dans l’équation (4.2) que
le terme d’énergie associé & l'interaction DM a exactement la méme forme que celui d’'un champ planaire
appliqué suivant la direction Z. Dans ce cas, le terme d’énergie Zeeman de la paroi s’écrit en effet oy, =
omApMsH cos (1). On peut done décrire Ueffet de I'interaction DM sur la paroi comme l'action d’un champ
planaire de norme Hpy = Dpwm/poApMs, ce qui a deux conséquences importantes.

La premiére concerne la propagation des parois. En effet, la présence de I'interaction DM force I’aimantation
planaire de la paroi dans une configuration de type Néel. Ceci empéche la précession de la paroi, retardant ’ap-
parition du régime précessionnel. Cette conclusion est notamment détaillée dans I’article de Thiaville et al. [10],
ou elle est validée par des calculs micromagnétiques de propagation sous 'effet d’un champ perpendiculaire a la
couche magnétique. L’interaction DM joue en ce sens un role assez similaire & l'effet Rashba dans ’hypothése
de Miron et al., & ceci prés qu’elle bloque la paroi dans une configuration de Néel et non de Bloch.

La seconde conséquence de la similarité entre I'interaction DM d’interface et un champ planaire interne est
qu’il est possible de compenser son effet, en appliquant un champ externe, dans le plan de I’échantillon. Puisque
la propagation des parois est fortement gouvernée par leur nature (Bloch ou Néel), la compensation du champ
associé a l'interaction DM conduit & des changements notables dans les vitesses de propagation de parois. C’est
la stratégie qui a été majoritairement poursuivie pour mettre en évidence la présence de cette interaction dans

les couches ultra-minces.

Propagation de la paroi induite par des impulsions de champ magnétique Le premier type de
mesures qui ont été réalisées pour mettre en évidence 'interaction DM dans les couches ultra-minces repose sur
des expansions de bulles magnétiques par 'application d’un champ perpendiculaire au matériau. En ajoutant un
champ planaire, on déstabilise la paroi de Néel d’un coté de la bulle, tandis qu’on la renforce dans 'autre sens.
On obtient ainsi des propagations asymétriques, ou la bulle s’étend plus rapidement dans une des directions du
champ planaire. Le principe est décrit en figure 4.5, adaptée de larticle de S.-G. Je et al. [182]. En utilisant cette
méthode, le groupe de Je a mis en évidence la présence de l'interaction DM dans une couche de Pt(t1)|Co|Pt(t2)
ou la symétrie d’inversion était brisée en utilisant différentes épaisseurs t1 et to de platine. A. Hrabec et collégues
ont présenté une étude similaire, comparant des interfaces épitaxiées ou créées par pulvérisation [183], en étudiant

également 'interface Pt|Co.
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FIGURE 4.5 : Expansion de bulle magnétique en appliquant un champ planaire. (a) et (b) sont tirées de 'article
de Je et collégues [182]. Ces images successives de microscopie Kerr en appliquant les impulsions de champ H. a une bulle
magnétique montrent ’expansion asymétrique, attribuée a la compensation de I'interaction DM par un champ planaire
H,.

Ces mesures sous champ, si elles semblent convaincantes pour prouver la présence de I'interaction DM, posent
tout de méme le probléme d’étre réalisées en régime de reptation de la paroi (paroi piégée par les défauts). En
conséquence, la dynamique de 'aimantation n’est pas nécessairement simplement gouvernée par I’angle ¢ de
I’aimantation planaire de la paroi, et il n’est pas trivial d’attribuer le résultat des observations a I'interaction
DM.

Propagation de la paroi sous 1’action d’un courant La seconde approche, toujours en appliquant un
champ planaire pour compenser 'effet de I'interaction DM, est d’étudier le mouvement des parois sous ’action
d’un courant. De cette fagon, de nombreux groupes ont obtenu des résultats en trés bon accord avec des
prédictions prenant en compte l'interaction de Dzyaloshinskii-Moriya. Parmi ces mesures, on peut citer une
estimation de |Dpy| ~ 1,2mJ/m? dans Pt|CoFe(0,6)|MgO et de | Dpy| = 0,053 mJ/m? dans Ta|CoFe(0,6)| MgO
par S. Emori et al., avec une chiralité gauche [184].

Les résultats de Franken et al. [185], tendent a confirmer une possibité de changer la force effective de
I'interaction DM, en changeant les épaisseurs de platine dans des échantillons de Pt(t1)|Co|Pt(tz2), et suggérent
une trés forte valeur pour Dpy dans des échantillons de Pt|Co(0,4)]AlOy. Leurs résultats semblent souligner,
comme dans les études [182,183], une forte importance de la qualité de Uinterface sur 'interaction DM.

L’article de Ryu et al. [186] indique également, par le méme type de mesures, la présence de l'interaction

DM a linterface Pt|Co.

L’ensemble des études de I'interaction DM effectuées via I'observation de la propagation des parois sous
courant constitue donc un faisceau d’indices, convergent vers la confirmation de la présence d’une forte inter-
action DM a linterface Pt|Co. Il existe cependant un probléme inhérent & ces expériences de propagation de
parois sous l'action d’'un courant. Celles-ci nécessitent toujours la modélisation de la dynamique de la paroi,
ce qui sous-tend inévitablement des hypothéses, du fait de la multiplicité des mécanismes physiques en jeu

(transfert de spin direct, couples liés a 'interaction spin-orbite, etc.). Par exemple, les expériences de Miron et
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al. peuvent s’expliquer par différents scénarios [11,13]. Aussi poussées que soient les analyses de données dans
les études de propagation de parois sous courant, il n’est ainsi jamais exclu que 'action d’un couple, négligé
dans la modélisation, puisse changer les conclusions. D’autre part, dans les cas d’une interaction DM trés forte,
les champs planaires & appliquer pour compenser Hpy sont considérables. Outre la complexité d’appliquer de
tels champs, I’aimantation de la couche magnétique n’est alors plus du tout perpendiculaire, ce qui rajoute une

couche supplémentaire de complexité dans les interprétations.

De maniére générale, les mises en évidence de 'interaction DM par des mesures de dynamique de paroi
constituent donc de bons indicateurs, mais demeurent soumises a caution pour leur caractére indirect. Il apparait
donc nécessaire de disposer d’une méthode directe afin d’étudier I'interaction DM. Outre une mesure statique
de la structure des parois, il existe une méthode alternative, consistant & mesurer 'effet de l'interaction DM

d’interface sur les ondes de spin.

4.1.4.2 Mesure de l’interaction DM par diffusion Brillouin de la lumiére

L’interaction DM d’interface est une interaction asymétrique, qui n’existe que lorsque la symétrie d’inver-
sion est brisée. Cette asymétrie peut en particulier se retrouver dans la propagation des ondes de spin. Il a
notamment été prédit que 'effet de I'interaction DM cause un changement dans la relation de dispersion entre
la fréquence fos et le vecteur d’onde ko5 des résonances de spin en géométrie de Damon-Eshbach (DE). Dans
cette géomeétrie [figure 4.6(a)], un trés fort champ magnétique permet d’aligner ’aimantation dans le plan de
I’échantillon, par exemple dans la direction &. Les ondes de spin se propagent dans la direction transverse, g, et
consistent en la précession de 'aimantation autour du fort champ externe. L’effet de 'interaction DM peut se
comprendre comme celui du champ planaire associé Hpyp, qui peut soit favoriser la précession, soit la ralentir,
suivant la direction de 'onde de spin [187]. La mesure de la relation de dispersion, entre la fréquence fos et le
vecteur d’onde k.5 des ondes de spin, doit en conséquence permettre d’attester de la présence de l'interaction
DM d’interface.

Une maniére de mesurer cette relation de dispersion est d’utiliser une technique de spectroscopie reposant
sur la diffusion Brillouin de la lumiére (BLS). La diffusion Brillouin est une diffusion inélastique de la lumiére,
résultant d’'un couplage non-linéaire entre les photons et les ondes de spin. Lors du processus de diffusion
Brillouin, ’énergie et I'impulsion totale sont conservées. Dans une expérience de BLS, le plan d’incidence de la
lumiére contient la direction de propagation des ondes de spin 3. Du fait de la conservation de I'impulsion, un
angle d’incidence de la lumiére correspond a un vecteur d’onde ko3 d’une onde de spin. Du fait de la conservation
de I'énergie, la fréquence des photons diffusés est décalée de la fréquence + f,s de 'onde de spin. En changeant
I’angle d’incidence de la lumiére sur la couche magnétique, on a ainsi directement accés a la relation de dispersion,
en mesurant les décalages en fréquence Stokes (S) fg = — fos, et anti-Stokes (AS) fas = +fos, de la fréquence
de la lumieére rétro-diffusée.

La mesure de la relation de dispersion des résonances de spin de Damon-Eschbach par BLS permet de déduire

directement la valeur de Dpy [figure 4.6(b)]. La technique est trés performante, et a notamment permis de
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FIGURE 4.6 : BLS. (a) Schéma de ’expérience de mesure de l'interaction DM par BLS. On mesure la fréquence de la
lumiére rétrodiffusée par la couche magnétique, laquelle a été saturée dans le plan de la couche magnétique, perpendicu-
lairement au plan d’incidence de la lumiére. Ceci permet de mesurer la relation de dispersion fos (kos). (b) Mesure tirée
de Varticle de Di et al. [188]. Il existe une asymétrie entre la propagation suivant les kos positifs et les kos négatifs, qui

est indépendante du champ H, appliqué. Cette asymétrie est la signature de 'interaction DM d’interface.

mesurer l'interaction DM dans des échantillons ultra-minces de Pt|Co|Ni [188], Pt|NiFe [189)], et Pt|CoFeB [22].

La mesure de l'interaction DM par BLS ne présente d’autre part que peu de limitations, que nous allons
briévement détailler. Tout d’abord, le signal rétrodiffusé est extrémement faible, en particulier pour les grands
angles d’incidence de la lumiére. En conséquence il est nécessaire de réaliser des acquisitions de données trés
longues, de plusieurs heures par angle d’incidence (voir par exemple [188]).

Par ailleurs, il faut étre capable de distinguer 1’asymétrie induite par 'interaction DM dans la relation de
dispersion des ondes de spin. Ceci nécessite une valeur de Dpy; suffisamment importante, pour induire un
décalage en fréquence significatif par rapport & la précision de la mesure de la fréquence f,s pour un ks donné.
En particulier, si 'amortissement « est grand, les ondes de spin ont un trés faible temps de vie, et la fréquence
fos est mal définie. Il peut également exister d’autres sources d’asymétrie dans la relation de dispersion des
résonances de Damon-Eschbach. Notamment, quand ’anisotropie d’interface est différente sur les deux faces de
la couche magnétique, on peut avoir un effet semblable & celui de 'interaction DM. Il est donc important d’étre
capable d’écarter cette hypothése (voir par exemple [188]). En résumé, la mesure par BLS est plus appropriée
aux grandes valeurs de Dpy, de lordre du mJ/m?, bien qu’il soit possible de mesurer Dpy avec une précision
de I'ordre de 0,02mJ/m> [22,188,189)].

Enfin, on peut souligner que les mesures par BLS sont réalisées sur des films étendus, et donc non-structurés.

Ceci ne représente cependant pas un probléme crucial.

En conclusion, la mesure de l'interaction DM par BLS est une technique trés efficace, du moment que la
valeur de Dpyp est suffisamment importante. Cette méthode s’est ainsi imposée comme une technique de mesure
presque incontournable pour étudier 'interaction DM d’interface ainsi que son origine, en fournissant une mesure

quantitative de Dpy; pour différents matériaux.
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Nous avons présenté différentes approches pour mettre en évidence la présence de l'interaction DM, circon-
venant la difficulté de mesurer la structure des parois dans les couches ultra-minces ferromagnétiques. Mesurer
la nature, Bloch ou Néel, d’'une paroi de domaine demeure cependant une maniére trés directe de mettre en
évidence la présence de l'interaction DM, et constitue une preuve indiscutable. Il serait donc souhaitable de
disposer d’une technique pour déterminer la structure des parois dans des films usuels. Nous avons, au chapitre

L . SN . o i - .
précédent, illustré 'intérét de disposer de mesures de champ quantitatives et résolues pour mesurer l’aimantation
a saturation M. Une question légitime serait de se demander si une mesure quantitative du champ magnétique

au-dessus d’une paroi de domaine ne pourrait pas quant & elle révéler sa structure interne.

4.2 Détermination de la nature des parois par une mesure de champ

de fuite

Nous allons montrer dans cette partie qu’il est effectivement possible, a partir d’une simple mesure statique,
mais quantitative, du champ de fuite au-dessus d’une paroi de domaine magnétique d’en déterminer la nature,
Bloch ou Néel.

4.2.1 Principe : différence de champ de fuite entre parois de Bloch et de Néel

Une paroi de Bloch et une paroi de Néel ont pratiquement la méme structure d’aimantation hors plan m, (r),
et ne différent que par leur structure au niveau de la paroi elle-méme, c’est-a-dire par la composante planaire de
I’aimantation. Comme nous ’avons vu au chapitre 1, la paroi de Bloch ne présente pas de charges magnétiques
liées a I'aimantation planaire, ce qui la rend plus stable du point de vue magnétostatique. Dans le cas de la
paroi de Néel, ceci est différent, puisque I'aimantation planaire perpendiculaire au plan de la paroi se traduit
par la présence de charges magnétiques, de part et d’autre de la paroi. Ces charges sont & ’origine d’un champ
démagnétisant supplémentaire et donc d’un surcotit en terme d’énergie magnétostatique. Par ailleurs, ce champ
démagnétisant n’est pas confiné dans le matériau et on peut attendre une différence mesurable entre le
champ de fuite d’une paroi de Bloch et de celui d’une paroi de Néel.

Nous avons en conséquence cherché & mesurer le champ magnétique au plus prés d’une paroi de domaine, pour
détecter ou non la présence d’une petite déviation par rapport au champ de fuite d’une paroi de Bloch [cf. fi-
gure 4.7(d)]. Pour déterminer la nature de la paroi, nous désirons comparer cette mesure expérimentale du
champ magnétique & une prédiction théorique, dans les cas de Bloch ou de Néel. Une telle prédiction requiert
une connaissance de tous les paramétres de ’expérience, incluant ’aimantation & saturation M et la hauteur
de vol du centre NV d. La procédure que nous avons suivie pour mesurer la structure des parois de domaine a

donc été la suivante :

1. Calibration de I’expérience sur une piste magnétique, comme décrit au chapitre 3, dans le but de connaitre

My = I/t et d.
2. Mesure du champ de fuite d’une paroi de domaine dans une piste par microscopie NV. Nous utilisons

notamment cette mesure pour déterminer le profil (angle) de la paroi dans la piste magnétique.
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3. Simulation des cartographies expérimentales attendues dans les cas Bloch ou Néel. Ces simulations sont
obtenues a partir d’un profil de paroi obtenu avec le logiciel OOMMTF [190]. Pour converger vers un profil
de paroi de Bloch ou de paroi de Néel, nous avons utilisé une version de OOMMF prenant en compte
Pinteraction de Dzyaloshinskii-Moriya, développée par S. Rohart (LPS, Université Paris-Saclay et CNRS).
A partir des profils de parois, nous avons calculé le champ a une hauteur d, puis appliqué la réponse du

centre NV (calcul du déplacement Zeeman), en suivant la procédure décrite en annexe A.

4. Comparaison au niveau du maximum du champ, entre les cartographies de champ de fuite expérimentales

et simulées, sur des coupes perpendiculaires a la paroi.

L’approche la plus simple est donc de calculer, via une simulation micromagnétique incorporant ou non l'inter-
action DM (par exemple avec le logiciel OOMMF), les configurations stables d’aimantation pour les deux types
de parois, puis d’en déduire le champ attendu, et enfin de le confronter aux mesures expérimentales.

Il est toutefois instructif de calculer analytiquement le champ de fuite au-dessus d’une paroi de domaine.
Cela nous permettra de dégager les points clés de la méthode, d’en étudier la précision, et enfin de déterminer
la meilleure stratégie expérimentale pour minimiser les incertitudes. Afin d’obtenir simplement des expressions
analytiques, nous ferons plusieurs approximations. Nous insistons cependant sur le fait que ces approximations
n’interviennent pas dans les simulations micromagnétiques que nous utilisons pour déterminer la nature des

parois.
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FIGURE 4.7 : Principe de la mesure du type de paroi par le champ de fuite. Une paroi de Bloch (a) et une
paroi de Néel (b) et (c), ont quasiment la méme composante perpendiculaire d’aimantation. Ces structures ne différent
que par 'aimantation planaire, au niveau de la paroi. Si on considére le champ de fuite, la composante B!, due a
l’aimantation planaire, fera la donc différence entre les trois situations. (d) Description du principe de la méthode. Une
mesure quantitative du champ de fuite au-dessus de la paroi doit permettre de déterminer sa nature (e) Exemple de
calcul du champ de fuite pour une couche ultra-mince typique (Ms = 1MA/m et ¢ = 1nm), & d = 100nm de la couche
magnétique. L’écart relatif entre le champ d’une paroi de Bloch B, et le champ d’une paroi de Néel B(‘)‘ + Bt est de
I’ordre de 10%.
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CHAPITRE 4 : Nature des parois de domaine dans les films ultra-minces

Tout d’abord, nous supposerons que la paroi, paralléle & I’axe ¢, est infinie suivant cette direction. Ensuite,
nous nous restreindrons pour le calcul au cas ou la hauteur de vol d est grande devant la largeur de la paroi
mAp. Cette approximation est relativement raisonnable dans la pratique, puisque TAp = \/m est
généralement de ’ordre de quelques dizaines de nanométres, tandis que d est typiquement de ’ordre de 100 nm.
Enfin, la composante de I'aimantation hors du plan M, pour une paroi de Néel induite par 'interaction DM,
sera considérée identique & celle d’une paroi de Bloch. En réalité, le champ dipolaire associé a la paroi de Néel
induit une trés légére déviation par rapport a I’aimantation hors plan d’une paroi de Bloch, loin de la paroi [10].
Cette correction est toutefois suffisamment petite pour que nous puissions 'omettre dans nos raisonnements.
En conséquence, le champ magnétique B+ issu de la composante M, de I’aimantation sera considéré comme
identique pour les deux parois. La différence entre le champ de fuite d’'une paroi de Néel et celui d’une paroi
de Bloch est donc uniquement le champ magnétique Bl issu de la composante planaire M, de l'aimantation.
Ceci est illustré en figure 4.7.

Finalement, calculer le champ magnétique Bparoi = B' + Bll produit au-dessus d’une paroi de domaine

revient a donner les expressions des deux champs B+ et Bl

Champ B' issu de la composante de I’aimantation hors du plan Dans la limite ott d > 7Ap, on
pourra considérer que la transition de aimantation hors plan M, = M, tanh(x/Ap) au niveau de la paroi est
en fait une transition abrupte, de type échelon, entre deux domaines aimantés uniformément. Cette situation
revient & juxtaposer bout & bout deux bords de pistes uniformément aimantées dans des directions opposées.
De cette fagon, on est ramené au calcul d’'un champ de bord présenté au chapitre précédent, simplement avec

une amplitude doublée. Ceci donne, pour le champ B+ créé par la composante hors du plan de la paroi

By (2,2) = Moj\rm (z“:z?> e <<Z)3)

By (x,2)=0 : (4.4)

Biws) = () w0 <<t>>

Champ B! issu de la composante de I’aimantation contenue dans le plan La composante pla-
naire de I'aimantation est donnée dans le cas général par M| = M () [cos (¥) u, + sin (¥)uy], ou M) =
M,/cosh (x/Ap) [cf. chapitre 1]. Pour une paroi infinie suivant §, la composante de l’aimantation dirigée
par u, ne produit pas de champ. On s’intéresse donc simplement au champ créé par le moment magnétique

M| (x)cos (¢) ug.
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4.2 Détermination de la nature des parois par une mesure de champ de fuite

Toujours dans le cas d > Ap, la maniére la plus simple de modéliser ce moment de la paroi est de le
considérer comme un dipole linéique, de valeur ém = cos (¢) [rApt] M uy. Ceci donne & une distance d de la

couche magnétique

~ L R sz _ d2

Bl(z) ~ cos (¥) TApt (22 1 &)

Bl(z)=0 (4.5)
o oM 2zd

Bll(z) ~ cos (v) Bt (2 1 &)

En amplitude, la composante Bl est maximale pour cos (¥) = £1, c’est-a-dire pour une paroi de Néel. En

définissant cette amplitude maximale comme B(l)‘, on a finalement

Bt = BT + cos (1) B)) .

Dans le cas d’une paroi de Bloch, Bparoi = B+ puisque cos (1)) = 0. En effet, la composante planaire ne
présente pas de charges magnétiques, et donc pas de champ démagnétisant [cf. figure 4.7(a)]. Cette expression
souligne la similarité qui existe entre le champ de fuite d’une paroi de Bloch et celui d’un bord de piste, mesuré
lors de I’étape de calibration.

Par ailleurs, la différence relative entre le maximum du champ B~ produit par une paroi de Bloch, et celui
B + B(‘)‘ d’une paroi de Néel, variera comme B(!,max/BrtaX ~ mApg/2d. Cette dépendance conforte 'intuition
qu’une mesure au plus prés de la paroi permettra de mieux différencier une paroi de Bloch d’une paroi de Néel.
A 100nm de la surface, cette différence atteint typiquement une dizaine de pourcents [figure 4.7(e)]. Dans les
couches ultra-minces, ot le champ de fuite d’une paroi de domaine magnétique vaut couramment quelques mT
a cette distance, on s’attend donc a une différence de ’ordre de ~ 100 T entre le champ d’une paroi de Néel et

celui d’une paroi de Bloch. Cette différence est a priori trés largement accessible par une mesure en microscopie

a balayage de NV, sensible a ~ 10 4T /vHz [cf. chapitre 2].

4.2.2 Précision de la mesure

Nous disponsons désormais d’expressions analytiques pour calculer le champ d’une paroi de domaine, de
Bloch ou de Néel, dans le référentiel associé a la paroi de domaine. Ces expressions analytiques présentent une
double utilité.

Tout d’abord, elles nous permettent de choisir la meilleure approche, dans le but de réaliser la mesure la plus
précise possible. D’autre part, ces expressions analytiques vont nous permettre d’estimer simplement la précision
sur notre mesure. La discussion sur 'incertitude de la méthode est détaillée en annexe B. Dans cette partie,
nous détaillerons simplement de maniére qualitative les conclusions de cette discussion, et leurs conséquences

sur la meilleure stratégie a adopter pour mesurer la nature, Bloch ou Néel, d’une paroi.
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CHAPITRE 4 : Nature des parois de domaine dans les films ultra-minces

L’étape cruciale de la détermination de la nature d’une paroi par une mesure de champ de fuite réside dans
I’étape de calibration. Plus exactement, la clé est la profonde similarité entre le champ magnétique produit par
une paroi de Bloch B, et le champ d’un bord de la couche magnétique B®?. Le champ B+ d’une paroi de Bloch
est en effet le double du champ magnétique au bord. La comparaison entre la mesure du champ au-dessus d’une
paroi et au-dessus d’un bord donne donc directement la nature de la paroi, et sa chiralité si c’est une paroi de
Néel. Pour cela, il faut que les champs de fuite de la paroi et du bord de couche, mesurés par microscopie NV,
soient semblables. Comme le centre NV mesure seulement une projection du champ, il faut que cette projection
soit la méme dans les deux mesures. Il faut donc mesurer le champ magnétique d’un bord paralléle a

la paroi étudiée.

Dans ces conditions, la simple discrimination entre une paroi de Bloch, et une paroi qui n’est pas une paroi de
Bloch (paroi de Néel ou de Dzyaloshinskii) est limitée par la précision sur la mesure quantitative du champ, de
Pordre de ~ 10 uT/ vHz par point. Prenons I’exemple d’une mesure de 1s par point. Si le champ Bparoi, mesuré
au-dessus de la paroi, s’écarte de plus de ~ 10 4T du double du champ du bord, i.e. |Bpami —2B%Y| > 10 uT,

alors on pourra avec certitude affirmer que 'on n’observe pas une paroi de Bloch.

Afin de réaliser la mesure la plus précise possible, il faut également que le champ mesuré soit maximal.
Celui-ci est en effet comparé au bruit de la mesure de champ par microscopie NV. On a donc intérét a4 mesurer
la composante B, du champ, c’est-a-dire, & rechercher un centre NV orienté perpendiculairement a la

paroi (6 = 90°,¢ = 0°).

Nous pouvons enfin tirer une derniére remarque des formules analytiques du champ d’une paroi de domaine.
Celle-ci concerne 'erreur sur la prédiction du champ associé aux parois de Néel. La différence de champ entre
une paroi de Bloch et une paroi de Néel est en effet déterminée par la composante Bg, liée au dipole linéique de
la paroi dm = cos (¢) [rApt] Mguy (cf. §4.2.1). Il apparait donc que Blc‘) dépend de Ap = \/m, or la
constante d’échange Agqp,. est trés mal déterminée dans les couches ultra-minces, & une incertitude de 'ordre de
100%. De cette incertitude sur la largeur de la paroi, il vient une erreur de I'ordre de ~ 10% sur les prédictions
de champ pour la composante Bg . C’est la principale source d’erreur dans la prédiction du champ de fuite

attendu au-dessus d’une paroi de Néel.

En conclusion de cette discussion, nous avons dégagé deux aspects importants de la mesure :

e [’étape de calibration de I’expérience doit étre réalisée sur une piste paralléle a la paroi;

e le centre NV doit étre aligné perpendiculairement & la paroi.

Par ailleurs, il sera possible de décider trés précisément de la présence ou non d’une paroi de Bloch, tandis
que l'estimation du champ prédit pour une paroi de Néel sera beaucoup plus incertaine, du fait de la mauvaise
connaissance de la constante d’échange Ag,. et donc de la largeur des parois. On peut remarquer au passage
que, si 'on était par avance str de la présence de parois de Néel, on aurait alors une nouvelle méthode pour

mesurer la constante d’échange.
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4.2 Détermination de la nature des parois par une mesure de champ de fuite

4.2.3 Preuve de principe de la méthode

Nous allons dans cette partie exposer notre méthode de mesure de la structure des parois de domaines sur

Pexemple d’un échantillon de Ta|CoFeB(1)|MgO tels que ceux que nous avons étudiés dans les chapitres 2 et 3.

Echantillon L’échantillon que nous avons étudié tout d’abord est la méme structure de Ta|CoFeB(1)MgO
que celle dans laquelle nous avions observé des sauts de Barkhausen au chapitre 2. Nous avons rappelé en
figure 4.8(a) le design de cet échantillon qui nous avait été fourni par le groupe NOMADE de 'IEF (Université
d’Orsay). L’échantillon est en réalité une croix de Hall, et présente ainsi deux pistes perpendiculaires, ce qui est
la géométrie idéale pour réaliser I’étape de calibration de I'expérience puis étudier une paroi, comme discuté au
paragraphe précédent (§4.2.2). La paroi a ainsi été nucléée dans la premiére branche de la croix, prés de 'antenne

en or, tandis que la calibration a été réalisée au niveau de la seconde branche de la croix de Hall [cf. figure 4.§].

(c¢) Calibration
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FIGURE 4.8 : Echantillon de Ta|CoFeB|MgO. (a) Image par microscopie électronique & balayage de I’échantillon
utilisé, en fausses couleurs. La couche magnétique est représentée en bleu, tandis que ’antenne en or utilisée pour exciter
la résonance de spin du centre NV est coloriée en jaune. Les deux cercles blancs (1) et (2) indiquent respectivement
la région ot nous avons réalisé ’étape de calibration du microscope NV, et la région ou se situe la paroi de domaine.
(b) Image du méme échantillon en microscopie Kerr. La piste magnétique saturée a été localement retournée, par le
champ d’@rsted d’une impulsion de courant circulant dans ’antenne en or. Ce domaine magnétique apparait en blanc
dans I'image. (c) et (d) Rappellent le principe des mesures de calibration, et de mesure du champ au dessus de la paroi,
permettant de déterminer la nature de la paroi. L’idée étant que le champ d’une paroi de Bloch est deux fois supérieur

& celui du bord d’une piste.
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CHAPITRE 4 : Nature des parois de domaine dans les films ultra-minces

Calibration et mesure Afin d’obtenir une précision de mesure optimale, nous avons essayé d’accrocher un
centre NV d’orientation optimale, c’est-a-dire avec 6 ~ 90° et ¢ ~ 0°, pour une paroi normale a Z (cf. 4.2.2).
Pour cela, nous répétons la procédure d’accrochage décrite au chapitre 2, et mesurons rapidement I’orientation
du centre NV. Si celle-ci ne convient pas, on le décroche en balayant la pointe d’AFM en mode contact jusqu’a
perdre le nano-diamant, et on I'accroche de nouveau, ce jusqu’a étre satisfait de ’orientation. Dans l’expérience
sur I’échantillon de Ta|CoFeB|MgO, présentée en figure 4.9, nous avons ainsi utilisé un centre NV d’orientation
(0,0) = (62°, — 25°) + 2°. Une fois le diamant accroché avec une orientation satisfaisante, nous pouvons réaliser
la mesure du type de paroi de domaine, en commencant par la calibration de I’expérience.

L’étape de calibration, consistant & mesurer le champ de fuite des bords d’une des pistes, a été réalisée dans
la seconde branche de la croix de Hall, dans la région indiquée par la marque (1) en figure 4.8(a). Le résultat
de la mesure sur une coupe, ainsi que l’ajustement correspondant est présenté en figure 4.9(a). En suivant la
méme procédure que décrite au chapitre 3, nous avons mesuré I, = 97,8 £ 1,9 ug/nm? et d = 123 & 3 nm.

Une fois l'expérience calibrée, nous avons mesuré le champ au-dessus de la paroi de domaine repérée en
figure 4.8(b) sur I'image de microscopie Kerr. La cartographie du déplacement Zeeman du centre NV, obtenue
en ajustant point aprés point les spectres ’ODMR du centre NV, est présentée en figure 4.9(c). On observe
bien le champ au-dessus de la paroi, beaucoup plus intense que sur les bords en raison de ’orientation du centre
NV. En particulier, de la méme fagon que nous I'avions fait au chapitre 2 pour étudier les sites de piégeage,
il est possible d’ajuster le profil de la paroi et de remonter & son orientation dans la piste, ce qui est pris en

compte dans les prédictions de champ et I’évaluation des incertitudes.

Simulations Munis de toutes les observations précédentes, calibration et mesure du profil de la paroi, il nous
a été possible de simuler le champ attendu pour celle-ci, dans différentes configurations (Bloch ou Néel). Afin de
ne faire aucune approximation quant au calcul du champ, nous avons utilisé le logiciel de calcul micromagnétique
OOMMTF [190], modifié par S. Rohart (LPS, Orsay) pour inclure ou non la contribution de I'interaction DM (et
ainsi converger vers une paroi de Bloch ou une paroi de Néel, de chiralité choisie). Nous avons utilisé pour le calcul
micromagnétique une valeur de Agu,, = 20 pJ/m pour la constante d’échange, et de K = 5,9-10% J/m? (déduite

de la mesure du champ d’anisotropie pgHg,,, = 107mT [151]) pour la constante d’anisotropie. Ceci correspond

ot
donc & une largeur de paroi de Ag = 20nm. Le calcul a été effectué pour une piste d’épaisseur ¢ = 1nm, et
de largeur l,iste = 1500 nm, pour un maillage de 2,5 x 2,5 x 1nm?®. En partant des profils d’aimantation ainsi
calculés, nous avons calculé le champ magnétique de fuite & une distance d de la couche magnétique, par une
approche Coulombienne. Enfin, nous avons appliqué la réponse du centre NV au champ magnétique, sur chaque
point de 'image au-dessus de la paroi. L’ensemble de cette procédure de calcul des cartographies de déplacement
Zeeman du centre NV, & partir de 'aimantation, est détaillée en annexe A.

Finalement, nous avons obtenu quatre simulations d’images du déplacement Zeeman du centre NV, pour les

quatre situations suivantes : Néel droite (1 = 0), Bloch droit (¢ = 7/2), Néel gauche (¢p = 7), et Bloch gauche

(p = 371/2). Ces quatre simulations sont présentées en figure 4.9(e).
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FIGURE 4.9 : Mesures de parois de Bloch dans Ta|CoFeB(1)|MgO. (a) Calibration de I'expérience, sur une piste
uniformément aimantée paralléle a 'orientation de la paroi étudiée. On trouve pour cette mesure I, = 97,8+ 1,9 ug/ nm?
et d = 123+3nm. (b) Topographie mesurée par AFM et (c) cartographie du déplacement Zeeman du centre NV au dessus
d’une paroi dans une piste de Ta|CoFeB(1)|MgO, enregistrées simultanément par microscopie a balayage de centre NV.
(d) Modéle utilisé pour calculer le déplacement Zeeman avec différentes structures de parois. La paroi forme un angle de
@paroi = 2° avec la perpendiculaire a la piste. (e) Résultat des simulations de cartographies du déplacement Zeeman pour
différents profils de parois obtenus a partir du logiciel OOMMEF, avec ou sans interaction DM. (f) et (g) Comparaison entre
une coupe, perpendiculaire a la paroi, des cartographies simulées en (e) et expérimentale (c), suivant la ligne pointillée
blanche sur ces images. Les nappes colorées correspondent a 'incertitude estimée théoriquement. (g) Agrandissement
autour du maximum du champ. La conclusion de cette expérience est que les parois dans Ta|CoFeB(1)|MgO sont de

type Bloch.



CHAPITRE 4 : Nature des parois de domaine dans les films ultra-minces

Résultat de la comparaison. Nous avons comparé la mesure expérimentale du champ au-dessus de la paroi
aux simulations, sur des coupes, indiquées par les pointillés blancs en figures 4.9(c) et (e). Le résultat de ces
coupes est présenté en figure 4.9(f). Les lignes colorées correspondent aux prédictions de champ, dans différentes
configurations (Néel ou Bloch). Les incertitudes estimées pour le champ prédit sont représentées par les nappes,
de part et d’autre du champ simulé. Le calcul de ces incertitudes sur les prédictions de champ est décrit dans
I’annexe B. Notons que ces marges n’ont de signification qu’autour du maximum du champ, en raison de la
maniére dont nous les avons estimées, tandis qu’elles sont sous-estimées pour les faibles champs. Par ailleurs,
Perreur est importante pour les parois de Néel, car elle est liée a la largeur de la paroi, et ce paramétre est assez
mal connu (& ~ 10%). Le champ prédit pour une paroi de Bloch, en revanche, est quasiment exact, puisqu’il
correspond directement au double de la mesure de calibration.

Au vu de notre précision, la conclusion est indiscutable. La piste de Ta|CoFeB(1)|MgO|Ta étudiée supporte
des parois de Bloch. Par contre, la précision de notre mesure ne permet pas de distinguer ici entre les deux
chiralités possibles pour la paroi de Bloch. On peut estimer une borne supérieure pour la force de l'interaction
DM, a savoir |Dpys| < 0,01mJ/m?2. Ce résultat, bien quun peu décevant, ne contredit pas les prédictions
de T’article de Thiaville et collégues de 2012 [10], qui porte quant & lui sur Pt|Co(0,6)|AlO. Disposant d’une
méthode pour décider directement de la présence de 'interaction DM, par une mesure statique et non-invasive
de champ magnétique, il est possible de changer d’échantillon sans contrainte particuliére.

Il a donc été naturel d’étudier d’autres échantillons, & commencer par Pt|Co(0,6)|AlOy, au cceur du débat.

4.3 Preuve de la présence de 'interaction DM dans les couches ultra-

minces

4.3.1 Parois de Néel dans Pt|Co(0,6)|AlO

Pour étudier les parois dans Pt|Co|AlOy, nous avons suivi pour la mesure de la nature de la paroi la méme

procédure que celle décrite ci-avant pour I’échantillon de Ta|CoFeB|MgO.

Echantillon Le matériau, synthétisé a Grenoble par le groupe de G. Gaudin, est identique aux échantillons des
mesures des deux articles de Miron et collaborateurs [11,34]. I1 consiste en une couche de Pt(3)|Co(0,6)|Al(1,6)
déposée sur un substrat de Silicium oxydé par pulvérisation. La couche d’aluminium a ensuite été oxydée par
un plasma d’oxygéne, pour obtenir une couche uniforme d’alumine AlOy(2), favorisant notamment I’anisotropie

perpendiculaire. Celle-ci correspond dans cet échantillon & un champ effectif poHg , = 920mT, ce qui, pour

off
des valeurs de la constante d’échange estimées étre dans la gamme A = 10 — 30 pJ/m, résulte en une longueur
de Bloch de Ap = 6.0 £ 1,6 nm [34]. Cette largeur est environ trois fois plus faible que dans les couches de
CoFeB|MgO. Comme ’épaisseur nominale ¢ = 0,6 nm est presque deux fois plus faible que dans les échantillons
de CoFeB, on s’attend & avoir une différence entre le champ attendu pour une paroi de Néel et pour une paroi
de Bloch environ 6 fois moins importante. La distinction entre les parois demeure donc réalisable, malgré cet

écart plus faible.
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4.8 Preuve de la présence de l'interaction DM dans les couches ultra-minces

Le film a ensuite été gravé, aprés définition d’un masque par lithographie électronique puis gravure ionique.
Nous avons ainsi obtenu une structure comportant des pistes pouvant accueillir les parois, et d’autres, perpen-
diculaires, pour la calibration. Enfin, une seconde étape de lithographie a permis de déposer une antenne en or
pour exciter la résonnance de spin du centre NV. Des domaines magnétiques on été nucléés dans cet échantillon
par S. Rohart au Laboratoire de Physique des Solides (Orsay) sous microscopie Kerr, par 'application d’une
impulsion de champ magnétique aprés saturation de I’échantillon. Nous avons ainsi pu imager trois parois de

domaine dans les pistes de largeur | = 470+ 20 nm, perpendiculaires a ’antenne d’or et aux pistes de calibration.

Calibration Comme pour l'expérience sur Ta|CoFeB|MgO, la mesure de parois nécessite une calibration des
paramétres I et d de la mesure, par la méthode détaillée au chapitre 3. [34]

Dans un échantillon présentant une forte interaction de Dzyaloshinskii-Moriya, 'aimantation sur les bords du
matériau est censée s’incliner un peu, comme discuté dans la référence [180]. Cette inclinaison modifie légérement
le champ aux bords des pistes, pour les mémes raisons que le champ de la paroi de Néel différe de celui de la
paroi de Bloch. Cette différence peut en principe fausser un peu le résultat des mesures de calibration. Nous
avons donc réalisé deux fois 'ajustement des coupes de champ magnétique au-dessus d’une piste afin d’extraire
I, et d, une fois en considérant une trés forte valeur de Dpy = —2,5mJ/m?, et une seconde fois en supposant
Dpy = 0mJ/m?2. Un exemple de coupe de calibration au-dessus d’une piste de largeur I, = 980 £ 20nm et
de hauteur dd = 25 + 3nm est présenté en figure 4.10(a). Le résultat des procédures d’ajustement nous a
permis de mesurer I, = 724+ 1.9up et d = 121 £ 3,4nm pour Dpy = —2,5 mJ/H127 et Is =722+ 19up et
d =119 £ 3,4nm, pour D = 0mJ/m?. La différence entre les ajustements est donc inférieure aux incertitudes
sur les paramétres I et d, et ne jouera pas sur la détermination de la nature des parois. D’autre part, la valeur
que nous avons mesuré pour My = I/t = 1,12 + 0,03 MA /m est en bon accord avec les valeurs attendues pour

cet échantillon [34].

Détermination de la nature des parois Une fois I'expérience calibrée, nous avons mesuré le champ au-
dessus de trois parois dans les pistes de 500 nm, avec le méme centre NV, d’orientation (§ = 87°+£2°, ¢ = 23°+£2°).
Le résultat des mesures est présenté en figure 4.10(b), (c) et (d). Des profils de parois, nous avons extrait le profil
moyen de la paroi. Nous avons ensuite calculé 'aimantation a partir de simulations micromagnétiques, avec le
logiciel OOMMEF, en utilisant comme paramétres une valeur de Age,. = 18 pJ/m pour la constante d’échange, et
de K =1,3-10%J/m3 (déduite de la mesure du champ d’anisotropie poHg,,, = 920mT [34]) pour la constante
d’anisotropie, soit une largeur de paroi de Ap ~ 6nm. La simulation a été réalisée pour une piste d’épaisseur
t = 0,6nm et de largeur lpiste = 470nm, avec un maillage de 2,5 x 2,5 x 1nm®. S’appuyant sur ces calculs
d’aimantation, nous avons calculé le champ magnétique attendu dans les configurations de Bloch ou de Néel.
Enfin, nous avons appliqué la réponse du centre NV, et comparé les mesures expérimentales au champ calculé,
sur des coupes au centre de la piste. Le résultat de cette comparaison est présenté en figure 4.10(b), (c) et (d).

L’expérience démontre sans ambiguité la présence de parois de Néel, toutes de méme chiralité (gauche).

La présence de parois de Néel homochirales nous permet d’affirmer que cet échantillon présente

bien une interaction de Dzyaloshinskii-Moriya dont la force est supérieure a celle de la transition
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FicUure 4.10 : Parois de Néel dans Pt|Co(0,6)|AlO«. (a) Calibration sur une piste de 1um. (b), (c) et (d) cor-
respondent a la comparaison, pour trois parois différentes contenues dans des pistes de ~ 500nm, entre coupes du
déplacement Zeeman du centre NV, et des prédictions de champ obtenues avec OOMMF (version du code prenant en
compte DM [180]). Les images simulées, dans les images & droite des courbes correspondent au cas Néel gauche. De
méme que pour Ta|Coz0Fes90B20(1)|MgO|Ta, les nappes correspondent a 'erreur estimée sur nos prédictions théoriques.
Dans les trois cas, la conclusion est a ces erreurs prés, la méme : la paroi est une paroi de Néel de chiralité gauche,
correspondant & une constante D négative, plus grande que la valeur critique |D| > D.1 ~ 0,1 mJ/mQ. (barres d’échelle :
250nm)

Bloch — Néel, i.e. |Dpm| > 0,1 mJ/m?2.

Depuis cette expérience, deux autres méthodes ont confirmé la présence de I'interaction DM dans Pt|Co|AlOx.
En 2014, des mesures de S. Pizzini et collaborateurs [45] révélant une asymétrie dans la nucléation sous champ
de domaines & partir des bords d’un film, s’expliquent uniquement par des prédictions incluant ’interaction
DM, et avec la méme chiralité que pour les parois que nous avons observé. La force de l'interaction DM
Dpy = —2,2mJ /m2 déduite de leurs résultats est en accord avec nos mesures ainsi qu’avec les prédictions
théoriques de l'article de Martinez [13] et collégues.

Enfin, en 2015, M. Belmeguenai et al. [191] ont mis en évidence la propagation asymétrique des ondes de spin
dans des couches de Pt|Co|AlOy de différentes épaisseurs, par spectroscopie de diffusion Brillouin de la lumiére
(BLS). Cette étude prouve l'origine interfaciale de l'interaction DM et est en accord avec notre détermination
du signe de Dpy, correspondant & une paroi de Néel de chiralité gauche. La valeur mesurée par Belmeguenai

et al. pour Pt|Co(0,6)|AlOy, de Dpy = —2,2mJ/m?, est la méme que celle déduite de 1’étude de Pizzini et al.
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4.8 Preuve de la présence de l'interaction DM dans les couches ultra-minces

S’il a été mis en évidence la présence d’une interaction DM conséquente dans les couches de PtCoAlOx,
I’origine physique de l'interaction DM demeure mal comprise. Cette interaction survenant aux interfaces, il est
intéressant d’étudier ce qui se produit lorsque ’on change I'un des matériaux composant une interface. Dans ce
but, le groupe de M. Hayashi au NIMS (Tsukuba, Japon) a publié¢ en 2014 une étude, regroupant des mesures
sous courant dans des couches de CoFeB|MgO déposées sur différents substrats métalliques. Dans cet article
de Torrejon et collégues [192], il est fait mention d’une interaction DM suffisamment forte pour induire une
transition de Bloch vers Néel, ainsi qu’une possibilité de controler 'interaction DM en dopant le substrat pour
modifier son électronégativité. Nous avons donc essayé de reproduire ces mesures indirectes (sous courant) par

notre technique de mesure statique du type de parois.

4.3.2 Remplacement du substrat : X|CoFeB(1)|MgO

Echantillons Nous avons recu plusieurs échantillons du groupe de M. Hayashi, qui avait publié les résultats
de la référence [192], & savoir TaN(1) et TaN(4), W(1), et Hf (1) et Hf(4). L’ensemble des échantillons a été
caractérisé avant envoi par VSM ( Vibrating Sample Magnetometry). Tous ces échantillons ont de méme ensuite
été gravés a 'IEF (Orsay) par K. Garcia, par définition d’un masque en lithographie électronique, puis gravure
ionique. Nous avons ainsi obtenu des pistes magnétiques pour accueillir les parois, et d’autres, perpendiculaires,
pour réaliser la calibration de I'instrument. Une seconde étape de lithographie a permis de déposer une antenne
en or, pour exciter la résonance du centre NV. Les parois ont été nucléées prés de la piste magnétique en
envoyant une impulsion de courant dans 'antenne, & 'IEF, par L. Herrera-Diez et R. Soucaille.

Suite & des problémes de gravure, nous n’avons pas obtenu de résultat sur les échantillons de Hf| CoFeB|MgO.

Nous allons donc présenter des résultats seulement dans les autres échantillons.

4.3.2.1 TaN|CoFeB(1)MgO

Les deux premiers échantillons étudiés sont des films de CoFeB déposés sur un substrat de tantale, dopé avec
une petite fraction d’atomes d’azote (0,7%). L ’épaisseur du substrat est respectivement de 1 et 4 nm dans chaque
échantillon. Dans larticle de Torrejon et collégues [192], ’épaisseur du substrat semble jouer un role important
sur 'interaction DM, de maniére relativement surprenante étant donné l’origine interfaciale présumée pour
I'interaction. Les valeurs reportées sont en effet de Dpy = 0.05 mJ/m? pour TaN(1), et de Dpy = 0.2 mJ/m?
pour TaN(4).

Nous avons étudié les deux échantillons avec le méme centre NV, et les résultats sont présentés en figure 4.11
pour l’échantillon de TaN(1)|CoFeB, et en figure 4.12 pour I’échantillon de TaN(4)|CoFeB. L’orientation du
centre NV que nous avons utilisé est de (6 = 117° £2°, ¢ = 12° £ 2°).

TaN(1)|CoFeB(1)|MgO L’étape de calibration, en figure 4.11(a), a été effectuée sur une piste de largeur
[ = 880+£50nm, et de hauteur §d = 8 £3 nm. Nous avons ainsi mesuré I, = 112,1+5,4 ug/nm? et d = 8045 nm.
La valeur de M, = I/t = 1,04 + 0,05 MA/m est notamment en assez bon accord, avec la mesure de M, =

1,23 £ 0,10 MA /m obtenue par VSM, quoiqu’un peu plus faible.
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FIcURE 4.11 : Légére déviation vers Néel droite dans TalN(1)|CoFeB(1)|MgO. (a) Coupe de calibration. (b), (c)
et (d) Mesure du déplacement Zeeman au-dessus de trois parois différentes. Les barres d’échelle correspondent a 500 nm.
Les simulations sont effectuées avec des profils de parois de Bloch, calculés analytiquement. Les trois coupes indiquent

une légére déviation vers une paroi de Néel droite.

Une fois la calibration effectuée, nous avons mesuré trois parois différentes dans I’échantillon. Ces mesures,
présentées en figure 4.11(b), (¢) et (d), ont permis d’ajuster le profil des parois. La mesure de l'anisotropie
effective par VSM, K.z = 3,6 - 10° J/m® nous a permis d’estimer la largeur des parois & A = 8 + 2nm.
S’appuyant sur ces mesures, nous avons calculé le champ produit théoriquement par des parois de Bloch ou de
Néel. Cependant, a la différence des mesures présentées plus tot, nous avons pour ce faire simplement utilisé
le calcul analytique du champ d’une paroi. Cette approximation se justifie au regard du trés bon accord entre
calcul analytique et calcul micromagnétique, détaillé en annexe B.

Le résultat des prédictions de champ, auxquelles nous avons appliqué la réponse du centre NV, est présenté
en figure 4.11(b), (c) et (d). La comparaison aux données expérimentales permet d’affirmer que I’échantillon
supporte des parois de Bloch, avec une probable légére déviation vers une paroi de type Néel droite. Au vu de
nos incertitudes, ceci correspond a une valeur de Dpy = 0.057 + 0.019mJ/ m?, en bon accord avec la valeur
Dpy = 0.05mJ/m?2, du groupe de Tsukuba [192].

TalN(4)|CoFeB(1)|MgO Nous avons ensuite étudié 1’échantillon déposé sur un substrat de TaN(4).
L’étape de calibration a été réalisée sur une piste de largeur [ = 1010 + 50 nm, et de hauteur dd = 8,5 £ 5nm.
Le résultat est présenté en figure 4.12(a). Nous avons ainsi mesuré I, = 86,3 8,6 ug/nm? et d = 61 £6nm. La
valeur de My = I/t = 0,80 + 0,08 MA /m est, comme pour I’échantillon de TaN(1), un peu plus faible que la
mesure de My = 1,044+0,10 MA /m obtenue par VSM. Il est par ailleurs notable que la distance du centre NV a la
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FIGURE 4.12 : Légére déviation vers Néel droite dans TaN(4)|CoFeB(1)|MgO. (a) Coupe de calibration. (b),
(c) et (d) Mesure du déplacement Zeeman au-dessus de trois parois différentes. Les barres d’échelle correspondent a
500 nm. Les simulations sont ici également effectuées avec des profils de parois de Bloch, calculés analytiquement. Les

trois coupes indiquent, comme pour TaN(1), une légére déviation vers une paroi de Néel droite.

couche magnétique d a changé entre les deux expériences. Cette diminution de la hauteur de vol peut s’expliquer
par plusieurs raisons. Qutre I'erreur sur notre estimation, nous mesurons la distance a la couche magnétique,
qui n’est pas nécessairement aussi profonde dans les deux échantillons. Enfin, la raison la plus probable est un
changement de hauteur de vol entre les deux expériences, du fait du changement d’échantillon. Les paramétres
utilisés pour la mesure d’AFM ne sont ainsi pas nécessairement les mémes pour les deux mesures, ce qui peut
expliquer la différence.

Une fois I'expérience calibrée, nous avons mesuré le champ magnétique au-dessus de trois parois. Nous avons
procédé pour les prédictions du champ de fuite de la méme maniére que pour 1’échantillon de TaN(1). La largeur
de paroi utilisée a également été Ag = 8 & 2nm, dérivée de la valeur de Koz = 3,5-10° J/m? obtenue en VSM.
Le résultat des mesures du champ de fuite par microscopie NV, et des simulations est présenté pour les trois

parois en figure 4.12(b), (c) et (d).

La comparaison sur des coupes entre prédictions de champ et mesure expériementale est cette fois trés
différente des conclusions de I'étude du groupe de Tsukuba [192]. Au lieu de Dpy = 0.2mJ/m?, ce qui corres-
pondrait & une pure paroi de Néel, nous avons mesuré une légére déviation du cas de la paroi de Bloch, tout
comme pour Iéchantillon précédent, soit une valeur de Dpyy = 0.023 + 0,011 mJ/m?. Bien que la chiralité de la
paroi (vers Néel droite) soit identique pour les deux conclusions, notre résultat s’écarte beaucoup de la mesure

de Dpy; obtenue par propagation des parois sous courant. En particulier, notre mesure indique une valeur
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CHAPITRE 4 : Nature des parois de domaine dans les films ultra-minces

de Dpn similaire, pour deux épaisseurs différentes d’un méme substrat de TaN. Ce résultat est
attendu, en raison de l’origine interfaciale de l’interaction DM. L’explication de la différence entre
les deux estimations de Dpy; obtenues avec des courants pourrait étre une mauvaise estimation du courant de
spin induit par SHE, causée par le changement d’épaisseur du substrat. Cette expérience souligne 'intérét de
disposer d’une mesure statique et directe de la structure de la paroi, qui ne soit pas tributaire d’une modélisation

comme dans le cas des études dynamiques.

4.3.2.2 W|CoFeB(1)MgO

Le dernier échantillon que nous avons étudié est un échantillon de W(1)|CoFeB. Nous avons procédé pour la
mesure de cet échantillon de la méme maniére que pour les deux échantillons précédents. Le centre NV utilisé
avait pour orientation (§ = 110° + 2°,¢ = 12° + 2°). La calibration de l'expérience (en figure 4.13(a)) a été
effectuée sur une piste de largeur I = 1000 + 50 nm et de hauteur dd = 3,3 = 2nm. Nous avons obtenu des
valeurs de d = 114 4+ 10nm et I, = 88,4 + 10,7 up/nm?, soit M, = I/t = 0,82 £ 0,10 MA/m. Nous avons
ensuite mesuré le champ de trois parois différentes. La constante d’anisotropie, mesurée par VSM était pour
cet échantillon de Ko = 2,1-10°J/m3, ce qui correspond & une largeur de paroi de Ag = 10 + 2,5 nm. Munis
de tous ces paramétres, nous avons simulé les cartographies attendues pour chaque paroi. Ces cartographies du

déplacement Zeeman du centre NV, au-dessus des parois, sont présentées en figure 4.13(b), (c) et (d).
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FIGURE 4.13 : Paroi de Néel (droite) dans W(1)|CoFeB(1)|MgO. (a) Coupe de calibration. (b), (c) et (d) Mesure
du déplacement Zeeman au-dessus de trois parois différentes, contenues dans des pistes de 1 pum. Les barres d’échelle
correspondent & 500 nm. Les simulations sont ici également effectuées avec des profils de parois de Néel droite, calculés
analytiquement. Les deux premiéres coupes (b) et (c) indiquent la présence de parois de Néel. La courbe (d) s’écarte du

profil attendu pour une paroi de Néel droite.
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Les deux premiéres parois, en figure 4.13(b) et (c¢), permettent de conclure a la présence d’une paroi purement
de type Néel, de chiralité droite. Nous pouvons ainsi placer une borne inférieure pour I'interaction DM, a savoir
Dpy > 0,12mJ/m?. Ce résultat est en accord parfait avec la conclusion de I'étude de Torrejon et al. [192].
En revanche, la troisiéme paroi, en figure 4.13(d), semble s’écarter significativement du cas de la paroi de Néel.

La configuration magnétique de la troisiéme paroi est donc nécessairement différente de celle des deux premiéres.

On peut proposer plusieurs explications & cette différence de champ de fuite. La premiére serait une variation
locale de M. Cependant, comme nous ’avons montré au chapitre 3, une variation de My conduit & I’apparition
d’un champ de fuite. Or, dans tout I’échantillon, nous n’avons détecté aucune fluctuation visible du champ de
fuite, hormis au niveau des parois. Nous pouvons donc en principe exclure cette hypothése.

Une seconde explication pourrait étre que la différence de champ est causée par des variations spatiales
de l'anisotropie K.g, ou de la constante d’échange Agq,. Dans ce cas, la largeur de la paroi serait modifiée.
Dans ’hypothése ou la largeur de la paroi serait plus faible (par exemple si ’anisotropie est plus forte), on se
rapprocherait plus du cas d’une paroi de Bloch, ce qui pourrait expliquer notre mesure en figure 4.13(d). Cette
hypothése est & prendre en considération, étant donné que le tungsténe joue fortemenet sur 'anisotropie suivant
les orientations de croissance [193]. Dans un échantillon déposé par pulvérisation, il est possible que certaines
régions de I’échantillon n’aient pas la méme anisotropie que d’autres.

Enfin, une derniére hypothése serait une variation spatiale de Dpy;. Cette hypothése est plausible, étant
donné que l'interaction DM provient des interfaces. Il est en effet possible que celles-ci changent en fonction de
la zone de dépot, dans un échantillon fabriqué par pulvérisation. En supposant que Dpy change de valeur, nous
aurions une seconde valeur issue de la figure 4.13(d), de Dpy =~ 0,047 mJ/m?. Pour une meilleure compréhen-
sion de l'origine de Uinteraction DM, il pourrait étre intéressant d’investiguer une telle dépendance spatiale, de

maniére plus controlée.

Comme nous 'avons évoqué, nous ne sommes pas parvenus & établir de mesures dans les échantillons de
Hf|CoFeB|MgO. Cependant, des mesures réalisées a 'TEF (Orsay) d’expansions de bulles par des impulsions de
champ perpendiculaire, avec ’application d’'un champ de compensation de 'interaction DM semblent indiquer
une valeur négligeable pour Dpyr dans ces échantillons, contrairement aux mesures du groupe de Tsukuba qui

indiquent des parois de Néel de chiralité gauche.

En guise de conclusion de cette étude portant sur divers échantillons, nous avons rassemblé en figure 4.14
les résultats obtenus pour les substrats de Pt, Ta, et W. Suivant le substrat utilisé, non-seulement la force
de linteraction DM change, mais également son signe. Outre fournir des indications pour essayer de mieux
comprendre l'origine de l'interaction DM d’interface, ce résultat ouvre la voie & de nombreuses possibilités
pour modeler 'interaction DM. En jouant notamment sur les interfaces supérieures et inférieures de la couche
magnétique, il est possible d’additionner les effets des deux interfaces (si Dpy est de signe opposé) ou au

contraire, de les atténuer.
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(a) Pt|Co|AlOx (b) Ta|CoFeB|MgO (c) W|CoFeB|MgO
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FIGURE 4.14 : Régler ’interaction DM en modifiant les interfaces. (a), (b) et (c) rassemblent les conclusions
présentées dans figures 4.10, 4.9 et 4.13, résultat de nos mesures dans des couches magnétiques ayant respectivement
pour substrat Pt, Ta et W. La mesure de trois valeurs de Dpwn différentes illustre la possibilité d’agir sur l'interaction
DM d’interface en changeant le substrat métallique. Ceci ouvre la voie & une ingénierie de 'interaction DM dans les

couches ultra-minces.

L’intérét de cette capacité a modifier Dpy; apparait si 'on considére I'énergie de la paroi. En rappelant
que la contribution de l'interaction DM est opy = —wDpmcos (¢), on constate qu'il existe une seconde valeur
charniére pour Dpwm, D2 = A/ Asen Kog /7 [180]. Cette transition correspond au moment ou I’énergie associée
a l'interaction DM domine I’énergie propre de la paroi o9 = 4v/Agch. Ker. Au-deld, la paroi sera énergétiquement
plus favorable qu'un état ferromagnétique uniforme. On entre alors dans un domaine exotique, riche de nouvelles
textures d’aimantation, comme des cycloides ou des réseaux de skyrmions [86]. Le régime au voisinage de la
transition Dpy = D2 apparait encore plus intéressant d’un point de vue applicatif. En effet, se trouver dans
ce régime permettrait de créer des skyrmions métastables, des bulles magnétiques nanométriques, possédant

une charge topologique, et déplagables par effet Hall de spin [180,181,194,195].

4.4 Conclusion

En résumé, nous avons mis au point une méthode directe pour déterminer la structure des parois dans un film
ultra-mince. Cette méthode, s’appuyant sur une mesure quantitative du champ de fuite de la paroi, repose sur la
grande similarité qui existe entre le champ du bord d’une piste uniformément aimantée et le champ d’une paroi
de Bloch. De cette fagon, nous avons tout d’abord prouvé de maniére indubitable ’existence d’une interaction
de Dzyaloshinskii-Moriya importante a I'interface Pt|Co dans I’échantillon de Pt|Co(0,6)|AlOx du groupe de M.
Miron (Spintec, Grenoble). Cette étude, aussi bien que la mesure de Dpy &~ 2,2mJ/m? par BLS [191], tranche

définitivement le débat soulevé par l'interprétation de leur article de 2011 [11].

130



4.4 Conclusion

Outre son intérét fondamental, I'existence d’une forte interaction DM aux interfaces dans certaines couches
ultra-minces ouvre de nombreuses perspectives. Tout d’abord, cette interaction permet de forcer les parois dans
une configuration de type Néel. Elles peuvent ainsi étre déplacées efficacement par les couples issus du couplage
spin-orbite comme le SHE. De plus, les parois possédant toutes la méme chiralité, elles se propagent toutes
dans la méme direction sous l’action d’un courant donné. Ce point est notamment crucial pour les applications
comme la racetrack memory. D’autre part, I'interaction de DM peut, dans certains régimes, conduire a la
formation de bulles magnétiques chirales de taille nanométrique, les skyrmions. L’existence de telles bulles
a température ambiante reste & démontrer, mais des calculs micro-magnétiques montrent que les skyrmions
peuvent étre déplacés par SHE, tout comme les parois, et qu’en outre, ils évitent les défauts lors de leur
propagation [181,195].

Il est donc trés important de mieux comprendre 'origine de DM, et pour cela d’étudier plusieurs interfaces.
Dans ce chapitre, nous avons confronté notre mesure directe de l'interaction DM aux résultats de I’étude du
groupe de M. Hayashi [192] dans des couches de CoFeB déposées sur différents substrats. Nous avons notamment
vérifié qu’il était possible de changer la force et méme le signe de l'interaction DM en changeant de substrat, ce

qui ouvre la voie a une possible ingénierie de 'interaction DM.
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Conclusion et perspectives

Dans ce manuscrit, nous avons démontré les potentialités qu’offre la microscopie a centre NV pour étudier
divers aspects de la physique des parois de domaines dans les couches ferromagnétiques ultra-minces. Cette
technique de mesure du champ magnétique, a la fois résolue spatialement et non-perturbatrice, nous a tout
d’abord permis d’imager les parois de domaines, 1a ot la microscopie & force magnétique échoue du fait de son
caractére invasif. Nous avons ainsi pu étudier aux échelles nanométriques 'interaction de la paroi avec les défauts
du matériau, et mis en évidence la présence de sauts de Barkhausen activés thermiquement. La microscopie a
centre NV permet en effet de réaliser des mesures & température ambiante. En outre, cette technique donne
accés & une mesure quantitative du champ magnétique. Ce caractére quantitatif nous a permis de remonter &
la valeur de la densité de moments magnétiques d’une couche ultra-mince, avec une résolution spatiale sub-
micrométrique, ce qui constitue un gain de huit ordres de grandeur par rapport aux techniques conventionnelles
de magnétométrie, comme le SQUID et le VSM. Enfin, en alliant toutes ces caractéristiques (possibilité d’imager
les parois de maniére résolue spatialement et mesure quantitative), nous avons mis en ceuvre une méthode pour
déterminer, de fagon simple et non-invasive, la structure des parois de domaines magnétiques (Bloch ou Néel)
dans les échantillons ultra-minces. Cette mesure a notamment permis de vérifier la présence de 'interaction de
Dzyaloshinskii-Moriya (DM) d’interface dans plusieurs échantillons. La présence de cette interaction ouvre de
nombreuses perspectives pour ’étude de structures magnétiques exotiques a température ambiante, comme les
skyrmions, avec autant de potentielles applications. De nouveau, la microscopie a centre NV pourrait apporter
un éclairage sur ces objets, en fournissant des images de ces bulles magnétiques chirales de dimensions nanomé-

triques pour étudier leur comportement.

Ceci nous améne a discuter des perspectives pour la microscopie & balayage de centre NV. Nous avons choisi
de présenter deux axes possibles pour améliorer la technique, ouvrant chacune la voie a ’étude de systémes

physiques différents.

La premiére amélioration de la technique serait d’augmenter sa résolution spatiale, et donc diminuer la
hauteur de vol. Une des pistes trés prometteuses que nous avons évoquée dans ce manuscrit est la réalisation

de pointes en diamant massif, dans lesquelles le centre NV est implanté a proximité de la surface. De telles
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pointes nous ont été fournies par le groupe de P. Maletinsky de I’Université de Bale (Suisse). Ces pointes sont
gravées & partir d’'une membrane de diamant massif ot des centres NV ont été implantés & ~ 10nm de la
surface. Elles sont consituées d’un levier en diamant, supportant un pilier de 200 nm de diamétre qui contient
le centre NV [cf. figure 4.15(a)]. Nous avons réalisé des expériences préliminaires pour caractériser ces pointes,
et en particulier mesuré la hauteur de vol d du centre NV. Nos premiéres mesures semblent indiquer au mieux
une hauteur de ~ 40nm [cf. figure 4.15(d)], ce qui représente déja un gain d’une quarantaine de nanomeétres
par rapport aux distances typiquement obtenues avec des nano-diamants. Cependant, au cours de ’acquisition
d’images sur nos échantillons, la pointe tend a capter des poussiéres qui éloignent le centre NV de la surface.
Outre la réduction de la hauteur de vol, les pointes en diamant ont un second avantage important. Du fait
du guidage de la lumiére dans le pilier en diamant, I'intensité de photoluminescence collectée (de lordre de
300 photons/ms & saturation) est beaucoup plus importante que dans les nano-diamants [cf. figure 4.15(b)] et
Pexcitation par le laser vert est plus efficace. La puissance requise pour exciter optiquement le centre NV étant

plus faible, les risques de perturber I’échantillon par un chauffage induit par le laser sont moindres.
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FIGURE 4.15 : Pointes en diamant pour améliorer la résolution. (a) Image en microscopie électronique des pointes
fabriquées par P. Maletinsky et al. [147]. (b) Image de photoluminescence au-dessus du levier en diamant. Le pilier
contenant un centre NV est indiqué par la fleche blanche. (¢) Rappel du principe de la mesure de hauteur de vol
d, présentée au chapitre 3. On enregistre le déplacement Zeeman du centre NV sur une coupe au-dessus d’une piste
magnétique uniformément aimantée. (d) Résultats de la mesure de hauteur de vol pour une pointe en diamant, sur un

échantillon de CoFeB(1nm). On mesure d ~ 41 nm.
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La perspective de réduire la distance de vol est un aspect trés important. En plus d’améliorer la résolution
spatiale du microscope, la diminution de d permet également d’améliorer la sensibilité du microscope. Le champ
d’un dipole magnétique unique décroissant comme 1/d?, la valeur du champ de fuite s’effondre en effet lorsque
I’on s’écarte de la surface du matériau. Pour les parois de domaines, nous avons montré que le champ était
largement mesurable & ~ 100nm de la surface. Cependant, si 'on souhaite s’intéresser a des structures plus
petites, comme les skyrmions magnétiques, il est extrémement important de gagner a la fois en résolution et
en sensibilité en se rapprochant de la surface du matériau. Au-dela de ’étude d’échantillons ferromagnétiques,
réduire la hauteur de vol pourrait méme permettre d’imager les champs de fuite correspondant aux compensa-

tions imparfaites des moments magnétiques dans les matériaux antiferromagnétiques.

La seconde amélioration du microscope, plus conséquente, serait de réaliser un microscope fonctionnant a
des températures cryogéniques. Le développement d’un tel instrument a fait I’objet d’une partie importante de
mon travail de thése. L’expérience en développement est similaire & celle dont nous disposons & température
ambiante. La différence réside dans le fait que I’ensemble du microscope a centre NV est contenu dans une
chambre, immergée dans un bain d’hélium liquide, ce qui permet d’atteindre une température proche de 4 K.
Des expériences similaires sont en cours de réalisation dans plusieurs groupes dans le monde, parmi lesquels celui
de P. Maletinsky, ainsi que celui d’A. Bleszynski Jayich (Santa Barbara, Etats-Unis) qui a récemment publié
des mesures de microscopie a balayage de centre NV a basse température [196]. Disposer d’un tel instrument
permet d’imaginer de trés nombreuses pistes d’étude, depuis la physique des vortex supraconducteurs [92,197],
jusqu’au diamagnétisme du graphéne [198]. Celle que nous désirons explorer en premier lieu est I’étude de semi-
conducteurs ferromagnétiques, et en particulier les composés du type (Ga,Mn)(As,P). Ces matériaux présentent
en effet une physique extrémement riche, avec la propriété d’étre ferromagnétiques a basse température et de
bénéficier dans le méme temps de toute la flexibilité des semi-conducteurs notamment en termes de dopage.
Il est par exemple possible, en changeant le dopage du matériau, de contréler les directions de l’anisotropie
magnétique, et de passer ainsi de couches magnétiques a aimantation planaire a des couches & aimantation
perpendiculaire au plan de 1’échantillon [199].

Si ces matériaux présentent une physique riche, celle-ci contient encore beaucoup de points a élucider. Par
exemple, ’absence d’étude aux trés petites échelles laisse encore la place & des questions quant & I’homogénéité
de I'aimantation dans des couches supposées uniformes. D’autre part, la nature des parois de domaines dans les
couches de (Ga,Mn)(As,P) a aimantation perpendiculaire au plan de I’échantillon, et & aimantation planaire,
pose les mémes questions que dans les couches ultra-minces. L’influence de I'injection d’un courant dépolarisé
en spin dans un semiconducteur ferromagnétique, et notamment le lien entre ce courant et I’évolution de la

structure des parois magnétiques reste également a clarifier [200].
En conclusion, la microscopie & balayage de centre NV ouvre de trés nombreuses perspectives. Cette technique

sera trés stirement amenée & apporter des éclairages nouveaux sur beaucoup de domaines variés, bien au-dela

des problématiques que nous avons abordées dans cette thése.
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Annexe A

Calculs de champ de fuite d'une structure

magnétique et simulation de cartographies

obtenues avec le centre NV
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Nous allons ici présenter la maniére dont nous procédons pour calculer les cartographies de champ ou de
déplacement Zeeman. Certaines parties, a vocation purement didactique, ont seulement été introduites par souci
de cohérence et de clarté. Elles s’inspirent assez largement de divers ouvrages de magnétisme, et notamment de

la référence [23].

A.1 Approche Coulombienne de la magnétostatique

Nous cherchons souvent a obtenir des informations sur ’aimantation dans un matériau mais notre technique
ne nous donne accés qu'au champ magnétique. Il est donc avant tout nécessaire d’expliciter le lien entre ces
deux grandeurs.

Il existe deux voies pour calculer le champ magnétique créé par de la matiére : 'approche Ampérienne, qui se

base sur le calcul du champ créé par des densités de courants, et 'approche Coulombienne. C’est cette derniére,
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CHAPITRE A : Calculs de champ de fuite d’une structure magnétique et simulation de cartographies obtenues
avec le centre NV

o =M neyy

Ficure A.1 : Approche Coulombienne. (a) Solide présentant un champ d’aimantation M. (b) Méme solide, ou
l’aimantation est cette fois décrite par des distributions de charges magnétiques. Cette approche permet de calculer

simplement le champ magnétique, par analogie avec 1’électrostatique.

plus appropriée au calcul d’'un champ créé par des moments magnétiques, que nous avons utilisé et que nous
allons détailler ici.
A Tintérieur de la matiére, on a

B = o (H+M)

ou B est l'induction définie par les équations de Maxwell, et H le champ magnétique. Dans le cas ou 1'on
n’applique aucun champ magnétique externe, H correspond seulement au champ dipolaire noté Hyg;, créé par
la matiére. L’équation locale de Maxwell qui impose & la divergence de l'induction div (B) d’étre nulle lie le
champ a ’aimantation par

div(Hgip) = —div(M) (A1)

Dans cette expression —div(M) apparait donc comme un terme source du champ magnétique, exactement de
la méme maniére que la charge p est un terme source du champ électrique dans I’équation de Maxwell-Gauss.
On peut en fait pousser cette analogie avec I’électrostatique et définir pp; = —div(M), la densité volumique de
charges magnétiques. Aux interfaces, ot M peut passer brutalement d’une valeur non-nulle & 0, la définition
d’une densité surfacique de charges oy = M ney (00l ey est la normale & la surface orientée vers I'extérieur du
matériau) permet de pallier le probléme introduit par la singularité de —div(M). Cette description est illustrée
en figure A.1.

Comme rot (Hg;,) = 0 (il n’y a pas de courants, puisqu’on a traité les sources de champ comme des moments
magnétiques), on peut pousser I’analogie plus loin et écrire le champ dipolaire comme la dérivée d’un potentiel
V:

Hyp, = —grad (V) (A.2)

avec, en compléte analogie avec 1’électrostatique,

T dr ///V = rf| W %[év T;M_(f«:f a5 (A3)

Cette maniére de calculer le champ & partir de distributions de charges magnétiques est appelée approche
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A.2 Champ au bord d’une couche magnétique a aimantation perpendiculaire

Coulombienne, et a ’avantage de ne faire intervenir que le calcul d’un potentiel scalaire au lieu d’'un potentiel
vecteur pour ’approche Ampérienne.

On remarque bien dans les équations (A.2) et (A.3) que le champ Hy;, et Paimantation sont liés par des
relations linéaires, et donc Hyj;, est linéaire en M, comme souligné dans le chapitre 3, ce qui correspond bien

& I'idée intuitive que I'on peut avoir de Hgip.

A.2 Champ au bord d’une couche magnétique a aimantation perpen-

diculaire

Dans le cas des couches a aimantation perpendiculaire uniformément aimantée, on a uniquement des charges
magnétiques de surface, par exemple + sur le plan supérieur de la couche et — sur le plan inférieur [cf. fi-
gure A.2(a)]. C’est donc I’équivalent d’un condensateur en électrostatique, comme mentionné dans le chapitre 3.
Nous allons voir que, comme dans un condensateur, le champ n’existe qu’aux extrémités de la couche magné-
tique.

Nous allons calculer le champ attendu au-dessus du bord d’'un demi-plan uniformément aimanté. On sup-
posera sans perdre en généralité que la couche est aimantée vers le haut, horizontale, d’épaisseur t suivant la
verticale Z, infinie suivant ¢ et comprise entre —oo et 0 dans la direction Z.

Avec la définition introduite plus tot, on a

+M; en z = +t/2, sur la surface supérieure S, /o

OM — )
—M, en z= —t/2, sur la surface inférieure S_; /5
et
prm =0 .
Partant de ces distributions de charges, on peut calculer le potentiel V' (r) en n’importe quel point r (z,y,2)
par

M dS ds
V(r):4ﬂ</ 7|r_r,|—/ |r—r’|> :
€S /0 r'eS_ym

qui donne aprés intégration, puis calcul du gradient, hors de la matiére

2 t)2
oM z+(d+3
Bzd(x%(,z) = /LOHgglp,x = (4)17'(‘ In ( 2 Ed i)
T _t
2

M T x
Bbd _ Hbd — HoMs t —at A4
2w )y,2) = poHg, o |2t oo I atan { —— r (A.4)

ot le champ ne dépend pas et n’a pas de composante suivant y, pour des raisons de symétrie.
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CHAPITRE A : Calculs de champ de fuite d’une structure magnétique et simulation de cartographies obtenues
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FIGURE A.2 : Calcul du champ de bord de piste. (a) Schéma du bord la piste magnétique, dans une description
Coulombienne de la magnétostatique. L’aimantation est représentée par des charges magnétiques, de part et d’autre de la
piste, comme dans un condensateur en électrostatique. (b) Composante B2 du champ de fuite d’un bord, a une distance

d = 100 nm de la piste. (¢) Composante B% du champ magnétique, au-dessus du bord, également pour d = 100 nm.

Cette expression un peu lourde se simplifie trés bien si on s’éloigne de la couche magnétique, i.e. pour z > t,

en

o242 () o (2))
BY(z,2) = —“Ojfst (@) 10 <<i>3> (A.5)

On retrouve ici les expressions du chapitre 3. Nous avons reproduit en figure A.2 la figure 3.1 du chapitre 3, ou

les expressions (A.5) sont tracées, pour une distance z = 100 nm fixée, avec My = 1 MA/m et ¢t = 1 nm.

Dans la pratique, puisque ’on ne considére que des couches ultra-minces d’épaisseur ¢ de ’ordre ou inférieure
au nanométre, 'approximation z > t est toujours largement valide et tous les calculs sont effectués avec la
formule approchée. En effet, méme dans le cas extréme ol le centre NV ne serait qu’a z = 10nm de la surface

de la couche magnétique, 'erreur causée par ’approximation z > t reste inférieure au pourcent.
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A.8 Simulations d’une structure quelconque

FicureE A.3 : Calcul du champ créé par une cellule élémentaire. L’aimantation se décompose suivant les trois
axes T, § et 2 en my, my et m.. Par linéarité, on peut séparer le calcul du champ créé par chaque composante. On est

donc ramené au calcul du champ de trois « condensateurs », par analogie avec ’électrostatique.

A.3 Simulations d’une structure quelconque

Dans le cas du calcul numérique du champ de fuite d’une figure d’aimantation quelconque, on peut encore
une fois utiliser la linéarité du champ magnétique en 'aimantation. On va ainsi découper la structure en cellules
élémentaires uniformément aimantées, calculer le champ produit pour chacune de ces cellules puis sommer

I’ensemble des contributions de chaque cellule élémentaire.

A.3.1 Champ de fuite pour une cellule élémentaire

La maniére la plus simple (numériquement) pour découper la figure d’aimantation dont on souhaite calculer
le champ est de définir des cellules parallélépipédiques. On commence donc par calculer le champ produit par une
de ces cellules, ou régne une aimantation uniforme, mais arbitraire, m = myux + myuy + m.u, [cf. figure A.3|

Si on décompose encore le probléme en séparant la contribution des trois composantes de l'aimantation
suivant les trois axes de la cellule élémentaire, on est en fait de nouveau ramené au calcul du champ de trois
condensateurs, uniformément aimantés suivant Z, g et 2 [cf. figure A.3|. Calculons donc le champ d’une cellule
de taille 2a x 2b x 2¢ suivant ces directions, et aimantée dans la direction z.

On a cette fois

dy'dz’' dy'dz’'

L -
V09 = | Ve s -y + (- ) - e R

ce qui donne, aprés intégration et calcul du gradient ! (page suivante)

1. Ces formules sont tirées du manuscrit de thése de L. Rondin [112]
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CHAPITRE A : Calculs de champ de fuite d’une structure magnétique et simulation de cartographies obtenues
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Bx,mm = %{;0 Z Z Z ijkatan (y+]b) (Z+k0)

Bt P (z +ia) \/(z + ia)® + (y + b)° + (= + ko)’

ijk
(2 + kc) — \/(:c +ia)® + (y + jb)° + (2 + ke)?

B = 20w | T TT 11

i=t1j=%1k=%1 \ (2 + kc) + \/(:c +ia)® + (y + jb)* + (2 + ke)?

15k
(y + jb) — \/(a: +ia)® + (y + jb)* + (2 + ke)®

Bz,’mx = _87/:(0111 H H H

i=+1j=%1k=%1 \ (y + jb) + \/(a: +ia)® + (y + jb)% + (z + ke)?

Les champs produits par les autres composantes de l'aimantation, By, et B, , s’obtiennent en permutant
convenablement les variables {a,b,c} et {z,y,z} dans ces formules. On dispose donc finalement d’une expression
analytique pour le champ magnétique produit par un parallélépipéde uniformément aimanté dans une direction

quelconque. Un exemple de calcul de champ est présenté, pour la composante m, seulement, en figure A.4(b).

A.3.2 Calcul du champ total

On cherche, a partir du champ calculé pour une seule cellule, & remonter au champ total, c’est a dire & sommer
la contribution de chaque cellule élémentaire, pondérée par son aimantation. Il se trouve que cette opération
correspond & un simple produit de convolution. Considérons par exemple la composante m, de I’aimantation,
deéfinie sur toutes les cellules élémentaires [J; de position rj, et exprimons la composante verticale B,(r) du

champ au point r. On a

B.(r) = B.pm, (r—ri)mg (r;)
O;

ou le produit de convolution apparait maintenant de maniére explicite. On peut bien entendu suivre le méme

raisonnement pour toutes les composantes du champ, et toutes les composantes de ’aimantation.

Le calcul du champ de fuite total revient donc & un simple produit de convolution. Ceci est trés pratique,
puisque si I'on se place dans ’espace réciproque, le produit de convolution s’exprime comme un produit de
transformées de Fourier (discrétes). Pourvu que l'on ait découpé réguliérement I’aimantation, on peut utiliser
lalgorithme trés efficace de FFT (Fast Fourier Transform). Une fois le champ d’une seule cellule élémentaire
calculé, on peut quasi-instantanément calculer le champ d’une cartographie comprenant plusieurs milliers de

cellules élémentaires, et donc des figures trés complexes d’aimantation.

Un exemple de calcul du champ de fuite au-dessus d’une paroi de domaine est détaillé en figure A.4. Nous
n’avons présenté que la composante M, de I'aimantation, mais les étapes suivies pour les deux autres com-
posantes sont identiques. On commence par découper I'aimantation en cellules élémentaires, puis on calcule le

champ pour une seule cellule, et on remonte au champ total par une opération de convolution.
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FIGURE A.4 : Principe du calcul complet du champ de fuite. (a) Composante M, de 'aimantation dont on cherche a
déterminer le champ de fuite. (b) Cartographies complétes du champ de fuite, calculées pour une seule cellule élémentaire
de laimantation en (a), pour d = 100 nm. Cette cellule est uniformément aimantée suivant 2, avec m, = 1. L’échelle de
champ est arbitraire, car elle dépend du volume du parallélépipéde et donc du découpage choisi pour I’aimantation totale.
La convolution du profil complet d’aimantation M. (en (a)) avec le champ d’une cellule élémentaire (en (b)) permet de
calculer les trois composantes du champ total Bz a,, By,m, et B, a, créé par la composante M. (¢) En sommant les
contributions des composantes M,, M, et M. de 'aimantation, on obtient finalement les trois composantes du champ
de fuite total Bz, By et B.. (d) Fréquence supérieure f de résonance magnétique du centre NV, calculée dans le champ

en (c), en diagonalisant le Hamiltonien de leffet Zeeman. (barres d’échelle : 500 nm)

A.3.3 Application de la réponse du centre NV

Une fois que l'on a calculé la totalité du champ de fuite, il ne reste plus qu’a parcourir I’ensemble de la zone
de calcul, et appliquer pixel par pixel la réponse du centre NV, en diagonalisant numériquement le Hamiltonien

de Veffet Zeeman introduit au chapitre 2

H = hDS% + hE (S% — S¢) + gupB - S.

141



CHAPITRE A : Calculs de champ de fuite d’une structure magnétique et simulation de cartographies obtenues
avec le centre NV

L’étape de diagonalisation est notamment détaillée dans le manuscrit de thése de L. Rondin [112]. Elle permet
de repérer, en chaque point de la répartition du champ de fuite, les deux fréquences fi et f_ de résonance
magnétique du centre NV. C'est a cette étape que l'orientation du centre NV (0,¢), ainsi que les paramétres E
et D du spin électronique interviennent.

On obtient finalement deux cartographies, correspondant & la position des deux fréquences fi et f_ en
chaque point de ’échantillon. De la position de ces deux fréquences, on peut construire la carte du déplacement
Zeeman, correspondant a la réponse du centre NV, au-dessus d’une répartition arbitraire d’aimantation. Dans
la pratique, on se borne généralement a tracer la cartographie correspondant a une seule des deux fréquences,
par exemple fi. En effet, nous n’acquérons expérimentalement que la position d’une seule des deux fréquences.
Sur la figure A.4(d), nous avons montré 'exemple d’un calcul de la position de la fréquence f; d’un centre NV

d’orientation (0§ = 45°,¢ = 20°), qui serait balayé dans les profils de champ de la figure A.4(d).

A.3.4 Exemple d’utilisation pour le fit d’un profil iso-B

Un des intéréts de pouvoir calculer rapidement le champ de fuite attendu au-dessus d’une structure est la
possibilité d’ajuster des images expérimentales. Nous allons détailler ici cet ajustement des profils de parois. On
peut ainsi parvenir aux profils présentés dans le chapitre 2, pour I’étude des sauts de Barkhausen.

En principe, une paroi devrait étre rectiligne, afin de minimiser ’énergie globale. Le cotit énergétique d’une
paroi est en effet proportionnel & sa longueur l a0 [cf. chapitres 1 et 2]. Cependant, nous avons observé dans
le chapitre 2 que la paroi peut suivre un profil sinueux, en « s’accrochant » sur les défauts du matériau. La

question est de savoir comment remonter a ce profil & partir d’'une image du champ de fuite de la paroi de

domaine magnétique.

BB, -+15uT
. Hors-résonance
0By =+07mT

FIGURE A.5 : Ajustement des cartographies en iso-B. (a) Image expérimentale, que I'on souhaite ajuster par un
profil d’aimantation. (b) Modéle utilisé pour ajuster les données expérimentales. La paroi est modélisée par une fonction
polynomiale par morceaux. L’ajustement se fait sur la position transverse des points d’ancrage (ronds blancs). (¢) Zoom
sur la région en pointillés dans 'image iso-B présentée en (a). (d) Résultat d’un ajustement du profil iso-B dans la région

de la paroi. La ligne turquoise correspond au profil de la paroi de domaine.
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A.8 Simulations d’une structure quelconque

Dans ce but, nous tentons d’ajuster nos données expérimentales par des calculs de champ, en jouant sur le
modéle du profil de la paroi. Nous venons d’introduire la maniére dont nous calculons le déplacement Zeeman du
centre NV au-dessus d’un échantillon magnétique. Il ne reste donc qu’a expliciter la facon dont nous définissons
le profil transverse de la paroi.

Nous définissons une série de N, points, de coordonnées (2;,;)ie1, N, | uniformément répartis en travers de
la piste magnétique (suivant §). Entre ces points, la position de la paroi est interpolée par des polynomes [cf. fi-
gure A.5(b) et (d)]. On obtient ainsi un profil lisse. On peut notamment calculer 'orientation locale de la paroi,
et adapter les profils de Bloch et Néel, en définissant I’angle v par rapport a la normale & la paroi.

Une fois que l'on a défini un profil de paroi, on sélectionne seulement une petite portion de l'image expéri-
mentale qui contient la paroi, marquée en pointillés sur la figure A.5(a). Enfin, on ajuste la portion de 'image
expérimentale de la paroi, en jouant sur les positions transverses x; de chaque point, de fagon a ce que I'écart
quadratique soit minimisé entre I'image expérimentale et I'image simulée. On obtient finalement un profil ajusté,
tel que présenté en figure A.5(d). En répétant plusieurs fois la procédure d’ajustement, nous avons estimé la
résolution spatiale transverse (suivant &) étant approximativement de ~ 30 nm, pour un découpage de 100 nm
suivant ¢, sur les courbes présentées au chapitre 2. La hauteur de vol dans ces mesures était de d ~ 110 nm.
Le fait que la précision sur ’ajustement soit meilleure que la hauteur de vol, provient certainement du critére
empirique que nous avons utilisé pour déterminer la résolution spatiale de I'instrument [chapitre 3], qui ne prend
pas en compte la possibilité de déconvoluer les données par un ajustement. Dans tous les cas, I’ordre de grandeur

demeure le méme.

(a) (b)

FicURE A.6 : Différents modéles utilisés pour ajuster les carto-
@ graphies iso-B. (a) Ancienne version, correspondant aux ajustements

présentés dans I’étude des sauts de Barkhausen [chapitre 2|. La piste est

3] découpée en bandes de tailles égales. Le profil de la paroi est modélisé par
T_‘l’_ T_L A un profil en escalier. (b) Nouvelle version, utilisée pour ajuster les profils
de parois pour la détermination de leur nature (Bloch ou Néel) [cha-

(%) pitre 4].
Remarque : les profils de parois, présentés au chapitre 2 pour I'étude des sauts de Barkhausen, ont en

fait été originellement ajustés avec un modeéle plus simple mais plus coliteux en calcul. Au lieu de découper
I’aimantation en milliers de cellules élémentaires, le profil de la paroi est découpé en escalier, comme illustré en
figure A.6(a). La piste est donc une succession de Np bandes de largeurs égales, contenant chacune une paroi
droite. Le calcul du champ de fuite total est simplement ramené au calcul du champ de fuite au-dessus de 2Np
parallélépipédes rectangles. A partir de 1a, on peut appliquer la réponse du centre NV au champ et ajuster les
données exactement de la méme maniére que pour un profil lisse, en déplagant la position transverse des Np

morceaux de parois.
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CHAPITRE A : Calculs de champ de fuite d’une structure magnétique et simulation de cartographies obtenues
avec le centre NV

Si la largeur des bandes est de 1'ordre de d, la hauteur de vol, on arrive essentiellement au méme résultat
avec un profil en escalier qu’avec un profil lisse. La principale différence est le temps de calcul, plus court pour
un découpage régulier du fait de I'utilisation de I’algorithme de FFT. C’est pour cela que nous avons abandonné

le découpage en escalier pour I’étude de la nature (Bloch ou Néel) des parois de domaines.
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Détails sur la détermination de la nature de
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Cette annexe fournit plus de détails sur la détermination de la nature des parois, Bloch ou Néel, du chapitre
4. Nous commencerons par discuter ’estimation des incertitudes de la méthode. Ensuite, nous regarderons la
différence sur le champ de fuite calculé, entre une simulation compléte micromagnétique de l'aimantation et

I'utilisation d’une expression analytique pour décrire ’aimantation.

B.1 Erreurs sur les prédictions de champ

Dans cette discussion, nous nous appuyons sur les expressions analytiques du chapitre 4, décrivant le champ
magnétique de fuite B+ créé par la composante de I'aimantation perpendiculaire au plan de la couche magné-

tique, et le champ magnétique B/l issu de la composante de I'aimantation contenue dans le plan de la couche
I

magnétique. Pour éviter les confusions avec le champ des bords de piste, ces composantes sont ici dénotées B, ;

et B: On rappelle également que le champ d’une paroi de Bloch correspond uniquement a la composante

paroi-
BJ_

parois tandis que le champ d’une paroi de Néel est donné par BL . +B|

paroi 0,paroi*

Dans les faits, les prédictions théoriques sont comparées aux données expérimentales au niveau du maximum
du champ magnétique, puisque c’est a cet endroit que la différence de champ est la plus forte entre une paroi
de Néel et une paroi de Bloch. Etant données les valeurs de champ considérées (~ mT), nous pouvons raisonna-
blement nous placer dans I'approximation ou le déplacement Zeeman A fyy est directement proportionnel au

champ projeté sur Paxe du centre NV, i.e. Afny = gupBnv/h. Pour plus de clarté, nous nous intéresserons
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CHAPITRE B : Détails sur la détermination de la nature de paroi

(a) Calibration

(b) Paroi
z L 0
“; \ FIGURE B.1 : Géométrie de I’ex-
y l)—:c d lad ~ périence. En (a) Pexpérience de ca-
A s L L v libration, décrite au chapitre 3, et en
(b) la mesure du champ au-dessus de
la paroi, sont décrites dans le méme
Y “‘ ¢pal‘0i référentiel défini par la piste de cali-
| © '+ ®
& T

bration. Dans ce référentiel, 1’orien-

tation du centre NV est décrite par
\

les angles 0 et ¢, et sa hauteur de vol
\
L ‘\

est d. La paroi est modélisée par une
/(’W | paroi droite, formant un angle ¢paroi
\
— \ avec la piste de calibration.
\
© ‘

donc uniquement au champ Bpyy. D’autre part, 'orientation de la piste magnétique servant a la calibration
peut étre connue avec une précision bien meilleure que le degré par rapport au référentiel de I’expérience. Nous
pouvons donc, quitte & redéfinir les angles 6 et ¢ du centre NV, nous placer dans le référentiel ot ’axe Z corres-
pond a la verticale, et Paxe & correspond a la normale a la piste de calibration, tel que décrit en figure B.1(a).

a
Comme indiqué sur la figure B.1(b), la paroi peut étre décrite comme localement droite, formant alors un angle

@paroi avec le bord de la piste de calibration. A part cela, les conditions entre les deux parties de 1’expérience
sont identiques.

Précision sur I’estimation de la composante BX

paroi

Considérons tout d’abord la composante perpendi-
culaire de I'aimantation de la paroi, B

paroi- Cette composante est simplement donnée par les équations (4.4)

auxquelles on a appliqué une rotation d’angle ¢paroi- A une distance d de la couche magnétique, on obtient donc
pour une paroi située en Tparoi :

N . /j,()MSt d cos (Qb aroi)
Bz,paroi(x) - ( -

[(ZL' - xparoi) Ccos (¢paroi)]2 + d2

‘LL()MSt dsin (¢ aroi)
B;paroi(z) = ( -

@ [(z — Zparoi) cos (praroi)]Z + d?

Bi‘ aroi(a:) = po Mt ( (z — xparoi) CcoSs (d)paroi) )
;P [(x

Q0 - mparoi) COoS (¢paroi)]2 + d?

(B.1)

Dans notre expérience, nous mesurons la valeur absolue de la projection de ce champ sur ’axe du centre
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B.1 Erreurs sur les prédictions de champ

NV, repéré par les angles 6 et ¢. Nous obtenons donc pour BIJ\-,V_paroi :

B]J\_TV,paroi (.’ﬂ) = |S1n(0) [COS((ZS)B;_,paroi (LC) + Sin((ﬁ)B;—,paroi(m)] + COS(O)Bj,paroi(x)!

soit
N _ poMt |dsin(0)cos (¢ — dparoi) = (T — Tparoi) €08 (@Pparoi) cos(0)]
BNV7paroi(x) = 2 o
T [(x - J)paroi) COos (¢paroi)] +d

Nous pouvons comparer ce champ a celui mesuré au-desssus de I'un des bords de la piste utilisée pour la

(B.2)

calibration, Bﬁ’\}iv (). On a avec nos notations, et en reprenant les équations du chapitre 3

_ poMt |dsin(f)cos (¢) — x cos(6)]
27 x? 4 d?

B?\lfiv(x)

)

ce qui correspond comme attendu & I’équation (B.2), sans la rotation d’angle ¢paroi dans le plan, et divisée par
un facteur 2. Pour exprimer plus clairement I’écart entre le champ mesuré au-dessus de la paroi et au-dessus de

la piste de calibration, on peut réécrire

1 L _ onbd
BNv,paroi (Cos(d)pami) + xparoi> = 2BNV(93)@d,0¢,¢pmi (z) . (B.3)
en définissant la fonction
o (2) = dsin(8)cos (¢ — Pparoi) — x cos(6)
4026 Pparoi 1) dsin(0)cos (¢) — x cos(f)

De cette fagon, on peut évaluer simplement le champ attendu au-dessus d’une paroi de Bloch (ou seule la
composante Bt existe), en fonction du champ mesuré au-dessus du bord de la piste de calibration. On peut
ainsi mesurer I'impact des divers parameétres de ’expérience (d, 6, ¢ et ¢paroi) sur la précision de la mesure.
Soulignons d’ailleurs que M n’apparait pas dans ’estimation du champ. En particulier, si la paroi est alignée
avec le bord de la piste de calibration, c’est-a-dire si ¢paroi = 0, alors ©g,0,¢,¢..... = 1 quelles que soient les
conditions de ’expérience. En ne connaissant précisément aucun paramétre de ’expérience, la simple mesure du
champ au-dessus de la piste de calibration permet alors de connaitre Bﬁvypami(x), et donc de distinguer sans

ambiguité une déviation par rapport au champ d’une paroi de Bloch. C’est le point clé de notre méthode.

Dans les faits, la paroi n’est pas nécessairement alignée avec la piste de calibration, et ©4,0,4,¢,...; () dépend
explicitement des parameétres (d, 8, ¢ et @paroi). Nous pouvons donc étudier les meilleures stratégies pour amé-
liorer la précision de notre mesure, malgré I'incertitude sur chaque paramétre g; € {d, 0, ¢, Pparoi }. On constate
immédiatement que, du fait des dépendances en sinus et cosinus dans ©g,9,¢,¢,..0> les meilleures conditions

(00/0q; — 0) sont atteintes quand :

1. sin(f) ~ 0, i.e. Paxe du centre NV est perpendiculaire & la couche magnétique (uny || £). Dans ce
cas en effet, toutes les rotations dans le plan sont équivalentes du point de vue du centre NV, et ¢paroi

n’a plus d’importance. Malheureusement, dans cette configuration, il ne nous est plus possible de lire le
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CHAPITRE B : Détails sur la détermination de la nature de paroi

déplacement Zeeman du centre NV. En effet, si 8 =~ 0, la projection sur 'axe uyy du champ micro-onde

utilisé pour induire les transitions entre les niveaux de spin du centre NV est nulle.

2. cos (0) = 0 et cos (¢ — Pparoi) = cos (¢) ~ 1. Dans ce cas, le centre NV est orienté dans le plan, et perpen-
diculairement & la piste de calibration, comme & la paroi de domaine. C’est cette configuration que nous
nous effor¢ons donc d’atteindre dans nos expériences. Pour cela, la piste contenant la paroi de domaine

étudiée est toujours perpendiculaire & la piste utilisée pour la calibration de I'expérience.

Au-dela du choix de la meilleure configuration pour la mesure du type de paroi, la définition de ©4,9.¢,¢,a0 €t
I’équation (B.3) nous permettent d’estimer de maniére quantitative la précision de notre estimation du champ
BRy paroi(2)- L'incertitude sur cette estimation dépend de trois facteurs.

Le premier de ces facteurs est la précision sur la mesure du champ de la calibration Bf’\‘,iv (z). Celle-ci est
définie par la précision du microscope a centre NV, qui est typiquement de ~ 10 uT/ VHz (cf. chapitre 2).
Comme généralement le temps d’acquisition est de 'ordre de la seconde, ’erreur sur les points expérimentaux
est de l'ordre de 10 4T. Pour diminuer au maximum l’influence de cette incertitude, on a donc intérét a se
rapprocher au maximum de ’échantillon, de sorte que les champs soient les plus forts possible et que 'erreur
relative diminue. Pour les champs que I'on mesure typiquement, de l'ordre du mT, 'erreur sur la mesure du
champ de bord By, () conduit a une incertitude epgra sur estimation finale de Byy ari(2) de ordre du
pourcent.

Ensuite, viennent tous les parameétres g; de I'expérience, qui vont entrer dans I'évaluation de ©4.9,¢,¢,um0:-
Pour évaluer leur impact sur la précision de ’estimation de Bﬁ,v’paroi(x), nous avons procédé de la méme maniére
qu’au chapitre précédent : on fait varier le paramétre ¢; € {d, 0, ¢, dparoi } autour de sa valeur nominale g;, entre

Gi — g, et §; + 04, OU 04, est l'erreur sur g;, et on estime l'erreur comme

€L = G{qi+gqi}_@{q’77”qi}
v 201q,) ’

tous les autres paramétres restant fixés a leur valeur nominale.

Enfin, le dernier facteur qui n’apparait pas dans ’équation (B.3) provient du fait que la paroi n’est pas infinie
comme supposée dans nos calculs analytiques. Au champ de la paroi infinie Bfg,vpami(x), s’ajoute notamment
le champ des bords de la piste qui la contient. Si cette piste a une certaine largeur lpiste, la méconnaissance de
cette largeur peut conduire a une erreur eg. /; sur Uestimation du champ prédit. Suivant la valeur de lpiste, on
s’approchera plus ou moins du modéle de la paroi infinie, et cette erreur sera plus ou moins significative. Par
exemple, pour la paroi que nous allons étudier dans la section suivante, dans une piste en Ta|CoFeB|MgO de
lpiste = 1500 + 30nm, on aura eg., < 0,1% ce qui est négligeable. Pour les résultats que nous présenterons
ensuite dans des pistes de Pt|Co|AlOy de largeur lpiste = 470 + 20 nm, Verreur €p1, sera plus importante, de

lordre de ~ 0,9%.
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B.1 Erreurs sur les prédictions de champ

Finalement, toutes ces sources d’incertitude étant indépendantes, la prédiction finale du champ d’une paroi

de Bloch By (z) sera entachée d'une erreur

_ 2 2 2
€BL, = \/GBM bt iy
7

En utilisant la profonde similarité entre le champ utilisé pour calibrer ’expérience, sur le bord d’une piste,
et le champ d’une paroi de Bloch, cette incertitude sera maintenue & des valeurs inférieures a e B, < 3%, alors

méme que les incertitudes sur des paramétres comme I ou d peuvent étre plus importantes.

Il est & noter que dans les faits, nous n’utilisons pas directement 1’équation (B.3) pour prédire le champ d’une
paroi, mais une simulation micromagnétique, dans laquelle nous injectons notamment le parameétre Mg = I, /t.
Puis nous calculons le champ & une distance d de la couche magnétique. Cependant, pour 'estimation des
incertitudes, nous insistons sur le fait que la donnée du champ de calibration sur un bord Bﬁ’\}iv (z) est équivalente
4 la donnée de I, et d. C’est pourquoi nous avons choisi de considérer directement B8, (x) pour expliciter la

précision de notre mesure.

Précision sur I’estimation de la composante B, ;

Dans le cas de la composante planaire de 'aimanta-
tion, il n’y a plus de relation simple entre le champ du bord de piste, décrit au chapitre 3, et le champ issu de la
composante planaire de la paroi, décrit par les équations (4.5). Afin d’évaluer l'incertitude sur 'estimation de
Byvv = B|p|>aroi -upnvy , nous devons donc considérer I'impact de tous les paramétres qui entrent dans les équa-
tions (4.5). Cependant, dans la pratique, la principale source d’erreur est de loin I'imprécision sur la largeur de la
paroi TAp = m\/A¢en Keog- En effet, tandis que anisotropie effective Keg est relativement simple & obtenir avec
une bonne précision, la constante d’échange Agcp. est trés délicate & mesurer dans les couches ultra-minces. Dans
la pratique, sa valeur est déduite de celles de couches plus épaisses, et pour les échantillons de Co et CoFeB que
nous étudierons, Agcn. est estimée entre 10 et 30 pJ/m (voir par exemple [20,21]). En termes d’incertitude sur la
largeur de paroi, ceci se traduit par une erreur de l'ordre de ea,, = oa,/Ap ~ 25%, qui domine trés largement
la contribution des autres paramétres. Nous considérerons donc que cette erreur est approximativement l’erreur

commise sur l'estimation du champ produit par la composante planaire de 'aimantation, i.e. €,  ~ €a.
NV

Précision sur ’estimation du champ total de la paroi Byv paroi  Finalement, le champ total de la paroi

étant donné, pour un angle ¢ de ’aimantation planaire, par
By (2) = Biy () + cos()Bly (x) .

Iincertitude totale de notre estimation, est autour du maximum du champ, donnée par

o = (g, )+ (om0 )
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CHAPITRE B : Détails sur la détermination de la nature de paroi

Les nappes colorées, dans les figures 4.9, 4.10, 4.11, 4.12 et 4.13 du chapitre 4, correspondent & cette incer-
titude relative. Autrement dit, elles englobent les valeurs de champ comprises entre (1 —ep,, ) Byv(z) et
(1+€pyy ) Bnv(z). Bien entendu, ceci n’est valide que pour les valeurs de champ magnétique suffisament
grandes devant le bruit de la mesure par microscopie NV. Quand le champ tend vers 0, le bruit de la mesure

fait en réalité diverger ep, . .

B.2 Comparaison entre simulation micromagnétique et profil analy-

tique pour ’aimantation

Dans cette partie nous allons étudier la possibilité de calculer le champ magnétique & partir d’une expression

analytique pour I’aimantation, plus simple que le résultat d’une simulation quasi-exacte obtenue avec un code

de micromagnétisme.

88
~
=
=3
100 + g
— profil analytique % 83 1
N
___ calcul umag 2D —
(OOMMEF) §
78

dépl. Zeeman (MHz)
o
S

(zHIN) weweoy, 1dop

position z (u.a.)

FiGURE B.2 : Comparaison entre simulation micromagnétique et utilisation d’un profil analytique pour
I’aimantation. (a) Coupes correspondant aux traits pointillés dans les cartographies calculées (c) et (d). (b) Agrandis-
sement autour du maximum, montrant un écart inférieur au pourcent entre les champs calculés dans les deux situations.
(c) Calcul du déplacement Zeeman dans les conditions de expérience sur ’échantillon de Ta|CoFeB|MgO |cf. chapitre 4],
a partir de 'aimantation calculée avec OOMMEF. (d) Cartographie Zeeman, calculée dans les mémes conditions, & partir

d’un profil analytique pour ’aimantation. Les deux configurations correspondent & une paroi de Néel de chiralité gauche.

La figure B.2 compare deux résultats de simulation de cartographies du déplacement Zeeman, au-dessus de
la paroi de Ta|CoFeB|MgO étudiée au chapitre 4. La premiére cartographie, en figure B.2(c), est calculée a partir
d’un profil d’aimantation quasi-exact pour une paroi de Néel, obtenu avec OOMMEF introduisant la contribution

de linteraction DM [190] avec Dpy = 0,5mJ/m?. La seconde cartographie, en figure B.2(d), correspond au
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B.2 Comparaison entre simulation micromagnétique et profil analytique pour l’aimantation

calcul du déplacement Zeeman & partir d’une aimantation décrite analytiquement, par

My = 30 [ (220 ) 0= 00 00— i),

A —x0(y)
B cosh (%)

Le profil zo(y) de la paroi, ainsi que son orientation locale 1o (y) sont définis de fagon a ce que la paroi présente
un angle de 2° par rapport & ’axe ¢, comme dans la simulation OOMMF. Dans le profil analytique, la paroi est
également une paroi de Néel, soit ¥ = . Le calcul du champ de fuite est effectué suivant la procédure décrite
dans 'annexe A.

Comparer les deux méthodes de calcul sur une paroi de Néel permet notamment de vérifier que I'interaction
DM ne modifie pas trop fortement ’aimantation de la paroi.

Les deux résultats des calculs sont comparés en figure B.2(a) et (b) sur des coupes, correspondant aux lignes
pointillées dans les figures B.2(c) et (d). La comparaison indique que le profil analytique n’induit pas d’erreur
notable, alors méme que la largeur de la paroi est trés importante (mAp ~ 60nm). La différence au niveau
du maximum du champ est en effet inférieure au pourcent, ce qui est bien plus faible que I'imprécision de
nos estimations de champ par ailleurs. C’est pourquoi nous avons simplement utilisé un profil analytique, pour

I’étude des échantillons du groupe de M. Hayashi a la fin du chapitre 4.
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ésumé

Les parois de domaines dans les films ferromagnétiques ultra-minces sont au coeur de nombreux systémes émergents pour le
traitement et le stockage de I’information. L’observation de ces textures d’aimantation reste cependant délicate, notamment
en raison des trés faibles densités de moments magnétiques mises en jeu dans ces matériaux magnétiques, épais de quelques
couches atomiques seulement. Dans cette thése, nous proposons I'utilisation d’une nouvelle technique d’imagerie magnétique
pour étudier les parois de domaines, la microscopie a balayage de centre NV. Cette technique, qui repose sur la mesure du
déplacement Zeeman de !'énergie du spin électronique unique d’un centre coloré NV du diamant, combine des
caractéristiques sans équivalent, permettant de mesurer le champ magnétique de maniére quantitative dans un volume de
détection de taille atomique.

Le début du manuscrit vise & introduire les parois de domaines magnétiques dans les films ultra-minces, en regard de leurs
potentielles applications. Nous dressons ensuite un état de ’art des techniques permettant d’observer ces objets, en
soulignant leurs avantages et leurs inconvénients. L’expérience de microscopie magnétique a balayage de centre NV est alors
décrite, et nous montrons que ses caractéristiques sont idéales pour l’imagerie des parois de domaines dans les couches
ferromagnétiques ultra-minces. Dans la suite du manuscrit nous développons trois exemples en lien avec ces objets, pour
lesquels la microscopie & centre NV permet d’apporter des informations nouvelles. Nous commengons par étudier
I'interaction des parois avec les défauts du matériau, en observant la dynamique de sauts de Barkhausen thermiquement
activés. Nous étudions ensuite le matériau plus en détail, en introduisant une mesure quantitative de la densité de moments
magnétiques résolue & des échelles submicroniques. Enfin, nous présentons une méthode permettant de déterminer la
structure interne des parois de domaines par la mesure de leur champ magnétique de fuite. Cette méthode est appliquée a
diverses couches ferromagnétiques ultra- minces, afin d’étudier ’influence de 1'interaction interfaciale de Dzyaloshinskii-
Moriya sur la structure de la paroi.

L’ensemble des résultats obtenus grace a la microscopie & balayage de centre NV dans les couches ultra- minces
ferromagnétiques démontrent les potentialités de la technique, et ouvrent de nombreuses perspectives quant & 1'utilisation
de cette nouvelle technique pour les études en nanomagnétisme.

Abstract

Domain walls in ultra-thin ferromagnetic films are the cornerstones of many emerging devices, for both information
processing and data storage. However, observing such magnetization patterns remains challenging, notably because the
number of magnetic moments is particularly low in these atomic-thick layer. In this thesis, we propose to use a new imaging
technique for studying domain walls, namely the NV centre scanning microscopy. This technique relies on the measurement
of the energy shifts caused by the Zeeman effect on the electronic spin of a single NV colour centre in diamond, and
combines unequalled characteristics for measuring the magnetic field in a quantitative fashion and with an atomic detection
volume.

The beginning of the thesis introduces domain walls in ultra-thin ferromagnetic films, in regard to their potential
applications. In the following, we depict different techniques at the state of the art for observing these objects, stressing on
their advantages and on their drawbacks. The experimental setup of scanning NV microscopy is then described, and we
show that is characteristics are ideal for imaging domain walls in ultra-thin ferromagnetic films. The end of the thesis is
focused on three problems linked with these objects, for which NV microscopy can bring new insights. Firstly, we begin with
studying the interaction between a domain wall and defects by observing the dynamics of thermally activated Barkhausen
jumps. Secondly, we study the material more in details, by introducing a new way to measure the magnetic moment density
at a submicron scale. Lastly, we describe a method allowing for the determination of the inner structure of a domain wall,
through a stray magnetic field measurement. This method is applied to different ultra-thin ferromagnetic layers, in order to
study the influence of the interfacial Dzyaloshinskii-Moriya interaction on the domain wall structure.

All the results obtained by scanning NV microscopy demonstrate the potentiality of the technique, and open many new
perspectives for using this new technique to solve nanomagnetism issues.
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