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Introduction

Les multicouches constituées de deux couches minces ferromagnétiques séparées par une
couche mince non magnétique métallique constituent le cceur de recherches aussi bien
fondamentales qu’appliquées depuis la fin des années 1980. La découverte de la
magnétorésistance géante ou GMR' en 1988 dans des empilements Fe/Cr/Fe, qui fut
récompensée par I’attribution d’un prix Nobel de Physique en 2007, contribua grandement a
cet engouement. Elle permit en effet la naissance et I’essor d’une nouvelle branche des
nanosciences : 1’¢lectronique de spin, régie par une physique fondamentale trés riche et
purement quantique, dont les applications a travers des dispositifs dédiés sont nombreuses.
L’application la plus couramment répandue est la lecture d’informations stockées dans les
disques durs, qui se fait depuis 1997 grace a des tétes de lecture a effet GMR. Une autre
découverte participa, de maniére plus discréte mais tout aussi déterminante, a 1’intérét porté a
ces multicouches : celle du couplage d’échange antiferromagnétique entre les deux électrodes
ferromagnétiques de fer a travers la couche métallique de chrome. Des multicouches couplées
par cette interaction sont en effet trés souvent employées comme 1’une des briques
¢lémentaires constituant les dispositifs dédiés a 1’¢lectronique de spin, en vertu de leurs

propriétés magnétiques quasiment ajustables a 1’envi.

Ces propriétés ne sont pas ’apanage des systémes a couche séparatrice (entre les deux
couches magnétiques) métallique. On peut en effet aussi les observer dans des systémes
appelés jonctions tunnel magnétiques ou JTMs, constitués de deux couches ferromagnétiques
séparées par une « barriére », un film isolant d’épaisseur nanométrique. Dans ces systémes, le

pendant de I’effet de magnétorésistance géante est appelé magnétorésistance tunnel ou

" GMR : Giant MagnetoResistance.
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TMR?; bien que sa découverte fut antérieure a celle de la GMR (M. Julliére le met en
évidence en 1975), cet effet n’a suscité un réel intérét qu’au milieu des années 1990, dés lors
que des valeurs de TMR significatives ont ¢été observées de manicere reproductible a
température ambiante. Depuis, les progres dans 1’¢laboration des JTMs et la compréhension
des phénomeénes y siégeant ont permis de placer ces systemes au cceur des applications
technologiques de type capteurs, mémoires magnétiques et oscillateurs a haute fréquence. De
plus, une interaction antiferromagnétique entre les deux couches de fer est observée dans ces
JTMs comme dans les systtmes a couche séparatrice métallique ; cela permet donc
d’envisager des applications similaires en tant que sous-systémes dans des dispositifs pour

1’¢lectronique de spin.

D’un point de wvue plus fondamental, une description précise des phénomenes
¢lectroniques se produisant dans ces JTMs ne peut étre obtenue que dans des systémes ou les
positions atomiques sont connues exactement. Ce type de description n’était alors pas
envisageable pour les premiers dispositifs congus a base de matériaux amorphes ou
polycristallins. C’est ainsi que deés le début des années 2000, des systémes « modeles »
épitaxiés, permettant la comparaison de résultats théoriques et expérimentaux, ont été élaborés
et étudiés. Dans ces JTMs épitaxiées, 1’ordre cristallin ne permet pas seulement une
description structurale simplifiée, il confere également des propriétés nouvelles, de symétrie,
aux états ¢électroniques : la physique du transport est ainsi complexifiée et enrichie. Dans ce

cadre, un systéme a en particulier cristallisé I’attention : le systéme épitaxi¢ Fe/MgO/Fe(001).

L’Institut Jean Lamour de Nancy, intégrant depuis 2009 le Laboratoire de Physique des
Matériaux (LPM), fait partie des laboratoires pionniers dans I’étude des propriétés de ce
systtme modele Fe/MgO/Fe(001). Quatre theéses se sont en effet succédé depuis 2001,
permettant au laboratoire d’acquérir une expertise dans ce domaine, du point de vue de
I’optimisation des propriétés des JTMs Fe/MgO/Fe(001), mais aussi en ce qui concerne la
compréhension des phénomenes y €tant a 1’ceuvre. La premicre thése, soutenue en 2004 par
Jérome Faure-Vincent, présente une étude détaillée de la croissance, de la structuration, du
transport et du magnétisme dans ces jonctions. Cette étude méne a I’obtention de valeurs de
magnétorésistance encourageantes, et a la premiére mise en évidence expérimentale d’une
interaction antiferromagnétique entre les deux ¢€lectrodes de fer, a travers la barriere de MgO.
En 2005, Muriel Sicot offre une étude des interfaces métal/isolant sondées par le rayonnement
synchrotron. M. Sicot poursuit 1I’optimisation des proprié¢tés des empilements, aboutissant a
I’¢laboration de JTMs Fe/MgO/Fe(001) dont la qualité constitue actuellement 1’état de I’art.
Deux theses sont soutenues en 2009. Tout d’abord, celle de Fanny Greullet est principalement

dédi¢e a une compréhension plus approfondie des phénomeénes de transport inhérents aux

2TMR : Tunnel MagnetoResistance.
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jonctions tunnel a barriere de MgO(001). Pour cela, une étude fine du transport dans les
régimes statique et dynamique est mise en ceuvre; ce travail conduit alors a une
démonstration claire de I’effet de filtrage en symétrie dans les JTMs Fe/MgO/Fe(001). La
seconde, celle de Frédéric Bonell, annonce le retour a I’optimisation structurale des jonctions ;
cette thése présente en effet une analyse détaillée du role des défauts et imperfections. Elle
propose une ¢tude inédite sur I’influence de 1’oxydation d’interface sur les propriétés des
JTMs Fe/MgO/Fe(001), et, via la mise en évidence de I’'impact néfaste de la présence de
dislocations dans la barrieére, ouvre des perspectives pour une amélioration des propriétés

magnétorésistives des JTMs épitaxiées.

Les recherches menées sur les JTMs ont ainsi été jusqu’a présent fortement orientées vers
une optimisation de la TMR, en particulier grace a I’amélioration structurale des échantillons
via des recuits pour cristalliser les empilements: une procédure détaillée, permettant
I’obtention de dispositifs performants, est désormais établie. Toutefois, les raisons
fondamentales de 1’accroissement des performances observées dans ces systémes optimisés ne
sont pas toujours bien claires. De méme, en ce qui concerne les interactions entre ¢lectrodes
ferromagnétiques a travers la barriere, les études sont davantage orientées vers la recherche de
nouveaux systémes présentant cet effet, que vers la compréhension de 1’origine des

mécanismes régissant ce couplage.

L’ ¢étude développée dans cette thése concernant ces phénomenes physiques dans des JTMs
a barriére de MgO(001) vise un but complétement différent. Cette approche se situe ainsi en
amont des précédentes theses, et privilégie des systémes « basiques » dont les performances
en termes de TMR ne sont pas nécessairement optimales, mais ayant un fort potentiel pour
comprendre 1’effet structural a des échelles atomiques, nano- ou micrométrique. De méme, en
ce qui concerne le couplage entre les électrodes magnétiques, nous reprenons 1I’étude sur le
systeme originel Fe/MgO/Fe(001) épitaxié, initiée par J. Faure-Vincent en 2002.

L’objectif principal de cette thése est I’¢tude et la mise en relation des propriétés de
transport tunnel et de couplage magnétique des JTMs Fe/MgO/Fe épitaxiées. La stratégie
mise en ceuvre pour cela est I’élaboration et la caractérisation de systémes a structure
cristalline ou d’interface modulée. Nous testerons, d’une part, 'impact de la structure
cristalline de volume, ainsi que de la topographie d’interface sur les propriétés de transport, et
d’autre part, la relation entre les caractéristiques structurales et chimiques de 1’interface, et
I’interaction antiferromagnétique entre les deux couches de fer. Nous nous appuierons pour
cela sur divers moyens de caractérisation structurale, magnétique, électrique disponibles au
laboratoire, et en particulier sur ceux permettant des analyses en température. Ces dernicres
constitueront la principale innovation du point de vue expérimental de ce travail par rapport

aux précédentes theses sur les JTMs épitaxi¢es Fe/MgO/Fe.
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Le Chapitre I détaille tout d’abord les phénoménes observés dans les JTMs Fe/MgO/Fe
épitaxices, et précise le contexte dans lequel se place ce travail de thése. Le Chapitre II
développe des aspects concernant la croissance et 1’¢laboration des systémes étudiés, et
présente les résultats issus des caractérisations in situ et ex situ de ces empilements. Le
Chapitre I est focalis¢ sur 1’étude des caractéristiques de transport polarisé en spin et
symétrie dans des JTMs a barricres €paisses, et discute de I’influence de la structure cristalline
sur ces caractéristiques. Enfin, le dernier chapitre expose 1’étude des interactions magnétiques
dans des JTMs a barriéres fines, et s’intéresse a 1’effet d’une modification structurale et/ou
chimique de I’interface inférieure.



Chapitre I - Etat de ’art

Pour une couche séparatrice mince (quelques nanométres au plus), les multicouches
{matériau ferromagnétique / couche sé€paratrice / matériau ferromagnétique} présentent des
propriétés tout a fait remarquables. On peut ainsi observer, suivant 1’épaisseur de la couche
séparatrice, un effet de magnétorésistance ou de couplage magnétique de forte ampleur entre
les deux ¢lectrodes. Nous nous intéressons dans ce chapitre aux modeles, ainsi qu’aux
réalisations expérimentales publiés au sujet de ces deux effets dans divers systémes
expérimentaux. Nous y avons pour objectif de poser les bases nécessaires a 1’appréhension de

ces propriétés dans les jonctions tunnel magnétiques épitaxi¢es Fe/MgO/Fe(001).

Nous commencerons donc par un état des connaissances concernant les propriétés de
transport et de magnétorésistance dans les jonctions tunnel magnétiques, avec un intérét
particulier porté au systéme épitaxi¢ Fe/MgO/Fe. Une revue des travaux menés sur les
interactions magnétiques dans des systémes {matériau ferromagnétique / couche séparatrice /
matériau ferromagnétique} suivra. Enfin, a partir de ces constatations, nous présenterons la

problématique qui anime ce travail de thése et régit I’organisation du manuscrit.
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I-1 Régime des barrieres épaisses : transport polarisé en spin et
magnétorésistance tunnel

Une jonction tunnel magnétique (JTM) est constituée de deux ¢lectrodes métalliques
ferromagnétiques séparées par une fine couche isolante. La couche isolante est si fine, de
I’ordre de quelques nanomeétres au maximum, que le passage d’un courant par effet tunnel des
¢lectrons y est mesurable lorsqu’une différence de potentiel est appliquée aux bornes des deux

¢électrodes.

La particularit¢ des JTMs est que I'intensit¢é du courant tunnel, et par conséquent la
résistance de la structure, dépendent de I’orientation relative des aimantations des deux
couches ferromagnétiques. Généralement, la résistance est minimale lorsque les aimantations
sont en configuration parallele et atteint une valeur maximale pour une configuration
antiparalléle. Cet effet est nommé magnétorésistance tunnel (TMR'), et est quantifi¢ a partir
de la variation relative de résistance observée entre ces deux valeurs extrémes :

TMR:M (I-1)

P
Cet effet de magnétorésistance tunnel observé dans des JTMs est une conséquence de la
polarisation en spin du transport des électrons par effet tunnel dans la barriere. Nous
commengons ce paragraphe par la présentation des principales approches employées pour
modéliser ce transport polarisé en spin, des plus simples, basées sur une approximation
d’¢électrons libres, aux plus élaborées, impliquant des calculs ab initio des structures de bandes

et des coefficients de transmission dans la barriére.

I-1.1 Premiéres approches du transport polarisé en spin

Compte tenu du nombre de travaux précédents disponibles, nous nous restreindrons a
donner les grandes lignes de ces modé¢les analytiques simples. Pour de plus amples détails sur
les différents modeles développés dans le cadre d’approches électrons libres, nous renvoyons
le lecteur aux chapitres bibliographiques de J. Faure-Vincent et F. Bonell dans les références

[1, 2], ainsi qu’aux articles de revue [3-5].
I-1.1.1 Modéele de Julliére

La premiére mesure de magnétorésistance tunnel dans un empilement

{ferromagnétique/isolant/ferromagnétique} est rapportée en 1975 par M. Julliére, sur le

"TMR : Tunnel Magnetoresistance
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systéme Fe/Ge/Co [6]. Julliére mesure ainsi une magnétorésistance de 14% a 4.2 K, qui

s’annule sous 1’effet d’une faible tension ou d’une €élévation de la température.

Julliére se base alors sur deux hypothéses pour établir une expression de la TMR. Ainsi, il
suppose d’une part la conservation du spin au cours du processus tunnel, ce qui implique que
la conduction des spins 1 et | se fait selon deux canaux indépendants; d’autre part, la
conductance tunnel G est supposée proportionnelle au produit des densités d’états a 1’énergie
de Fermi des deux ¢lectrodes. Dans ce cadre, la TMR peut alors s’écrire :

GP — GAP ZRP2

TMR = = -
GAP I_Epz (12)

La polarisation en spin des électrodes ferromagnétiques P; (i = 1, 2) est ici telle que
définie par Tedrow et Merservey [7], relativement aux densités d’états majoritaires (n') et
minoritaires (n') au niveau de Fermi de 1’électrode i :

P 0 (1-3)
n, +n,

Dans cette premiére formulation de la TMR, I’influence de la barriere est totalement
négligée, et la TMR ne dépend que de la nature des électrodes. Par ailleurs, les valeurs des
polarisations déterminées d’aprés 1’expression ( I-2 ) pour le Fe, le Co et le Ni sont toutes
positives [4], alors que les calculs de structure électronique prévoient une densité d’états au
niveau de Fermi pour le Co et le Ni beaucoup plus importante pour les électrons de spin

minoritaire [5], et donc une polarisation négative.

Ce désaccord conduit a abandonner la notion de polarisation d’¢électrode (au sens ou nous
I’avons définie plus haut (équation ( I-3 )) au profit d’'une polarisation effective, prenant en
compte uniquement les états électroniques réellement impliqués dans le processus tunnel.
Nous en verrons un exemple dans les paragraphes suivants, consacrés a une description plus

compléte du phénoméne de transport polarisé en spin dans un systéme JTM.
I-1.1.2 Modéle des électrons libres

Nous considérons dans cette section des électrons libres, arrivant sur une barriére de
potentiel de profil rectangulaire, d’épaisseur d. Dans chacune des trois régions, les électrons
sont soumis a des potentiels différents, a savoir V' et V, dans les électrodes 1 et 2, et V3 dans
la barriére ; ces potentiels vérifient les relations V; < Er, V> < Er et V3 > Eg. Les ¢électrodes
sont décrites par deux demi-bandes paraboliques, décalées en énergie 1’'une par rapport a
I’autre par le champ moléculaire #4; ; les potentiels V; et V, dépendent donc du spinc =1, |
(Figure I-1).
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Figure I-1 — Représentation schématique des électrodes dans le modéle des électrons libres a deux bandes, et du
profil de potentiel percu par un électron dans une JTM.

En se placant a température nulle, en ne considérant que le cas de trés faibles tensions
appliquées, et en supposant la conservation de la composante planaire &, du vecteur d’onde au
cours du transport, il est possible de déterminer analytiquement la fonction d’onde satisfaisant
a I’équation de Schrédinger a une dimension de ce systéme et respectant les conditions de
continuité aux interfaces. La probabilité¢ de transmission d’un électron de spin ¢ a travers la

barriére isolante s’écrit ainsi [8] :

i 16 k71 k? exp(2xcd
T (k//)={ [k exp(2ed) (14)

K(kf’ +kS )[1 +exp(2xd )]}2 + {(K2 —kTkS ) [1—exp(-2xd )]}2

ki, k2 et k sont les composantes perpendiculaires aux interfaces des vecteurs d’onde
associés a un ¢électron d’énergie Er se propageant respectivement dans les €lectrodes 1 et 2, et
dans la barriere. Les expressions de ces vecteurs d’onde sont données par les relations ( I-5 ),

ou /i =h/2x estla constante de Planck réduite, et m la masse de 1’électron :

. om " 2m
k; =\/h—2(Ep—Vi )~k et’f:\/h—z(VB_EF)”‘/3 (1-5)

On constate dans ces relations que x, généralement appelé taux d’atténuation dans la
barriére, est minimal pour des électrons se propageant perpendiculairement aux interfaces,
c’est-a-dire de k, = 0; ces électrons ont donc la plus forte probabilit¢ de contribuer au
transport tunnel. Dans la limite des barricres trés épaisses, le courant tunnel est donc, dans le

cadre de ce modele des électrons libres, porté par des €lectrons de &/, proche de zéro.
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I-1.1.3 Mod¢le de Slonczewski

En ajoutant aux hypothéses énoncées précédemment 1’approximation d’une barriére trés
épaisse (exp (2xd) >> 1), et en ne considérant que la contribution au courant tunnel des
¢lectrons de k,= 0, J. Slonczewski [9] obtient une expression des conductances en fonction de

I’angle @ entre les aimantations des deux électrodes :

G(0)=G,(1+ P P cos6) (1-6)

Dans cette expression, P¥ est la polarisation en spin effective des électrons tunnel dans

1’¢électrode i, donnée par :

Pé{/ff _ kiT _kii K-g _k;\kl"L

° b 1'7
kK vk Kk k) (I7)

avec K, = \/ (2m/ hz)(VB —E,), décrivant le taux d’atténuation de la fonction d’onde dans la
barriere pour k, = 0. Enfin, notons que le résultat de I’analyse de Slonczewski pour la TMR
est une expression formellement identique a celle de Julliere (équation ( -2 )), ou la
polarisation d’¢lectrode est remplacée par la polarisation effective du couple électrode-

barriére, définie ci-dessus.

Revenons un moment sur I’expression de la polarisation effective : I’expression ( I-7 ) la
définit comme le produit de deux termes : le premier correspond a la formulation de M. B.
Stearns de la polarisation [10], et est pondéré par un facteur qui tient compte du taux
d’atténuation x, et donc de la hauteur de la barriére (cf. équation ( I-5 )). Dans le cadre de ce
modele, la polarisation « tunnel » n’est donc plus une propriété intrinséque des électrodes,
mais dépend du couple métal-isolant considéré, et son signe peut changer, via le facteur de

pondération, suivant la hauteur de la barriére.

I-1.1.4 De la nécessité d’utiliser des modeles plus élaborés

Ce modele constitue ainsi une nette avancée, dans la mesure ou la barriére est prise en
compte dans le processus tunnel ; il fait de surcroit apparaitre une notion fondamentale, qui
est le couple électrode-barricre. Nous verrons en effet a la section suivante I’importance du

raccordement des fonctions d’onde aux interfaces.

D’un point de vue expérimental, ces modeles d’¢électrons libres permettent d’expliquer les
effets de magnétorésistance obtenus pour les premieres JTMs polycristallines a barriere
amorphe d’alumine. Plusieurs études théoriques a la fin des années 1990 et au début des
années 2000 mettent néanmoins en avant les limites de ces approches simples. Le
développement des techniques de calcul ab initio permet en effet la prise en compte de

structures €lectroniques réalistes pour les €lectrodes [8], 1a barriere [11] et les interfaces [12] ;
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les mécanismes de transport apparaissent ainsi beaucoup plus complexes que ceux décrits par

ces modeles d’électrons libres.

Enfin, des études théoriques portant sur I’empilement Fe/MgO/Fe(001) réalisées par
Butler et al. [13] et Mathon et Umerski [14] paraissent simultanément, prédisant a
température nulle un effet magnétorésistif géant, de plus de 1000%. La section suivante donne
un apercu des caractéristiques conférant a ce systtme Fe/MgO/Fe(001) de telles propriétés
magnétorésistives. De plus amples détails concernant les approches développées dans les
références [13, 14] peuvent étre obtenus dans les articles de revue [5, 15] ainsi que dans les
theéses de F. Bonell [2], F. Greullet [16] et J. Faure-Vincent [1].

I-1.2 Transport polarisé en spin dans le syst¢éme Fe/MgO/Fe(001)

I-1.2.1 Structure du systeme et relations d’épitaxie

Le fer cristallise dans une structure cubique centré (bec?), avec un paramétre de maille
ar.= 2.866 A (Figure I-2, en haut a gauche). Il posséde une anisotropie magnétocristalline
d’ordre quatre (Kp.= 4.2 x 10° erg.cm™ a température ambiante), favorisant un alignement de

I’aimantation suivant les directions cristallines équivalentes [100], [010] et [001].

L’oxyde de magnésium (MgO) est un isolant cristallisant dans une structure cubique de
type NaCl (les atomes de Mg et d’O occupent les sites de deux réseaux fec” imbriqués), dont

le paramétre de maille vaut ay,0=4.211 A (Figure 1-2, en bas a gauche).

[100]r. [1007vgo

Figure I-2 — Représentation des mailles bce du Fe et fcc du MgO, et correspondance des deux réseaux dans un

empilement Fe/MgO.

2 bee : body-centered cubic ; fee : face-centered cubic.
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Le MgO(001) s’¢pitaxie sur Fe(001) —et inversement— selon la relation
Fe(001)[110] || MgO(001)[100] (Figure I-2). Les mailles de Fe et de MgO sont donc orientées
a 45° I’'une par rapport a 1’autre, la direction [110]g étant colinéaire a I’axe [100] du MgO.
Les atomes d’oxygene se placent dans I’empilement en vis-a-vis de ceux de fer, la distance
Fe-O étant évaluée entre 2.0 A et 2.3 A [17, 18]. Dans cette configuration, le désaccord

paramétrique attendu pour la croissance de MgO sur Fe vaut :

_ aMgO - aFe \/5

.= =3.9% (I-8)
fMgO/F aFe\/E L

I-1.2.2 Approches théoriques et approximations

Dans ces systémes épitaxiés, du fait du potentiel périodique auquel ils sont soumis, les
¢lectrons ne peuvent plus étre décrits par des ondes planes. Les fonctions d’onde

¢lectroniques ont alors la forme de fonctions de Bloch :

¥ (7) = (7)- explikc -7, (1-9)

ou u/;(?) est une fonction périodique des coordonnées de 1’espace dont la périodicité est celle
du réseau cristallin. A un vecteur d’onde & donné peuvent correspondre plusieurs fonctions
u; (77) qui différent par leur symétrie, c’est-a-dire par leurs propriétés d’invariance sous 1’effet

de certaines opérations de symétrie ponctuelle (de réflexion ou de rotation par exemple).

Dans les systéemes épitaxiés, le calcul analytique des conductances n’est pas envisageable ;
la modélisation des conductances nécessite alors 1’utilisation de méthodes de calcul ab initio.
Deux approches ont ainsi été suivies pour calculer les conductances dans le systeme épitaxié
Fe/MgO/Fe (001). Mathon et Umerski [14] ont utilis¢é un modele de liaisons fortes, alors que
Butler et al. [13] ont réalisé leurs calculs par le biais de I’approche LKKR?, les résultats

obtenus par ces deux méthodes étant treés similaires.

Par ailleurs, ces méthodes emploient un certain nombre d’approximations, qu’il est
nécessaire de garder a I’esprit. Ainsi, ’empilement est supposé parfait, et le désaccord
paramétrique existant entre les différentes mailles composant 1I’empilement est négligé. Les
calculs sont effectués pour une température nulle, et une tension appliquée faible (régime de
réponse linéaire). De plus, on se place dans un modele de transport cohérent, ce qui signifie

qu’au cours du processus tunnel, le spin des €lectrons, la composante planaire (k) du vecteur

3 LKKR : layer Korringa-Kohn-Rostocker. Une description de cette méthode peut étre trouvée dans la
référence [168].
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d’onde, ainsi que la phase de la fonction d’onde de Bloch (et donc sa symétrie) sont supposés

conserves.

Dans un premier temps, nous rappelons les principaux enseignements des études de la

distribution des conductances dans la premiére zone de Brillouin de la surface (001).

I-1.2.3 Conductances tunnel résolues en k,

La Figure I-3 montre les conductances partielles calculées par Butler et al. [13] pour deux
¢épaisseurs de MgO, quatre plans atomiques (2 gauche) et douze plans atomiques (a droite). En
configuration parall¢le, deux canaux contribuent a la conductance, les canaux majoritaire-
majoritaire G'' (k) (Figure I-3, en haut) et minoritaire-minoritaire G** (k) (Figure I-3, au
milieu). La conductance antiparalléle Gap est elle aussi constituée de deux canaux, G' (k) et

G*"(ky), qui sont égaux du fait de la symétrie de I’empilement considéré (Figure I-3, en bas).

tMgO =4 MC tMgO =12 MC

Transmission Transmission X 107

6.0
5.0
4.0

0.07
0.06

t 0.05
0.04

G (k//) 0.03
0.02

0.01

Transmission

0.035

0.03

1l 0.025
G (k) 0015
0.01

0.005

Transmission Transmission X 1010
8.0

6.0
4.0
20 A e 0c
0.0 o

Gap (ky)

Figure I-3 — Conductances partielles résolues en k, pour des JTMs Fe/MgO(ty,0)/Fe(001) idéales pour les
canaux : (premiére ligne) G'' (k)), (ligne du milieu) G** (k), (ligne du bas) G .p (k)), avec tygo = 4 monocouches
(MC) a gauche et 12 MC a droite. D’apres [13].
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Plusieurs caractéristiques importantes peuvent étre extraites de ces figures. Ainsi, quelle
que soit 1’épaisseur de ’isolant, on remarque que la conductance G'' (k) est maximale au
centre de zone (point I , correspondant & k, = 0) ; a I’inverse, les conductances G** (k) et

Gar (k) y sont minimales, leur maximum étant obtenu pour des états de 4, non nuls.

Si nous considérons a présent I’effet de I’épaisseur de la barriere, il est clair que
lorsqu’elle augmente, d’une part, la conductance se concentre autour du point I, et d’autre
part, le contraste entre G" (k) et les deux autres conductances s’accroit. Ceci refléte le fait
que le minimum d’atténuation dans le MgO est obtenu pour des états de &, nul [14], favorisant
la propagation des états de Bloch ayant un &, proche de zéro. Ainsi, dans la limite des fortes
¢épaisseurs de barriére, dénommée régime asymptotique, la TMR devient extrémement
¢levée ; en outre, elle résulte alors presque exclusivement de la différence de conductances au

point T .

Enfin, terminons par deux bréves remarques, sur lesquelles nous reviendrons
ultérieurement. Premiérement, en configuration parall¢le, et en particulier a forte épaisseur, la
conductance est dominée par la propagation des spins majoritaires. Deuxiémement, pour les
faibles épaisseurs en configuration AP, on observe des « points chauds » de conductance pour
des états de k£, différent de zéro : ceux-ci correspondent a la propagation résonante d’un état

minoritaire localisé en surface ou IRS?.

Dans la section suivante, nous nous focalisons sur le régime asymptotique ; ainsi, nous
négligerons la contribution des états de &, différent de zéro, compte tenu de leur probabilité de
transmission trés faible. Cela nous permettra d’exposer plus en détail les mécanismes

responsables de I’effet de TMR géant observé au point T .

I-1.2.4 Analyse du transport dans le régime asymptotique

[-1.2.4.1 Spécificités de Fe et MgO en k, =0

Ces états de k= 0 correspondent comme nous 1’avons mentionné plus haut au point T de
la premiére zone de Brillouin de surface, et a la direction I'-H des réseaux tridimensionnels du
Fe(001) et du MgO(001), direction aussi notée A. Les différents états de Bloch se propageant
suivant cette direction sont alors notés A;, A;, A, As. Ces notations A; caractérisent la
symétrie des bandes électroniques, et sont issues de la théorie de groupes. Chaque état de
Bloch Aj est alors décrit par une combinaison linéaire d’orbitales atomiques s, p et d; la

composition orbitale de ces différents états de Bloch A; est donnée dans le Tableau I-1.

*1RS : Interfacial Resonant State
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Tableau I-1 — Composition orbitale des états de Bloch suivant la direction A en fonction de leur symétrie.

Symétrie Orbitales compatibles Représentation schématique

A S, p.,d

As P Pysd,.d,

Ay dxz—yz Z. ¥
u

Ar d,

Nous avons représenté sur les Figure I-4 (a) et (b) les zones de Brillouin 3D et 2D pour
une surface (001) du fer, ainsi que le diagramme de bandes du fer suivant la direction A.
Notons que dans cette configuration, les états A ont un &, = 0, et un vecteur d’onde réduit &,

compris entre 0 (au point I') et 27z/a,, (au point H).

a b
@ ®) Fe spin T Fe spin |
31
Zone de A
Brillouin de aF
surface (100)
s =
2 )
LI.ILL LIJtL
Zone de w i
Brillouin 3D
31
r A H

Figure I-4 — (a) Premieres zones de Brillouin 3D et 2D pour la surface (001) du fer bcc, et (b) Diagrammes de
bandes du bcc Fe suivant la direction A pour les spins majoritaires (1) a gauche, et minoritaires (|) a droite.
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A faible tension (dans le régime asymptotique), les seuls états pouvant participer au
transport sont ceux présents au niveau de Fermi, a savoir les états de symétrie Aj, As et Ay
pour les spins majoritaires (1) et ceux de symétrie As, A, et A,> pour les spins minoritaires ()

(Figure I-4 (b)). Ainsi, au regard de la symétrie A}, le fer se comporte comme un demi-métal.

Le transport tunnel étant supposé cohérent, la symétrie des états de Bloch est conservée au
cours du processus tunnel. Cela signifie qu'un état de symétrie A; émis d’une électrode ne
peut contribuer a la conductance que si un état de méme symétrie existe dans 1’électrode
réceptrice. Par conséquent, la propagation des états A; ne peut avoir lieu qu’en configuration
P. En effet, en configuration AP, les états AT1 d’une électrode ne peuvent pas trouver d’états

correspondants Ai1 dans I’autre électrode : le canal de conduction ATI — Ai1 est donc interdit.

Outre la structure de bandes des électrodes, la forte TMR observée dans le systéme
Fe/MgO/Fe reflete les propriétés de filtrage spécifiques du MgO. En effet, les états de Bloch
A subissent une atténuation au passage de la barriere qui dépend de leur symétrie. Ainsi, les
¢tats A;j ont une probabilité¢ d’atténuation proportionnelle a exp (_2’<,- d ), ou d est I’épaisseur
de la barriere, et x; le taux d’atténuation dépendant de la symétrie. Concrétement, ce taux
d’atténuation est obtenu pour chaque symétrie a partir de ’analyse au niveau de Fermi de la
structure de bandes complexe’ de I’isolant considéré. Pour le MgO et suivant la direction A,

cette structure de bandes, calculée par Dederichs et al. [19], est représentée sur la Figure I-5.

K(2m/a) K(2m/a)

2
L

Energy (eV)
c

/
I

L
T

Kas Ky ! Kk,

b4
=
=
)

§

Figure I-5 — Diagramme de bandes complexe du MgO dans la direction ' — A — X. La bande interdite apparait
en gris. Les bandes sont indexées par leur symétrie (A)i; en abscisse figure le taux d’atténuation minimal au
niveau de Fermi pour chaque symétrie. D apres [19].

> Dans la bande interdite d’un isolant, les solutions de I’équation de Schrodinger sont en effet des fonctions
de Bloch ayant un vecteur d’onde complexe i, =g+ix. A ces fonctions correspondent des relations de

dispersion E(x) reliant dans le plan complexe les bandes de conduction et de valence de I’isolant [11, 19, 169].
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Pour une barriere de MgO, les taux d’atténuation des différentes symétries A; vérifient

donc, d’apres la Figure I-5, la hiérarchie suivante :
Ky <Ky <K, <K, (1-10)

Les états de moindre atténuation dans le MgO sont ainsi les états de symétrie A, qui
rappelons-le, participent uniquement a la conductance P, du fait de I’absence d’états Af au
niveau de Fermi. A I’inverse, toutes les symétries présentes a Er pour les spins minoritaires
sont plus fortement atténuées. Qualitativement, on peut donc attendre de ces observations un
trés fort effet magnétorésistif dans le systeme Fe/MgO/Fe(001).

Les résultats auxquels nous allons a présent nous intéresser vont nous permettre de décrire
de manicre plus précise les conséquences des propriétés du Fe et du MgO sur le transport
tunnel dans la direction A.

1-1.2.4.2 Transmission dans la direction A

Les Figure I-6 et Figure I-7 présentent les densités d’états tunnel (ou TDOS® en anglais)
obtenus par Butler et al. [13] pour les différents états de Bloch A; dans des JTMs
Fe/MgO(8 MC)/Fe(001), dans les deux configurations des aimantations. L’analyse de ces
TDOS permet de comparer 1’atténuation des différentes symétries A; injectées depuis le
niveau de Fermi d’une électrode (celle de gauche en I’occurrence) dans la barriere ; elle
renseigne également sur le comportement des états de Bloch en termes de propagation dans

’¢lectrode réceptrice (a droite sur les figures).

Fe' | MgO | Fe! Fe! | MgO | Fe!
< e (| o
]
2 105} 1 8 105)
o ol
7] n
5 1070} Fe s 1010
= 2
% 10-15 L % 10-15 L
a [a}
10720 | 10-20 of
10-25 i 1 | L 1 L 1 i 5 1 | 10—25 L L i L L i | L L L f i
2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12 13 14 15 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12 13 14 15
Layer Number Layer Number

Figure I-6 — Densités d’états tunnel résolue en symétrie pour k, = 0 dans une JTM Fe/MgO(8 MC)/Fe (001)
pour les canaux contribuant a la conductance P : (a) majoritaire-majoritaire et (b) minoritaire-minoritaire.
D’apres [13].

8 TDOS : Tunneling Density Of States.
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Les Figure I-6 (a) et (b) représentent les canaux de conduction At —>At et Af —>Af,
participant a la conductance parall¢éle. On y remarque que la contribution du canal ATI - Aq
est trées nettement dominante ; la propagation des états As est envisageable pour les spins
majoritaires comme minoritaires, mais leur contribution demeure faible, du fait de leur
importante atténuation dans la barriere. Les taux d’atténuation des états A, et A,- étant encore

plus €levés, leur contribution au transport en configuration P est donc négligeable.

Concernant la configuration AP (Figure I-7 (a) et (b)), la TDOS la plus élevée dans
I’¢lectrode réceptrice (de droite) est associée au canal AT1 —>A¢1 ; cependant, cette TDOS
décroit exponentiellement lorsque ’on s’¢loigne de I’interface, puisque les états Ai1 sont
absents au niveau de Fermi dans 1’¢électrode réceptrice. Dans le cadre d’un transport cohérent,
ce canal ne contribue donc pas a la conductance. La conductance AP est alors dominée par la

contribution des états As, dont la transmission est trés faible.

Fe' | MgO | Fe! Fe' | MgO | Fe!
A, (spo) MgO
§ 10—5 [ _\\— E -10-5 L
] 5 (p0) & 45 (pa)
B 1010 Fe MgO Fe 1 ® 1010t Fe Fe :
g 1015 L g 1015 [ As ( 1
o a
1020 [ Ag: (d) ] 10720 [ 5 () \\
10*25 L L L 1 L 1 L L 10-25 s L L L B L L L '
2 4 6 8 10 12 14 16 18 20 2 4 6 8 10 12 14 16 18 20
Layer Number Layer Number

Figure I-7 — Densités d’états tunnel résolue en symétrie pour k, = 0 dans une JTM Fe/MgO(8 MC)/Fe (001)
pour les canaux contribuant a la conductance AP : (a) majoritaire-minoritaire et (b) minoritaire-majoritaire.
D’apres [13].

Ainsi, ces représentations mettent clairement en évidence le fort contraste existant entre
les conductances P et AP. La conductance P est ainsi élevée, et dominée par la contribution
des états AT1 ; a I’inverse, en configuration AP, la conductance est tres faible, et résulte de la
propagation des états As fortement atténués. En outre, on peut remarquer que ce contraste se
renforce avec 1’épaisseur de la barriere. C’est ainsi qu’en principe, la magnétorésistance doit
étre supérieure a 1000% a température nulle pour des épaisseurs de barrieére de vingt plans

atomiques [ 14].

[-1.2.4.3 Synthese

On peut résumer les propriétés du Fe et du MgO énoncées dans cette section suivant le
schéma proposé sur la Figure I-8. Ces différentes propriétés aménent en effet a considérer un

transport multi-canal, ou chaque canal est associ¢ non seulement & un spin mais aussi a une
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symétrie ; de plus, I’atténuation x; dans la barriere de chaque canal est déterminée par sa
symétrie. En outre, en se plagant dans le cadre du transport cohérent, pour qu’un état injecté
puisse participer au transport, il lui faut nécessairement trouver un état de méme spin et méme
symétrie dans 1’¢électrode collectrice.

Fer: Fer:
Emission Sélection
d’états A; d’états A

Canal A D Canal A,

Canal As E: Canal A;
Canal &, __ E> __Canal A, |

LC_%Q%I_A_z;__lgg.;m.m.___????{éz’_

Figure I-8 — Schéma illustrant le modéle de transport multi-canal au point T dans le régime asymptotique. La
symétrie A; du canal détermine son taux d’atténuation x; dans la barriere.

Cette vision simplifiée des mécanismes de conduction n’est bien entendu valable que dans
le régime asymptotique, ou ’analyse peut se restreindre aux états de k, = 0. Par ailleurs, n’ont
été envisagées que les contributions des états volumiques, c'est-a-dire existant lorsque le
systéme se reproduit périodiquement dans les trois directions de I’espace. Or, le systéme
considéré présente des interfaces, qui brisent la périodicité dans une direction, et au voisinage
desquelles la structure électronique des électrodes peut é&tre fortement affectée. Ces
modifications de la structure électronique au voisinage des interfaces seront donc 1’objet de la

prochaine section.
I-1.2.5 Influence des interfaces

Comme nous I’avons mentionné au paragraphe I - 1.2.3, pour des faibles épaisseurs de
barriére, la contribution des états de &, # 0 est significative, et ne peut alors étre négligée. Plus
exactement, ces états situés loin du point I affectent les conductances liées aux états de spin
minoritaire, a savoir la contribution minoritaire-minoritaire de Gp et la conductance AP ; pour
ces conductances partielles avec une barricre de quatre plans atomiques présentées
précédemment sur la Figure I-3, et rappelées ci-dessous aux Figure 1-9 (b) et (c), nous avions

en effet remarqué la présence de points chauds, situés le long des directions &, = 0 et &, = 0.
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Ces points de forte conductance reflétent la contribution d’un état résonant d’interface (IRS)
situé¢ dans la bande minoritaire du fer [12, 13]. On peut en effet constater sur la Figure I-9 la
corrélation parfaite entre la position des pics de conductance des canaux cités ci-dessus
(Figure I-9 (b) et (c)), et celle des maxima de la densité spectrale minoritaire pour la couche

de fer située a I’interface Fe/MgO (en bleu foncé sur la Figure -9 (a)).

200 ——
(a) 100 (b) GY (k) (©) Gar (k)
i Transmission Trangmission
4 0.4
(@) 0 Q *JO. 2 ooogg
] 0.025
Bl J95qgey o
O“m o/ 479% 0.005

04 0

N P -0.

0.4-0.2 0 0.20.4
ky

Figure I-9 — (a) Densité spectrale des états minoritaires pour la couche de Fe interfaciale; Conductances
partielles résolues en k; dans le systeme Fe/MgO(4 MC)/Fe pour . (b) les canaux minoritaire-minoritaire, (c) la
configuration AP. D aprés [13].

Attardons-nous un instant sur 1’origine de ces IRS. Ces états sont issus d’états de surface,
s’étant développés dans le diagramme de bandes en plus des états volumiques, du fait de la
brisure de symétrie engendrée par la présence de la surface. Ces états de surface sont tres
localisés pres de 1’interface, et ne peuvent en 1’état pas prendre part au transport. En revanche,
lorsqu’ils croisent une bande volumique, des états de surface peuvent contribuer a la

conductance ; on parle alors d’états résonants de surface ou d’interface.

Dans le cas de surfaces de bcc Fe(001), un état de surface a effectivement été observé par
spectroscopie a effet tunnel par J. Stroscio [20] ; des calculs de structure de bandes dans la
direction T — X (Figure I-10) montrent de plus que cet état de surface devient résonant en

deux points particulierement intéressants, matérialisés sur la Figure I-10 par des fléches.

Fe spin |

E4]

E - E¢ (eV)
=1
|

Figure I-10 — A gauche : Structure de bandes du bce Fe(001) dans la direction T — X . Les lignes correspondent
aux états du volume ; les états de surface sont représentés par les lignes marquées de cercles rouges. A droite :
Position de la direction T — X dans la premiére zone de Brillouin de la surface (001) du Fe. D apreés [20].
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Ainsi, cet état croise une premicre fois les bandes du volume a I’énergie de Fermi pour
une valeur de &, non nulle : c’est précisément la contribution de cette résonance qui apparait
sur les conductances G* (k) et Gap (k) pour les faibles épaisseurs de barriere. Du fait de sa
large valeur de k,, cet ¢état ne participe plus au transport dans le régime asymptotique.
Toutefois, cet état de surface est aussi résonant au point I pour une énergie E égale a
Er + 0.2 eV ; cela signifie que cet IRS en T' peut étre activé en polarisant la jonction, et ainsi

contribuer a la conductance [21, 22].

I - 1.2.6 Confrontation avec les réalisations expérimentales

Nombre de résultats expérimentaux sur le systétme Fe/MgO/Fe ont été¢ publiés depuis la
parution des prédictions théoriques de Butler ef al. concernant les mécanismes de transport
dans ces systémes. Nous présentons briévement dans cette section les arguments permettant
de valider ce modele de filtrage en symétrie des électrons tunnel, ainsi que les aspects

demeurant divergents entre la théorie et les observations expérimentales.

I-1.2.6.1 Des signatures du filtrage en symétrie

La validit¢ du modele de filtrage en symétrie a été éprouvée par Greullet ef al. [23], dans
des jonctions Fe/Cr/Fe/MgO/Fe(001). Dans de tels systemes, ils ont observé 1’apparition
d’¢états de puits quantiques dans la fine couche de Fe présente entre le Cr et le MgO,
provenant de 1’absence d’états de symétrie A; au niveau de Fermi dans le Cr: ces états de
Bloch se retrouvent alors confinés dans la fine couche de fer, et subissent des réflexions aux
interfaces Cr/Fe et Fe/MgO. L’apparition de ces états de puits se manifeste par la présence de
pics a des énergies quantifiées dans la conductance P. Notons que ces états ont été ¢galement
observés par Niizeki ef al. [24], dans une étude sur un systéme similaire, apportant ainsi une

seconde confirmation de 1’existence d’un filtrage en symétrie dans les systémes épitaxiés.

De plus, le modele de transport multi-canal permet d’apporter une explication aux
caractéristiques observées sur les dépendances en tension de la conductance paralléle, et que
le modéle des électrons libres ne peut justifier. Nous nous plagons, dans la suite du
paragraphe, dans la limite du régime asymptotique, ou les états de symétrie A; dominent le
transport. Dans le modéle multi-canal, la conductance P (Figure I-11 (a)) résulte de la somme
des contributions des canaux AT - AT , Al — Al et A% — A%, la contribution dominante étant
celle, parabolique, des états A; (pointillés serrés puis ligne noire sur la Figure I-11 (b)).
Comme le schématise la Figure I-11 (b), le maximum de conductance a tension nulle, et les
minima locaux a + 0.2 V reflétent alors la contribution des états ATS [15] : ceux-ci ne
participent en effet au transport qu’a faible tension, le bord de cette bande étant situé a une

énergie de 0.2 eV au-dessus de Ep (Figure I-11 (¢)).
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Figure I-11 — (a) Dépendance en tension de la conductance P d’une jonction Fe/MgO/Fe/Co mesurée au
laboratoire ; (b) Représentation schématique de la contribution de différents canaux a la conductance P.
D’apreés [16] ; (c) Diagramme de bandes du bcc Fe(001) dans la direction A pour les spins majoritaires.

Il est a ce stade utile de noter que cette interprétation des deux minima de Gp (V) ne fait
pas consensus, mais qu’il n’en existe toutefois pas d’invalidation ni théorique ni

expérimentale a ce jour.

[-1.2.6.2 Amplitude de la magnétorésistance

Les premiers résultats expérimentaux ont €té rapportés en 2001 par Bowen et al. [25] sur
une jonction Fe/MgO/FeCo ¢€laborée par pulvérisation cathodique et ablation laser, la
magnétorésistance s’élevant a 27% a 300 K (60% a 30 K). A partir de 2003, des résultats sont
publiés sur des JTMs Fe/MgO/Fe élaborées par épitaxie par jets moléculaires (MBE), par
Faure-Vincent et al. [26], qui obtiennent une TMR de 67% a 300 K (100% a 80 K). L’année
suivante, Yuasa et al. [27] rapportent une magnétorésistance de 180% a température ambiante
(250% a 20 K) ; cette amplitude a été depuis reproduite par plusieurs groupes de recherche et

en particulier au laboratoire [15, 21, 28], et constitue donc I’état de 1’art pour ces systémes.

Les meilleurs résultats pour les systémes épitaxiés dérivés de Fe/MgO/Fe(001) ont été a ce
jour obtenus sur des JTMs contenant une faible quantité¢ de Co. Ainsi, Yuasa et al. [29] ont
obtenu une TMR de 410% a température ambiante (500% a 20 K) en insérant 4 MC de bcc
Co au niveau des interfaces Fe/MgO (jonctions Fe/Co(4 MC)/MgO/Co(4 MC)/Fe(001)). De
méme, trés récemment, Bonell et al. [30] ont publié¢ des résultats concernant des jonctions
Fep75C0025/MgO/Feq 75C0o0.25 ou la TMR atteint 300% a température ambiante (530% a 20 K).

"MBE : Molecular Beam Epitaxy.
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Parallelement, 1’¢laboration de JTMs par des techniques compatibles avec la production a
une échelle industrielle, comme la pulvérisation cathodique, a ¢été¢ optimisée, conduisant a
I’obtention dans des systemes CoFeB/MgO/CoFeB a texture (001) de valeurs record de TMR
(Jusqu’a 604% a 300 K et plus de 1000% a basse température [31]), supérieures a celles
observées dans les JTMs épitaxié¢es Fe/MgO/Fe(001).

[-1.2.6.3 Synthese

Des effets de filtrage en symétrie sont donc bel et bien a I’ceuvre dans les JTMs épitaxiées
Fe/MgO/Fe(001), permettant 1’obtention de fortes TMR dans ces systemes. Ces valeurs
restent néanmoins en-deca de celles prédites par les calculs ab initio. 11 est souvent souligné
que la qualité cristalline des jonctions, et en particulier celle de leurs interfaces, est
primordiale en vue d’obtenir des fortes amplitudes de TMR. Ainsi, les défauts structuraux
sont-ils généralement mis en cause pour expliquer les divergences entre les amplitudes
attendues d’apres les travaux théoriques et celles effectivement observées expérimentalement.
Toutefois, les taux de TMR obtenus pour les systémes épitaxiés s’averent inférieurs a ceux
observés dans les jonctions texturées CoFeB/MgO/CoFeB, dont la qualité cristalline est
moindre, tant au niveau de la cristallinit¢ des électrodes et de la barriere que de la définition

des interfaces avec le MgO.

Il s’avere ainsi compliqué d’imputer avec certitude a des défauts, brisant la symétrie de
I’empilement, la divergence entre les valeurs attendues et mesurées dans les JTMs
Fe/MgO/Fe. Nous aborderons donc dans la section suivante I’impact de plusieurs types de

défauts sur le transport tunnel polarisé en spin et la TMR.

De plus, alors que les prédictions sont réalisées pour une température nulle, les mesures
ont toujours lieu a une température finie. On peut ainsi légitimement supposer que cette
température, méme faible, permet I’ouverture de canaux de conduction non cohérents (ou le
spin, la symétrie ou &, peuvent étre modifiés), faisant intervenir des diffusions spéculaires et
non spéculaires. Nous discuterons ainsi I’effet de la température sur le transport tunnel

dépendant du spin dans la derniere section de cette partie.

I-1.3 Effet des défauts sur le transport polarisé en spin

Nous effectuons dans cette section une revue des études menées sur plusieurs types de
défauts, et concernant, d’une part, leur mise en évidence expérimentale dans le systéme
Fe/MgO/Fe monocristallin considéré, et d’autre part, leur impact attendu et/ou observé sur le
transport tunnel polarisé en spin et la TMR. Nous aborderons ainsi les cas des lacunes
d’oxygene et des dislocations qui affectent la barriére en volume, et enfin ceux de 1’oxydation

et de la contamination au carbone qui affectent les interfaces.
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I-1.3.1 Lacunes d’oxygéne dans la barriére

Les lacunes d’oxygéne sont des défauts trés courants dans les oxydes ; c¢’est donc assez
naturellement que leur présence a aussi été envisagée dans la barriere de MgO. Bien que cette
présence de lacunes n’ait pas été démontrée dans le MgO épitaxi¢ déposé sur MgO/Fe(001),
elle a été mise en évidence dans des couches de MgO texturées (001) évaporées sur
GaAs/Fe(001) [32]. La présence de ces lacunes permettrait en effet de compenser la

déformation du MgO, qui est contraint en compression lorsqu’il est déposé sur Fe(001).

Plusieurs études théoriques ont par ailleurs montré que leur présence favorise des
diffusions non spéculaires, c’est-a-dire non conservatives en k,, ceci ayant pour effet
d’augmenter la résistance des jonctions et de fortement diminuer la TMR [33, 34], en accord
avec les observations expérimentales de Miao et al. [35]. L’analyse des deux articles
théoriques diverge toutefois concernant le mécanisme responsable de cette chute de TMR.
Ainsi, dans DParticle [33], Velev et al. indiquent que les diffusions non spéculaires affectent
plus particuliérement les électrons de spin majoritaire, engendrant une augmentation du taux
d’atténuation des états AT et ainsi une réduction de Gp ; de plus, dans ces travaux, la présence
de lacunes n’apparait pas avoir un impact prononcé sur la transmission des états de spin | en
configuration P et sur la transmission en configuration AP. A I’inverse, pour Ke et al. [34], la
chute de TMR provient d’une augmentation de Gap. Elle serait due aux diffusions non
spéculaires sur les lacunes permettant aux électrons de spin minoritaire de se coupler aux états
de symétrie A; du MgO les plus faiblement atténués, réduisant alors 1’efficacité du filtrage en
symétrie dans le systeme. Ces auteurs soulignent par ailleurs I’importance de la position dans
la barriere de ces lacunes: la réduction de TMR est en effet nettement plus importante

lorsqu’elles sont localisées prés d’une interface Fe/MgO.

Notons toutefois qu’il est difficile expérimentalement de moduler leur concentration, et de
controler la quantit¢é de lacunes se trouvant réellement dans un empilement complet,

contrairement aux autres types de défauts évoqués dans ce paragraphe.

I -1.3.2 Défauts structuraux liés au désaccord paramétrique

Nous avons précédemment évoqué I’existence d’un faible désaccord paramétrique entre le
Fe et le MgO. S’il est suffisamment faible pour permettre 1’épitaxie des deux matériaux, il
engendre néanmoins 1’apparition d’un réseau de dislocations a I’interface, qui permet de
relaxer une partie des contraintes épitaxiales. D un point de vue expérimental, la présence de

dislocations a I’interface Fe/MgO a été clairement mise en évidence [15, 17, 27, 36].

L’influence de ce réseau de dislocations sur le transport tunnel a été étudiée et clairement
¢établie par Bonell ef al. [2, 37, 38]. En ¢€laborant des électrodes a base d’alliages Fe; .-V, de

concentrations x variées, ils ont ainsi fait varier le désaccord paramétrique f entre le parametre
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de I’¢lectrode et celui du MgO ; ce faisant, ils parviennent a augmenter la distance L entre

dislocations et ainsi réduire leur densité (Figure I-12 (a)).

Enfin, ils ont démontré une relation directe entre la densité de dislocations dans la barriére
et "amplitude de la TMR (Figure 1-12 (b)). Sur cette figure, on peut en effet observer que
pour les jonctions Fe;,V,/MgO/Fe (courbe noire), ou la densité de dislocations a I’interface
inférieure est réduite, la TMR augmente jusqu’a une concentration de V de 10%. Au-dela, la
TMR décroit comme pour les deux autres séries de JTMs présentées sur cette Figure I-12 (b),

du fait d’une polarisation dans le Fe-V inférieure a celle du Fe.
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Figure I-12 — (a) Distance moyenne L entre dislocations a linterface inférieure Fe-V/MgO (points noirs)
mesurée dans des JTMs Fe,.V,./MgO/Fe(001), tracée en fonction du désaccord paramétrique f et de la
concentration x de vanadium. D’apres [2],; (b) Variation de la TMR a température ambiante avec la
concentration x de vanadium dans différentes séries de JTMs. D apres [38].

Par ailleurs, plusieurs études de caractérisation structurale fine des interfaces notent que,
du fait de la présence de dislocations dans la barriere, I’interface Fe/MgO supérieure présente
une rugosité un peu plus importante que 1’interface inférieure [39, 40]. Il est aussi mentionné
que cette rugosité accrue est susceptible de favoriser I’hybridation entre le fer et I’oxygene,
pour les atomes de fer situés en bord de marche ou en vis-a-vis de dislocations. Or, comme
nous allons le voir dans la section suivante, le role de I’oxydation des interfaces est fortement

suspecté dans la limitation des valeurs de TMR expérimentales.
I-1.3.3 Oxydation d’interface

Dés 2001, Meyerheim et al. [41] rapportent la présence d’une couche d’oxyde de Fe sous-
steechiométrique a I’interface Fe/MgO, se formant lors de la croissance de la barriere ; ils
ouvrent ainsi la voie a des recherches prolifiques sur I’influence possible de cette couche sur
le transport polarisé en spin, et ce, tant d’un point de vue expérimental que théorique. Notons
toutefois que si cette formation de FeO, a l’'interface a été ultérieurement observée par

d’autres équipes [42], elle demeure controversée. En effet, de nombreuses études, basées sur
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différentes techniques expérimentales, font état d’une oxydation interfaciale absente [43—45],
ou au mieux trés modérée [39, 40] ; ces dernieres observations sont par ailleurs confortées par

des calculs ab initio, qui prédisent une tres faible interaction entre le Fe et le MgO [18].

[-1.3.3.1 Etudes théoriques

De multiples études théoriques sur I'influence de 1’oxygeéne interfacial dans les JTMs
Fe/MgO/Fe ont été réalisées ; il a ainsi été établi que la présence d’oxygene interfacial dans
ces JTMs, méme en quantité inférieure a une monocouche, devait réduire la TMR d’au moins
un ordre de grandeur par rapport aux valeurs prédites supérieures a 1000% [46, 47], et avoir

un effet important sur les dépendances en tension des conductances [48—50].

D’aprés les calculs de Zhang et al. [46] considérant un transport tunnel cohérent et se
placant dans le régime asymptotique, la réduction de TMR engendrée par la présence
d’oxygene proviendrait d’une forte réduction de la conductance paralléle en présence
d’oxygene, la conductance AP n’étant que peu affectée (Figure I-13 (a)). Cette réduction de
conductance paralléle en présence d’oxydation est attribuée par les auteurs a une forte
réduction de I’injection des états de symétrie A; dans la barriére.

En présence d’oxygene interfacial, comme on peut le remarquer sur la Figure 1-13 (b), la
densité électronique due aux états A; subit en effet d’importants réarrangements dans la
région interfaciale. Ainsi, le recouvrement des nuages €lectroniques du Fe interfacial et de I’O
du premier plan de MgO (encerclés sur la Figure I-13 (b)) est fortement réduit dans le cas
d’une couche de FeO a I’interface (a droite) : la transmission des états A; a travers I’interface

est donc plus faible.
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Figure I-13 — (a) Evolution en fonction de la concentration d’oxygene dans la couche de FeO : de la charge sur
l’atome d’oxygene de la couche de MgQO interfaciale en contact avec le FeO (trait continu) et des conductances
P (11) et AP (1) normalisées (pointillés) ; (b) Densité d’états partielle au niveau de Fermi due aux états AT
dans le cas d’une interface Fe/MgO (a gauche), ou Fe/p(1 x1)-O/MgO (a droite). D apres [46].
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Zhang et al. [46] ont analysé le mécanisme responsable de cette moindre transmission :
ainsi, la formation de liaisons dans la couche de Fe-O induit un déplacement de la charge
¢lectronique vers les atomes d’oxygene au point que le courant tunnel circulant par la couche
de FeO s’écoule principalement par ces sites oxygene. Or, le raccordement des fonctions
d’onde entre les couches de FeO et de MgO s’avere étre médiocre, du fait de compositions
orbitales s et p de la DOS différentes sur les sites O du MgO et du FeO. La transmission des
fonctions d’onde pour les états A; est donc considérablement réduite, conduisant a une forte

diminution de conductance P et de TMR.

La présence d’oxygene aux interfaces a également été considérée dans des calculs de
dépendance en tension de la TMR et des conductances [48—50]. Une revue plus étendue des
résultats de ces études est disponible dans les références [2, 51]. Nous retiendrons pour notre
part que dans les différentes études, la conductance AP apparait dominée par la contribution
de ’IRS du Fe ; toute modification de la dépendance en tension de cette conductance est donc

supposée refléter I’altération de cet état.

I-1.3.3.2 Réalisations expérimentales

Récemment, Bonell et al. [2, 51] ont étudié I’influence de I’oxygéne interfacial sur les
propriétés de transport de jonctions tunnel magnétiques Fe/MgO/Fe(001). Contrairement aux
prédictions, ils n’observent qu’une faible diminution de TMR en présence d’oxygene, pour
une quantité d’oxygene a I’interface Fe/MgO correspondant a une monocouche organisée
(Figure I-14, point P(1x1)). Lorsque la couche d’oxygeéne n’est pas ordonnée (symboles
pleins), la diminution de TMR est plus marquée : dans ce cas, selon les auteurs, 1’effet du
désordre, engendrant une brisure de la symétrie de I’empilement au niveau de ’interface,
s’ajoute alors a I’effet du confinement de la densité électronique dans les liaisons Fe-O.
Aucun des deux effets (désordre ou liaisons Fe-O) n’a cependant d’impact dramatique sur la
TMR.
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Figure I-14 — TMR mesurée a température ambiante et a l’équilibre (10 mV) dans des JTMs Fe/O/MgO/Fe(001)
tracée en fonction du recouvrement en oxygene de l'interface Fe/MgO inférieure. D apres [51].
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De plus, Bonell et al. identifient clairement une signature des liaisons Fe-O dans la
conductance parallele ; celles-ci engendrent ainsi une diminution de conductance a faible
tension et lorsque les électrons sont émis depuis I’électrode oxydée, en accord avec les
prédictions des calculs ab initio.

I-1.3.4 Contamination au C

La présence d’une contamination au carbone a I’interface Fe/MgO inférieure est
également un défaut assez couramment rencontré, mais contre lequel on peut aisément se
prémunir (cf. Chapitre II, § II - 1.1.1). Les effets d’une telle contamination sur le transport
polarisé en spin ont été relativement étudiés d’un point de vue expérimental [15, 21, 52], mais
les ¢études théoriques manquent cruellement pour appuyer ou interpréter les résultats
expérimentaux. A notre connaissance seule une étude ab initio est parue [53] : les résultats
expérimentaux y sont qualitativement reproduits, mais aucun mécanisme n’est clairement

proposé.

Il a ainsi été observé expérimentalement qu’en présence de carbone, ’amplitude de la
TMR a basse tension est 1égérement diminuée [52]. L’effet le plus drastique se manifeste
lorsqu’une tension est appliquée [15, 21, 52] : une inversion du signe de la TMR est en effet
observée lorsque les électrons sont injectés vers I’¢électrode inférieure, contaminée au carbone
(en tension positive sur la Figure I-15 (a), d’apres la convention de signe). Comme le montre
la Figure I-15 (b), ce changement de signe résulte d’une forte augmentation de la conductance

AP, qui devient supérieure a la conductance parallele au-dela de +0.4 V.

2.0 n T
- 15 %«%
= %
= —_
3 &
N Q
© 1.0
E 9]
o
=
300 0 300
Field(Oe) 057
1 0 1 -1.0 -0.5 0.0 0.5 1.0
Voltage(V)

Voltage(V)

Figure I-15 — Mesures de magnéto-transport sur une JTM Fe/MgO/Fe présentant une contamination au C a
Uinterface Fe/MgO inférieure. (a) Evolution en tension de la TMR normalisée par rapport a sa valeur a tension
nulle. Inserts : Cycles de magnétorésistance en fonction du champ planaire, mesurés a -10 mV (a gauche) et a
+0.6 V (a droite) ; (b) Dépendance en tension des conductances P et AP. D aprés [15]. Convention de signe : les
¢lectrons sont injectés depuis l’électrode supérieure vers I’électrode inférieure en tension positive.
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Pour expliquer ce phénoméne surprenant, les auteurs font intervenir dans la conductance
antiparalléle la contribution de I'IRS du Fe se développant a I’interface inférieure®. Celui-ci
ayant un caractere orbitalaire compatible avec la symétrie A;, son activation par 1’application
d’une tension (cf. § I - 1.2.5) permet ’ouverture d’un canal de conduction pour les états de
symétrie AI en configuration AP. Notons que ce mécanisme est supposé présent également
dans les JTMs sans contamination ; I’inversion de signe de la TMR en présence de C
proviendrait alors d’une augmentation du poids de la symétrie A; dans I’IRS par I’hybridation
fer-carbone a Iinterface’.

En résumé et de maniere plus simple, en présence de carbone a l'interface Fe/MgO, une
hybridation Fe-C se produit, engendrant une importante modification de la structure
¢lectronique d'interface, qui a des répercussions drastiques sur les propriétés de transport des
JTMs. La contribution au transport de ’interface parait alors exacerbée ; la polarisation
d’interface étant négative, contrairement a la polarisation du volume qui est positive, la

présence de C interfacial se traduit par une inversion du signe de la TMR.
I-1.3.5 Synthese

Ainsi, parmi les différents types de défauts dont il a été question au cours de ce
paragraphe, seules les dislocations paraissent avoir un effet réellement significatif sur
I’amplitude de la TMR. La densité du réseau de dislocations est ainsi un parametre a prendre

en compte afin d’améliorer les performances des JTMs.

A P’inverse, la présence de contamination au carbone ou d’oxygene interfacial ne conduit
pas a une réduction marquée de la TMR ; en revanche, la présence de ces espéces se traduit
par D’apparition de signatures nettes sur les dépendances en tension des conductances.
L’introduction contrélée de C ou d’O offre ainsi la possibilité d’ajuster les caractéristiques en
tension des JTMs [52].

I-1.4 Effet de la température sur le transport polarisé en spin

Tout ce qui a été discuté précédemment se rapporte uniquement a la contribution du
tunnel direct et cohérent, qui plus est, a température nulle. Or, les mesures ont en réalité lieu a
une température nécessairement finie ; cela implique en particulier que des mécanismes de

transport non cohérent (diffusions spéculaires ou non, processus non conservatifs en spin...)

¥ Sur la base d’observations expérimentales [21], il est supposé qu’a interface supérieure, I'IRS est détruit
par une plus grande rugosité d’interface (1’état de surface n’est pas couplé au volume).

? Cette supposition est issue de calculs de DOS intégrées en k, et projetées sur les différentes symétries
d’états de Bloch, par le code Wien2k [170] ; ces courbes seront présentées au cours du Chapitre I'V.
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peuvent également contribuer au transport, et ainsi limiter la valeur de la magnétorésistance

atteinte a température ambiante.

Un moyen d’évaluer ces effets de température finie consiste a étudier 1’évolution en
température des conductances et de la TMR dans les JTMs. Plusieurs groupes se sont ainsi
penchés sur cette problématique, et divers mécanismes ont alors été proposés puis assemblés
de maniere empirique afin de reproduire correctement les observations expérimentales.
Précisons que si ces modeles ont été pour la plupart développés pour des JTMs a barriere
d’alumine amorphe ou polycristalline, ils sont aussi souvent appliqués aux systémes a barriére

de MgO(001) texturée ou monocristalline.

Nous présenterons au cours de cette section tout d’abord les variations en température
observées dans des JTMs a barriere de MgO texturée ou monocristalline, puis nous décrirons
succinctement les principaux mécanismes habituellement invoqués pour reproduire les
observations expérimentales. Ainsi, ’effet d’une température non nulle sera tout d’abord
traité comme un terme correctif au transport tunnel direct, provoquant un élargissement en
énergie autour du niveau de Fermi, ou une variation de la polarisation due a la décroissance en
température de ’aimantation. Enfin, de nouveaux mécanismes de conduction activés par la
température seront envisagés pour rendre compte d’une augmentation de conductance en
température croissante : transport par sauts, assisté par des magnons et éventuellement des

phonons, diffusions non spéculaires par des impuretés ou aux interfaces.

Nous garderons a 1’esprit que d’une manicre générale, méme si des exceptions existent,
I’explication des comportements en température nécessite de faire intervenir plusieurs

mécanismes.
I-1.4.1 Observations expérimentales

Les mesures en température rapportées par différentes équipes ont révélé une trés forte
augmentation de TMR lorsque la température diminue, et ce tant pour des JTMs
monocristallines Fe/MgO/Fe(001) [26, 28] que pour des JTMs CoFeB/MgO/CoFeB a texture
(001) [54, 55]. Ainsi, la TMR augmente typiquement d’un facteur deux entre 300 K et 10 K,
comme on peut le voir sur les deux exemples de la Figure I-16 (graphes (a) et (c)). La
généralité¢ de ce phénomene semble par ailleurs confirmée par les travaux de Ma et al. [56] sur
des JTMs Fe/MgO/Fe monocristallines dont I’épaisseur de barri¢re est comprise entre 1.5 nm
et 3 nm (7 a 14 MC) : ils observent en effet une chute de TMR d’un facteur deux entre la

basse température et la température ambiante quelle que soit I’épaisseur de la barriere.
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Figure 1I-16 — Evolution en température de la TMR et des résistances P et AP pour des JTMs (a) et (b)
Fe/MgO/Fe monocristalline [26), et (c) CoFeB/MgO/CoFeB a texture (001) [57].

L’analyse de la variation thermique des résistances montre que cette forte décroissance de
la TMR en température croissante résulte de la variation en température de la résistance
antiparallele (Figure I-16 (b) et (¢)) ; en effet, la résistance AP décroit fortement lorsque la
température augmente, alors que la résistance paralléle est presque indépendante de la

température.

I-1.4.2 Effets thermiques correctifs sur le transport tunnel direct et
cohérent

[-1.4.2.1 Elargissement en énergie autour du niveau de Fermi

Tout d’abord, nous considérons la variation du courant tunnel direct et cohérent engendrée
par 1’¢largissement des distributions de Fermi dans les électrodes lorsque la température
augmente, ou thermal smearing. La dépendance en température des conductances engendrée

par ce processus peut s’écrire sous la forme [58, 59] :
CT
Gr =Gy -5 I-11
" sin(CT) ( )
Dans cette équation, Gy est la conductance a T = 0 K ; C caractérise 1’amplitude de
I’¢largissement en énergie, et est reli¢ aux parametres de la barricre, a savoir son épaisseur d
(en A) et sa hauteur ¢ (en eV), par :

C=1387x10" L (1-12)

Ve
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Notons que, généralement, la variation de conductance engendrée par ce terme est
seulement de 1’ordre de quelques pourcents entre 10 K et 300 K. Ceci explique pourquoi elle
est parfois négligée ; toutefois, étant donnée la trés faible variation de Rp dans les JTMs

monocristallines, sa contribution doit étre prise en compte dans ces systémes.

[-1.4.2.2 Variation thermique de la polarisation

Nous considérons ici un mécanisme de variation en température des conductances liées a
un tunnel direct et cohérent, basé sur ’accroissement du désordre magnétique et la perte de

polarisation avec I’augmentation de la température.

Shang et al. [60] reprennent 1’expression de la conductance tunnel de Slonczewski [9]
G(8)=G(0) (1+P1P2cos(t9)), en y introduisant la dépendance en température de la
polarisation des électrodes P;. Ils supposent alors que cette polarisation décroit avec la
température comme 1’aimantation, dont la dépendance en température est correctement décrite
par I’excitation thermique d’ondes de spin suivant une loi de Bloch, lorsque la température est
trés inférieure a la température de Curie du matériau ferromagnétique. Par analogie, la

polarisation s’écrit donc, avec a une constante dépendant du matériau ferromagnétique :

P(T)=P1-a 17 (I-13)

Les expressions des conductances paralléle et antiparalléle sont alors données par les
relations ( I-14 ), ou Gr est la variation de la conductance liée a I’¢largissement en
température autour de E¢ (§ - 1.4.2.1) :

G,(1)=G, [1+R(T)R(T)]
(I-14)

G p(T)=G; [1-R(T)A(T)]
On voit ici immédiatement que ce modele donne lieu a une dépendance en température
opposée des conductances P et AP : ainsi, la résistance P augmente lorsque la température

s’¢leve, alors que la résistance AP décroit.

Notons que ce modele, développé pour des JTMs a barriere d’alumine, a également été
utilis¢ pour reproduire les variations en températures observées dans des JTMs
CoFeB/MgO/CoFeB a texture (001) [61, 62]. Une variante dédi¢e aux systémes Fe/MgO/Fe

épitaxiés en a par ailleurs été proposée récemment par Wang et al. [28].

Ainsi, Wang et al. [28] tentent d’intégrer les notions de filtrage en symétrie dans la
dépendance en température des conductances. Supposant qu’un désalignement des
aimantations a des conséquences plus importantes sur la conductance en configuration

antiparalléle (le blocage de la configuration AP par les effets de filtrage en symétrie est dans
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ce cas moins efficace, donc la conductance augmente fortement), ces auteurs reformulent les
expressions ( I-14 ). Ils remplacent la polarisation P par I’aimantation M, dont la dépendance
en température est décrite par une loi de Bloch (cf. relation ( I-13 )). De plus, ils introduisent
un parametre empirique f,, relatif a la configuration magnétique y = P ou AP et incluant une
relation de proportionnalité entre P et M. Les conductances en fonction de la température

s’expriment alors [28, 56] :
G, (T)=G [1+ 5, M, (T) M, (T)]

GAP(T):GSP [I_IBAPA/II (T) M, (T)]

Comme pour le modéele de Shang, des variations en température opposées sont attendues

(1-15)

pour Rp et Rap. Enfin, ces auteurs précisent que le parametre fp est étroitement lié aux états
majoritaires de symétrie A;, qui dominent le transport en configuration parallele ; de méme,
Pap est relié aux états A; participant a la conductance AP : As, Ay, Ay Aucun indice n’est
cependant donné quant a la relation existant entre les parametres et les symétries des états de

Bloch se propageant...

I-1.4.3 Processus de transport non élastiques induits thermiquement

[-1.4.3.1 Transport par sauts a travers des chaines de N états localisés

Ce type de processus de transport indirect est un mécanisme thermiquement activé qui
conduit a une augmentation des conductances lorsque la température augmente. Les électrons
tunnel passent alors par sauts d’un état localisé dans la barriere a I’autre, en émettant ou
absorbant un phonon lors de la transition, pour compenser la différence d’énergie entre les

deux états.

La description théorique d’un transport par sauts a travers des chaines de N états localisés
dans une barriére isolante a été donnée par L. I. Glazman et K. A. Matveev [63]; la
dépendance en température de la conductance d’une chaine contenant au moins un état

localisé (N > 1) suit alors une loi de puissance :

2
N +1

G(T)oc T avec v, =N- (I-16)

Notons que pour N = 1, aucune évolution en température n’est attendue.

Afin de reproduire correctement leurs observations dans le cas d’une barriére d’alumine,
Shang et al. [60] ont ajouté aux conductances P et AP liées au transport direct et polarisé en
spin décrites par les équations ( I-15 ), un terme non polarisé décrit par la relation ( I-16 ).

Cette nouvelle contribution est une conductance indépendante du spin, résultant d’un
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transport par sauts via les états localisés que constituent les défauts dans une barriere Al,Os.
L’ajustement des dépendances en température expérimentales leur permet alors d’obtenir un

exposant v égal a 4/3, correspondant a N = 2.

On trouve également un exemple d’utilisation de ce terme dans des JTMs a barriére de
MgO texturées dans les travaux de Kou et al. [62] et de Khan et al. [64]. Kou et al. observent
comme Shang et al. la signature en température d’une chaine conductrice de N = 2 états
localisés ; ils signalent par ailleurs que ce terme de transport non polarisé par sauts a un poids
plus faible que dans le cas de jonctions a barricre d’alumine. Les JTMs texturées
CoFeB/MgO/CoFeB présentent en effet une meilleure qualité cristalline, la densité de défauts
et par conséquent la probabilité d’un processus de transport par sauts sont donc nettement

réduites.

Enfin, une généralisation de la théorie de Glazman-Matveev au cas d’un transport par
sauts polarisé en spin a ¢été proposée par Lu et al. [65] pour décrire les variations en
température observées dans des JTMs CoFeB/MgO/CoFeB a texture (001). Ils adaptent donc
le modele au cas d’un processus inélastique durant lequel le spin est conservé. Ils obtiennent
ainsi des conductances dans les configurations P et AP qui s’écrivent en fonction de la

polarisation des électrodes P :
Gp (T) oC (kBT)VN ((l + P)zﬂ“’ + (1 _ P)Zﬂm )

G (T )oc (ke ,T)™ (2(1 —P? Y )

Dans ces relations, B, =1/(N+1), et la variation en température de la polarisation est

(1-17)

prise en compte par une loi de Bloch (relation ( I-13)).

[-1.4.3.2 Transport tunnel assisté par des magnons et des phonons

Un autre mécanisme de transport inélastique et impliquant un processus de renversement
du spin (spin-flip) a été proposé par S. Zhang et al. [66]. Ces auteurs ont élaboré¢ un modele
pour reproduire les variations en tension et en température des conductances et de la TMR,
basé sur I’excitation d’ondes de spin (magnons) par les électrons tunnel a I’interface métal
ferromagnétique/isolant. Dans la limite d’une tension appliquée tendant vers zéro, et pour un
processus tunnel non cohérent, la dépendance en température de la conductance dans la

configuration magnétique y = P, AP est du type :

Gy(T)ocBVTln[kgTj (1-18)

c

E. est la limite inférieure du spectre énergétique des magnons, introduite pour éviter la

divergence du nombre de magnons excités a température finie ; une signification physique a
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cette grandeur peut correspondre, selon les auteurs [66], soit & une anisotropie pour les spins
présents a ’interface, soit a une longueur de cohérence maximale, due par exemple aux joints
de grains. B’ est une constante reliée aux densités d’états majoritaire et minoritaire dans les
deux électrodes, et qui est telle que B*” > B”. Cela signifie que, dans le cas d’une polarisation
d’¢lectrode positive, 1’augmentation de conductance avec la température prévue par ce
modele est plus importante en configuration AP, et que par conséquent, la TMR doit diminuer

avec la température.

Plusieurs extensions a ce modeles ont par la suite été publiées ; tout d’abord, Han et al.
[67] ont introduit une limite inférieure du spectre des ondes de spin anisotrope notée E’ et
présentant deux valeurs correspondant aux états magnétiques y = P ou AP. On peut également
citer ’adaptation de Drewello et al. [68], qui inclut 1’élargissement en énergie autour de
I’énergie de Fermi dans le modele de S. Zhang (relation ( I-18 )), et qui a été utilisée pour

reproduire les résultats obtenus avec des JTMs a barriere MgO texturée [64, 68].

Enfin, une correction est parfois apportée a cette contribution de transport assisté par des
magnons, faisant intervenir des interactions avec des phonons. Ce mécanisme de transport
inélastique et conservatif en spin a été¢ propos¢ par A. M. Bratkovski [69]. La dépendance en
température de ce transport assisté par des phonons est donnée par une intégrale de Debye
standard. L’augmentation de conductance avec la température est alors plus importante en
configuration P qu’en configuration AP ; il résulte donc de ce mécanisme une augmentation
de la TMR, qui se superpose a la diminution engendrée par les magnons et ’atténue. Plusieurs
¢tudes [69, 70] mentionnent ainsi la possibilité¢ de réduire 1’effet néfaste pour la TMR d’un

transport assisté par des magnons.

I - 1.4.3.3 Diffusions non spéculaires aux interfaces

Récemment, X. Zhang et al. [71] ont développé un modele de transport tunnel tenant
compte des processus faisant intervenir des diffusions non spéculaires. D’apres ces auteurs, la
contribution de diffusions non spéculaires a D’interface entre la barriere et I’électrode
réceptrice augmenterait la conductance AP : ces diffusions permettraient en effet de coupler
les états A; majoritaires évanescents aux ¢tats de Bloch minoritaires disponibles dans
I’¢lectrode réceptrice. Les états A; pouvant alors contribuer a la conductance AP, la TMR s’en

trouverait alors fortement réduite.

En considérant ce type de diffusions, et en supposant une résistance parallele
indépendante de la température, ils établissent alors une expression prédisant la variation en

température de la conductance AP :
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1 1 é: T
R, (T) " RAP(0)+R,E(0)) (1-19)

Dans cette expression, &(7) est un taux de diffusion effectif; celui-ci accepte une

expression simple pour I’ajustement des dépendances en température expérimentales
observées pour des JTMs CoFe/MgO/CoFe(001) texturée [57] et Co/MgO/Co(001) épitaxice
[29], de la forme :

T,-T

32
5(T)=a( a ] (1-20)

I-1.4.3.4 Diffusions sur des impuretés paramagnétiques dans la barriére

Une diminution de TMR avec la température, associée a une forte variation de la
conductance AP, peut également Etre causée par la présence d’impuretés paramagnétiques
dans la barriére permettant un processus tunnel résonant via leurs niveaux d’énergie, comme
I’ont suggéré Vedyayev et al. [72]. La conductance antiparalléle assistée par les impuretés
magnétiques augmenterait alors dramatiquement avec 1’augmentation de la température, par

I’excitation thermique de processus a la fois conservatifs et non conservatifs en spin.

Ce mécanisme est néanmoins peu probable dans le cas de jonctions tunnel magnétiques
épitaxiées, étant donnée la haute qualité structurale des barrieres de MgO élaborées par
épitaxie par jets moléculaires, et peut ainsi étre écarté dans le cadre d’une étude sur des JTMs

Fe/MgO/Fe monocristallines.

[-1.4.3.5 Processus contribuant a faibles tension et température

Dans la gamme des trés basses températures (< 50 K) et tensions (< 10 mV), la
conductance tunnel peut étre affectée par deux autres effets : d’une part, I’effet Kondo, da a
des impuretés magnétiques présentes dans la barriere ou proches des interfaces, peut
engendrer des variations trés abruptes des résistances P et AP et une chute importante de la
TMR lorsque la température décroit en-dessous de 50 K [73]. D’autre part, des effets de
localisation faible dans les zones amorphes des ¢électrodes ont été rapportés par Bernos et al.
[74], dans des JTMs CoFeB/MgO/CoFeB ¢élaborées par pulvérisation cathodique.

Ces processus engendrent des variations du deuxieéme ordre, qui ne peuvent par ailleurs
étre observées que dans le cadre d’études spécifiques a trés basse tension et a trés basse

température.

35



CHAPITRE I

I-1.4.4 Synthese

Une chute de la TMR d’environ 50% entre 5 K et 300 K est souvent observée pour des
jonctions a barriere de MgO ; elle est principalement imputable a une augmentation
importante de la conductance AP, la conductance parallele ne variant que trés peu en

température.

La trés forte variation de Gap ne peut étre raisonnablement expliquée par la prise en
compte d’effets thermiques dans le processus de transport tunnel direct et cohérent, & moins
d’introduire des paramétres phénoménologiques qui n’ont par ailleurs pas d’assise physique.
I1 est alors nécessaire de faire intervenir des mécanismes diffusifs, a ’origine de I’ouverture
de nouveaux canaux de conduction non cohérents. Plusieurs mécanismes ont été proposés,
tous engendrant une augmentation des conductances P et AP avec I’augmentation de la

température.

La faible variation de Gp ne peut quant a elle étre reproduite que par la superposition de
deux mécanismes ayant des variations opposées en température, et se compensant en grande
partie. Parmi les processus recensés, seul celui invoquant une variation en température de la
polarisation (§ I - 1.4.2.2) permettrait de modéliser une diminution de la conductance parall¢le

avec une augmentation de la température.

I -2 Régime des barriéres fines : couplages magnétiques entre les
deux électrodes ferromagnétiques

Nous nous intéressons dans cette seconde partie aux interactions magnétiques dans des
multicouches {ferromagnétique/couche séparatrice non-magnétique/ferromagnétique}. Ces
interactions ont la particularité de favoriser une orientation spontanée (sans tension et sans
champ appliqué) des aimantations des deux électrodes dans une configuration parallele,
antiparalléle, a 90°, ou méme formant des angles quelconques (phases cantées). Dans ce
manuscrit, il sera uniquement question des trois premiers cas, aimantations (anti)paralléles ou

orthogonales.

Nous recensons donc ici les principaux mécanismes proposés pour expliquer ces
couplages, et passons en revue des observations expérimentales. Ce paragraphe commencera
par la présentation des modeles élaborés pour rendre compte d’un couplage bilinéaire dans
des multicouches {ferromagnétique/métal/ferromagnétique}, celles-ci étant les systémes
historiques dans lesquels ce couplage a été observé. Les modeles de couplage bilinéaire dans
des multicouches a couche séparatrice non-métallique feront I’objet de la section suivante.

Les mécanismes proposés pour rendre compte d’un couplage biquadratique seront abordés
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dans le troisiéme paragraphe. Nous terminerons par une revue des travaux expérimentaux

menés sur des systemes {ferromagnétique/couche non-métallique/ferromagnétique}.

I-2.1 Couplage bilinéaire a travers une couche séparatrice métallique

L’objectif de ce paragraphe est de présenter succinctement les caractéristiques du
couplage bilinéaire observé dans des multicouches {ferromagnétique/métal/ferromagnétique},
ainsi que divers modéles développés pour en rendre compte. Nous présenterons ensuite
I’approche proposée par P. Bruno dans le cadre d’une approximation d’électrons libres,
permettant une description de I’évolution en température de ce couplage. Enfin, dans une
dernicre section, nous vérifierons que les prédictions de ce modele en termes de dépendance

en température peuvent s’appliquer aux systémes expérimentaux.
I-2.1.1 Introduction

Griinberg et al. [75] sont les premiers en 1986 a faire état d’une interaction
antiferromagnétique entre deux couches de Fe séparées par une couche de Cr, souvent appelée
couplage d’échange ou IEC'. Ce couplage est par la suite observé dans de nombreux
systémes [54, 76, 77] et apparait ainsi comme une caractéristique quasiment systématique des
multicouches {matériau ferromagnétique/métal de transition/matériau ferromagnétique} ; de
plus, il présente un caractere oscillatoire, alternant des interactions F et AF, en fonction de

I’épaisseur de la couche séparatrice non-magnétique (Figure 1-17).

T T T T T T
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& ®
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Figure I-17 — Evolution de l'intensité du couplage d’échange J;, entre deux couches de NigyCoyy séparées par
une couche de Ru en fonction de I’épaisseur de la couche de Ru. La ligne continue correspond a une simulation
des données a partir d’'un modeéle de type RKKY. D apres [77].

""YEC : Interlayer Exchange Coupling.
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D’un point de vue théorique, ce couplage est interprété comme une interaction de type

Heisenberg entre les deux électrodes, qui s’écrit sous la forme :

E, =-J cos@ (I-21)

ou 6 est ’angle entre les aimantations des deux couches, et J; la constante de couplage
bilinéaire ou de Heisenberg, négative (respectivement positive) dans le cas d’une interaction
antiferromagnétique (respectivement ferromagnétique). Plusieurs approches théoriques ont été
proposées pour donner une expression de J; rendant compte des observations expérimentales.
Les approches les plus générales, développées par P. Bruno [78] et M. D. Stiles [79] dans des
termes similaires, décrivent le couplage entre les deux électrodes ferromagnétiques en termes
d’interférences quantiques dues aux réflexions dépendantes du spin des ondes de Bloch aux

interfaces matériau ferromagnétique/métal.

Dans leur formulation la plus générale, ces théories [78, 79] englobent les différentes
approches proposées et utilisées auparavant pour modéliser le couplage entre les électrodes.
Ces dernicres peuvent en effet étre dérivées des théories d’interférences quantiques,
moyennant des approximations propres a chaque approche. Parmi ces modeles simplifi€s, les
plus couramment employés sont ceux basés sur un traitement perturbatif de la théorie
Ruderman-Kittel-Kasuya-Yosida (RKKY) [80-82]. On peut également citer les calculs
effectués dans une approximation d’¢électrons libres [83—85] ou a I’opposé, dans un modele de
liaisons fortes [86].

Dans la suite, nous nous concentrons sur une de ces approches simplifiées, afin de décrire
de manicre analytique le comportement du couplage bilinéaire dans des multicouches
{ferromagnétique/métal/ferromagnétique}. Nous nous appuyons sur les travaux de P. Bruno
[87, 88], dans lesquels les dépendances en épaisseur et en température du couplage sont
dérivées dans une hypotheése d’¢lectrons libres, a partir des expressions exactes obtenues dans

le modéele d’interférences quantiques.

Notons que dans cette formulation, le traitement du couplage ne se limite pas au cas d’une
couche séparatrice métallique ; il peut également s’appliquer au cas d’une couche isolante. Le
méme formalisme sera ainsi repris plus loin (§ I - 2.2) pour décrire le couplage a travers une

couche séparatrice isolante.
I-2.1.2 Couplage bilinéaire a température non nulle : modele de Bruno

Bruno se place donc dans le cadre du modéle des électrons libres, schématisé sur la Figure
I-18. 11 considére deux électrodes ferromagnétiques Fo et Fp semi-infinies, dont les
aimantations respectives forment un angle 6. Ces ¢lectrodes sont séparées par une couche

métallique d’épaisseur D. L’origine des énergies est prise au bas de la bande de conduction
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majoritaire des ¢lectrodes ferromagnétiques, le décalage d’échange entre les bandes
majoritaire et minoritaire est noté A, et la couche séparatrice a un potentiel €gal a U inférieur a
EFr, cette couche étant métallique.

électrode meétal

k

Figure I-18 — Schéma du modéle des électrons libres, et notations utilisées.

Du fait de I’invariance par translation dans le plan des couches, la composante &, du
vecteur d’onde dans le plan est conservée apres réflexion ou transmission aux interfaces. Pour

un électron incident, de vecteur d’onde dans la couche séparatrice k' = (k/,,k;), les vecteurs

d’onde des ondes réfléchies et transmises s’écrivent respectivement k£’ =\k,,— k') et
/I z

k' = (k// , k;) Le coefficient complexe de réflexion r est alors donné par :

k! +k!
Dans D’article [78], Bruno établit I’expression exacte du couplage entre les €lectrodes en

termes de coefficients de réflexion ; par unité d’aire, cette énergie s’écrit :

E,6)= 4;3 Imjdzk//f:dg f(e)xIn[1-2(F,7, + Ar,Ar, cos 8)e ™" (123)

+ (FAZ —Ar; )(1732 —Ar; )eZiqu]

ou ¢, = k. — k. représente le vecteur de diffusion, /() est la fonction de Fermi-Dirac, et 7,
et Ar4(p) sont respectivement la moyenne et ’asymétrie de spin de ’amplitude réfléchie a
I’interface avec 1’électrode Fa (Fp) :

1 N
RS

0 \
r —-r
I’A(B) = —2 et AFA(B) = —A(B) A(2) ( I-24 )

2

Les deux ¢lectrodes ferromagnétiques sont supposées identiques: les amplitudes

réfléchies sur les électrodes F4 et Fg sont alors égales : rAT = r; =" et rj = r; =t
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L’expression de E 45 () peut étre développée en puissances de cos 4 :
Eu5 (0) = Jo—J, cos 0 —J, cos” 0 —... (1-25)

ou Jy est la constante de couplage non-magnétique, J; est la constante de couplage
d’Heisenberg (bilinéaire), et J, la constante de couplage biquadratique. La convention de
signe est ici telle que J; < 0 correspond a un couplage antiferromagnétique'’. Le terme

général J, du développement ( I-25 ) s’écrit, pour n > 1 :

n

1 +o 1 2477 "
J,=——m[d’k, [ de f(e)- _~ (1-26)

4r n|1-2r%e"" +(r2 —Arz) e 4P

Apres intégration, en considérant que la contribution principale provient des électrons au
voisinage de Er et en se placant dans la limite d’une épaisseur importante de la couche
séparatrice, Bruno obtient 1’expression suivante du couplage bilinéaire en fonction de la

température [88] :

T/T,
JA(T)=J,(0)x —L=0__
(T)=J,( )Xsinh(T/I;))’ (1-27)
' - 2nkyDm (1-28)
1 hzkﬁ" 2 2ikpD
: - r I-29
et J,(0) 22 mD? Im(Ar e ) ( )

ou k. =y2m(E,~U)/R* est le vecteur d’onde au niveau de Fermi dans le séparateur
métallique, kp la constante de Boltzmann, et m la masse de ’¢lectron. J; (0) est la valeur du
couplage a température nulle, qui contient le caractére oscillant du couplage en fonction de

I’épaisseur D de la couche séparatrice métallique.

L’¢évolution du couplage avec la température prévue par I’expression ( [-27 ) est
représentée schématiquement par la courbe en traits pleins sur la Figure I-19, ou «x»
représente le rapport 7/ Ty , et « y» le couplage J; normalisé par rapport a sa valeur a
température nulle. Ainsi, dans le cas d’une couche séparatrice métallique, lorsque la
température augmente, il est attendu une diminution de I’intensité du couplage entre les deux
¢lectrodes ferromagnétiques. Ce comportement peut se comprendre simplement: a
température nulle, le couplage oscille avec un vecteur d’onde 2kr. Lorsque la température

augmente, le vecteur d’onde de Fermi kr subit un élargissement Akp, conduisant a

" Par souci d’uniformisation des conventions dans le chapitre, la convention de signe est ici définie de
maniére opposée a celle choisie par Bruno dans [88].
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I’amortissement des oscillations de couplage, et donc a une diminution de 1’amplitude du

couplage.

La courbe en traits pointillés correspond au cas du couplage a travers une couche

séparatrice isolante, qui sera discuté ultérieurement (au § I - 2.2.1).
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Figure I-19 — Tracé des fonctions y = x / sinh x (en traits pleins) et y = x / sin x (en pointillés). D apres [88].

Nous présentons dans la section suivante quelques exemples de réalisations
expérimentales présentant un bon accord avec les prédictions du modele présenté ci-dessus, et

plus particulierement concernant la dépendance en température de 1’intensité du couplage.
I -2.1.3 Confrontation avec des observations en température

Zhang et al. [89] ont étudié la dépendance en température de I’intensité du couplage
d’échange dans des multicouches Co/Ru/Co, et ainsi vérifié certains points clés des
prédictions du modele de Bruno. Ainsi, ces auteurs ont observé une diminution du couplage
lorsque la température augmente, qui peut étre correctement reproduite par une variation de la
forme (7/7p) / sinh (7/Ty) (expression ( [-27 )). De plus, comme le suppose 1’expression
théorique de la température caractéristique 7y (relation ( I-28 )), Zhang et al. observent une
variation en température plus importante pour les plus fortes épaisseurs de la couche

séparatrice, c¢’est-a-dire une température 7y qui diminue lorsque 1’épaisseur D augmente.

Ce modele permet également de reproduire les variations en température observées pour
d’autres types de multicouches {ferromagnétique/métal/ferromagnétique}. On peut par
exemple citer les travaux de Lee et al. sur des multicouches CoFe/Cu/CoFe [90], et de Persat
et Dinia sur Co/Cu/Co [91]. Dans ces études comme dans celle de Zhang et al. [89-91], la

température caractéristique 7y adopte une valeur de I’ordre de la centaine de Kelvins.

41



CHAPITRE I

Signalons toutefois que plusieurs auteurs [91, 92] tempérent [’accord entre les
observations et le modele de Bruno : ils mentionnent en effet que la valeur de 7, obtenue
expérimentalement est au moins un ordre de grandeur inférieure a celle évaluée

théoriquement, a partir de valeurs calculées du vecteur d’onde k.

On retiendra donc que la dépendance en température prévue par le modele de Bruno
correspond globalement aux observations expérimentales. Toutefois, la température

caractéristique 7 est un parameétre dont la signification semble plutdt empirique.

I-2.2 Couplage bilinéaire a travers une couche séparatrice isolante

Nous entrons a présent dans le vif du probléme, en abordant la problématique du couplage
antiferromagnétique entre deux ¢électrodes ferromagnétiques séparées par une couche isolante,
et non plus métallique. La convention de signe est la méme que précédemment, J; < 0

correspondant a une interaction antiferromagnétique entre les deux €lectrodes.

Nous nous intéresserons dans cette section aux développements théoriques menés pour
décrire ce phénoméne. Ainsi, nous commencerons par une approche simple basée sur une
approximation d’électrons libres. Dans la continuit¢é de la section précédente, nous
reprendrons le modéle de Bruno généralisé [88] et nous nous intéresserons au cas des couches
séparatrices isolantes ; nous verrons que malgré un traitement identique pour les deux natures
de couches séparatrices, les variations du couplage avec I’épaisseur de la couche et avec la

température sont tres différentes dans les deux cas.

Dans le cadre d’une étude expérimentale du couplage, deux hypothéses de ce modéle sont
toutefois treés discutables. D’une part, les résultats sont établis dans 1’approximation d’une
barriere épaisse, alors qu’expérimentalement, le couplage AF n’est observé qu’a trés faible
épaisseur de barriére (typiquement trois plans atomiques). D’autre part, la périodicité de
I’empilement implique une structure ¢lectronique complexe qui n’est absolument pas
reproduite dans une approximation d’électrons libres. Des approches plus ¢laborées, tenant

compte de ces deux aspects, seront donc développées dans la suite de cette section.

I-2.2.1 Mod¢le de Bruno appliqué au cas d’une couche isolante

Comme nous 1’avons mentionné plus haut, le modéle d’interférences quantiques de P.
Bruno [78, 87, 88] permet un traitement unifié du couplage a travers une couche séparatrice,
qu’elle soit métallique ou isolante, grace a I’utilisation du concept de surface de Fermi
complexe. Les électrons dans la couche séparatrice sont alors décrits soit par des ondes de
Bloch avec un vecteur d’onde &y réel (séparateur métallique), soit par des ondes évanescentes

de vecteur d’onde kr imaginaire (séparateur isolant).
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Ainsi, les expressions ( [-27 ) et ( [-28 ) établies plus haut sont également valables dans le
cas d’une couche séparatrice isolante [88], c’est-a-dire pour Er< U avec les notations
précédentes (Figure 1-18), avec toutefois une restriction supplémentaire, consistant a se placer
dans la limite des basses températures (7 <7’k / 2mky D). Rappelons que les autres
hypothéses sous-jacentes a 1’établissement de ces expressions sont un modele d’électrons

libres, des ¢€lectrodes identiques et semi-infinies et une barriere épaisse.

Le vecteur d’onde dans la barriére kr est complexe dans le cas d’une couche isolante ;

nous le réécrivons donc comme le produit k. =ix,., ou K =\/2m(U —EF)/hZ. Les

expressions ( [-27 ) a ( I-29 ) deviennent alors :

/T,
JI\T)=J,(0)x —=—"—,
() sin(7/T;,) (1-30)
" K
avec : T, =—+%— -
‘ 2nky,Dm (1-31)
et : J,(0)= L%Im(m2 %P (1-32)
' : 4r* mD’

La dépendance en température prévue par la relation ( [-30 ) est schématiquement
représentée sur la Figure I-19 page 41 (courbe en pointillés). Ainsi, en dépit du traitement
unifié proposé par Bruno, la dépendance en température du couplage est totalement différente
pour une couche séparatrice métallique ou isolante. Dans le premier cas, comme nous 1’avons
vu plus haut, le couplage diminue avec la température (Figure I-19, traits pleins), alors que

dans le second (pointillés), il augmente fortement.

Cette forte augmentation du couplage lorsque la température croit est liée au fait que le

couplage augmente de fagon exponentielle avec I’énergie ¢ des é€lectrons incidents : en effet,

K= \/ 2m (U - 5)/ h* diminue si & augmente, ce qui engendre I’augmentation de J; (0) donné
par la relation ( I-32 ). Avec I’augmentation de la température, la contribution due aux
¢lectrons situés dans une gamme d’énergie kg7 en-dessous du niveau de Fermi diminue au
profit de celle due aux ¢lectrons dans une gamme d’énergie kg7 au-dessus du niveau de
Fermi : le couplage doit donc augmenter avec la température dans le cas d’une couche

séparatrice isolante.

A température nulle, le couplage bilinéaire se réduit a J; (0) (relation ( 1-32 )); cette

expression est strictement équivalente'? au résultat obtenu par J. Slonczewski [9], en évaluant

1211 suffit en effet de développer I’expression ( I-32 ), en remplagant dans le calcul de Ar (relation ( 1-24 ))

les notations propres au modéle de Bruno par celles utilisées par Slonczewski. Ainsi, & ;T(U devient k; (), et k ;

est a présent complexe (barriére tunnel) et devient ix.

43



CHAPITRE I

pour une température nulle, le couple exercé par la rotation de I’aimantation d’une ¢€lectrode
sur ’aimantation de la seconde, les hypothéses sous-jacentes au calcul étant identiques a
celles utilisées par Bruno (approximation d’électrons libres, limite des barriéres épaisses, et
¢lectrodes supposées identiques et semi-infinies). L’expression du couplage d’échange par

effet tunnel obtenue par Slonczewski est alors la suivante :

Uy - Ep ,8’(3(’(2 "‘%@)(k? —k, ) (k, +k¢)e‘2’“’
87°d’ (K2 +k§)z(xz —i—kf)z ’ (1-33)

avec kT >k¢ >0

J(T=0K)=

Dans cette expression, (Uy - EF) et d représentent respectivement la hauteur et 1’épaisseur
de la barricre tunnel, k; et k| sont les vecteurs d’onde des électrons majoritaires et minoritaires
dans les électrodes, et ix est le vecteur d’onde dans la barriére tunnel, ces différents vecteurs

d’onde étant évalués au niveau de Fermi.

Cette expression ( [-33 ) met en évidence deux aspects essentiels du couplage a travers
une couche séparatrice isolante. Le premier est la forte décroissance de ce coupage avec
1’épaisseur de la couche séparatrice, en (exp (-2xd) / d*), qui fournit une signature nette du
couplage par effet tunnel. Le second aspect est que dans ce modele, la nature du couplage (F
ou AF) est déterminée par le signe du terme (Kz—kT k)), appelé facteur de cohérence
quantique de Slonczewski. Ainsi, le couplage est antiferromagnétique pour x> < kyky (signe

négatif du facteur de cohérence quantique), et ferromagnétique pour x> > ky ky (signe positif).

Ces résultats ont été dérivés, comme cela a été mentionné plusieurs fois, dans la limite des
barricres épaisses, ¢’est-a-dire dans une limite continue. Cependant, dans le régime des faibles
épaisseurs de barriére, du point de vue expérimental, cette approximation continue n’est pas
valide. Nous allons voir dans le paragraphe suivant les conséquences de la relaxation de cette

approximation.

I-2.2.2 Extension aux faibles épaisseurs d’isolant: contribution d’un
mécanisme résonant

Toujours dans une approche d’électrons libres, Zhuravlev et al. [93] ont réalis¢, a partir
des équations de Slonczewski, un calcul complet sans se placer dans la limite continue, et
donc applicable au cas des faibles épaisseurs d’isolant. Ils trouvent alors qu’un couplage
ferromagnétique est attendu dans la gamme d’épaisseurs ou le couplage AF est
expérimentalement observé. Seul 1’ajout d’une contribution correspondant a un mécanisme
tunnel résonant permettrait d’obtenir un couplage de signe opposé (AF) dans le cadre de cette

approche.
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Deux origines distinctes a ce mécanisme résonant ont été proposées dans la littérature.
Ainsi, Zhuravlev et al. [93, 94] ont évoqué la contribution de défauts ou d’impuretés dans la
barriére, engendrant le développement d’états localisés dans la bande interdite de 1’isolant.
Plus précisément, dans D’article [94], ils associent ce mécanisme résonant a la présence de

lacunes d’oxygene dans la barriere de MgO.

Alternativement a la présence de tels défauts, Tiusan et al. [15, 21] revendiquent une
origine plus intrinséque au systetme Fe/MgO/Fe épitaxié pour justifier 1’existence de ce
mécanisme résonant. En effet, dans ces JTMs, un niveau électronique résonant est
naturellement présent a l'interface entre le fer et le MgO : I'état de résonance interfaciale (IRS)
du Fe(001), localisé dans la bande minoritaire, dont il a été question plus haut dans ce chapitre
(§1-1.2.5).

Concernant la dépendance en température, il parait difficile d’attribuer une signature
unique pour ce type de mécanisme ; la variation en température est en effet fortement lice
dans ce cas a la position en énergie du niveau résonant. Ainsi, dans le cas d’impuretés dont
I’énergie se trouve au niveau de Fermi, Zhuravlev et al. [93] attendent une décroissance du
couplage lorsque la température augmente, du fait d’une résonance moins marquée lorsque la
température augmente. En revanche, pour un état localisé d’énergie supérieure a Er, on peut
supposer que 1’¢largissement de la distribution de Fermi permet au contraire de peupler cet
¢tat et renforcer son caractére résonant, engendrant une augmentation du couplage avec

I’augmentation de la température.

Si ’approximation de barri¢re épaisse initialement utilisée par Bruno et Slonczewski est
relaxée dans ce modéle, la structure électronique des électrodes n’est toujours pas prise en
compte de maniére réaliste. Ceci est particulierement problématique dans les multicouches
monocristallines, comme le systeme Fe/MgO/Fe étudié. Nous nous intéressons dans la section

suivante aux résultats obtenus par le biais d’évaluations ab initio de 1’intensité de couplage.
I-2.2.3 Approches ab initio dans des empilements Fe/MgO/Fe

Le signe et I’intensité du couplage entre les deux électrodes peuvent en effet étre obtenus
grace a des approches ab initio. Pour cela, le systéme est défini a partir d’une super-cellule
comportant une séquence de couches de Fe et de MgO (voir par exemple la Figure 1-20),
reproduite périodiquement dans les trois directions de 1’espace. L’énergie totale de
I’empilement est ensuite calculée dans les configurations parallele (Ep) et antiparallele (Eap)
des aimantations des deux couches de fer adjacentes. La constante de couplage bilinéaire J est

enfin déduite grace a la relation : J = (Eap — Ep) / 2.

De tels calculs ont été réalisés par Yang et al. [95] sur le systeme Fe/MgO/Fe, pour une

structure ayant été relaxée dans une position de moindre énergie (Figure 1-20). IIs obtiennent
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ainsi un couplage AF dans le cas d’une structure sans défauts, contrairement aux résultats
obtenus par Zhuravlev et al. [93] dans I’approche d’¢électrons libres. Ils étudient également
I’impact des conditions d’oxydation de la barriere sur le couplage ; la présence de lacunes
apparait ainsi amplifier le couplage AF, conformément aux résultats d’un calcul ab initio de
Zhuravlev et al. [94]. A I'inverse, une sur-oxydation s’avere néfaste, puisque le couplage est
alors inférieur a celui observé pour une structure sans défauts, et change méme de signe pour

les quantités d’oxygene les plus importantes.

Figure I-20 — Super-cellule éléementaire utilisée dans les calculs d’énergie de Yang et al. [95], présentant aussi
les positions des lacunes ou O supplémentaires choisies pour étudier leur influence.

Ce type d’approche n’est toutefois pas exempt de défauts. En particulier, la description du
systtme donnée par la cellule élémentaire est un parametre crucial : un changement des
distances atomiques, méme trés minime, peut avoir des conséquences dramatiques sur
I’amplitude et méme le signe du couplage. A titre d’exemple, on peut citer la divergence entre
les travaux de Zhuravlev et al. [94] et ceux de Yang et al. [95] : ces auteurs obtiennent ainsi
des signes de couplage différents, pour des structures pourtant similaires et ne présentant que

quelques dixiemes d’angstroms de différences sur les distances interatomiques.
I-2.2.4 Synthese

Un modéle de couplage par effet tunnel direct, ¢laboré dans une approche d’électrons
libres tel que le modéle de Bruno, ne permet donc pas de décrire le couplage AF observé dans
les JTMs Fe/MgO/Fe ou plus généralement les systemes {ferromagnétique / isolant /
ferromagnétique}. Dans le cadre d’une étude moins restrictive du point de vue des
approximations de calcul, il a ét¢é montré que 1’assistance du processus tunnel par un
mécanisme résonant est nécessaire pour expliquer les observations expérimentales. L’origine
de ce mécanisme résonant demeure toutefois controversée entre un effet d’états d’impuretés et

une caractéristique intrins€que au systeme.

De plus, les études ab initio menées jusqu’a présent ne permettent pas de trancher en
faveur de 1’'une ou I’autre des deux origines supposées, en raison de résultats contradictoires,

et d’une (trop) grande sensibilité vis-a-vis de la description du systéme.
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Enfin, précisons qu’une description plus générale de ce phénomene de couplage
d’échange est possible dans un formalisme de type transfert de spin. Ce couplage y est décrit
via la valeur a tension nulle de la composante perpendiculaire du torque 7', la composante
paralléle 7, correspondant au transfert de spin (STT™). Ce formalisme permet en outre la
modélisation théorique de 1’effet d’une tension sur ces deux composantes, et donc sur
I’intensité et le signe du couplage d’échange. Ainsi, on peut par exemple citer le
développement effectué¢ dans le cadre d’une approche d’¢lectrons libres de Manchon et al.

[96], ou celui de Kalitsov et al. [97] se situant dans un mode¢le de liaisons fortes.

I-2.3 Couplage biquadratique

Le couplage entre deux couches ferromagnétiques séparées par une couche non-
magnétique (métallique ou isolante) n’a pas toujours la forme simple d’un couplage de type
Heisenberg (bilinéaire) ; des termes d’ordres supérieur peuvent en effet parfois se manifester.
Intrinséquement d’une part, comme nous 1’avons vu au paragraphe I - 2.1.2, ces termes
existent dans le développement de 1’énergie d’interaction en puissances de cos 6. D’autre part,
des mécanismes résultant de la non-idéalité du systeme peuvent aussi contribuer a favoriser
un alignement non colinéaire des aimantations des deux électrodes. Dans ce cas, 1’énergie
d’interaction entre les deux couches ferromagnétiques ( 1-21 ) doit étre complétée, en y
ajoutant des termes d’ordre supérieur. Généralement, 1’ajout du terme de couplage

biquadratique suffit, eton a :
E, =-J cosf—J,cos” 0 (1-34)

Pour J, < 0, cette seconde interaction favorise un alignement a 90° des aimantations des

deux électrodes.

Il n’existe toutefois pas de théorie générale du couplage biquadratique qui puisse étre
adoptée pour tous les systeémes expérimentaux, mais plusieurs approches ont été proposées
pour décrire ’interaction observée dans des cas particuliers. Nous présenterons donc dans les
prochaines sections ces différents modeles, le couplage biquadratique apparaissant soit de
manicre intrinséque, soit en résultat de la non-idéalité du systéme expérimental, via la rugosité

de I’interface ou la présence d’impuretés magnétiques dans la couche séparatrice.

De plus amples détails concernant ces différents mécanismes peuvent étre trouvés dans les
articles de revue de S. O. Demokritov [98] et J. C. Slonczewski [99].

B STT : Spin Transfert Torque
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I-2.3.1 Origine intrinséque

Ce couplage biquadratique intrinséque apparait dans 1’énergie d’interaction sans
intervention de facteur extérieur ou d’imperfections du systéme considéré, du seul fait de son
développement en puissances de cos 6. Nous avons en donné un exemple plus haut dans une

approche d’¢électrons libres (terme d’ordre n = 2 dans ’équation ( 1-26)).

Divers calculs, comme par exemple ceux des références [84, 88] indiquent que ce
couplage biquadratique intrinséque est de plus faible intensité que le couplage bilinéaire, et
que dans le cas d’une couche séparatrice métallique de forte épaisseur, il oscille avec une
période deux fois plus courte que J; : le couplage biquadratique ne peut donc pas prendre le
dessus sur le couplage bilinéaire. Pour des épaisseurs faibles, le calcul d’Erickson ef al. [84]
prévoit toutefois que les noeuds de J, sont décalés par rapport a ceux de J;, une orientation a
90° des aimantations étant favorisée aux épaisseurs ou J; s’annule : cela permet alors

I’apparition du couplage biquadratique pour des épaisseurs précises de la couche séparatrice.

Enfin, une estimation de la variation en température de J, a été proposée par Bruno [88]
dans des approximations d’¢lectrons libres et de couche séparatrice épaisse. Il prévoit ainsi
une variation en température deux fois plus rapide pour le couplage biquadratique que pour le
couplage bilinéaire.

L’intensité de ce couplage biquadratique d’origine intrinseéque est néanmoins souvent trop
faible pour rendre compte des observations expérimentales. I faut dans ce cas faire appel a
des mécanismes résultant de la non-idéalité¢ des systémes réels. En effet, comme cela est
discuté dans les deux sections suivantes, 1’existence d’une rugosité d’interface ou la présence
d’impuretés magnétiques dans la couche séparatrice peuvent également étre responsables de

I’apparition d’un couplage biquadratique entre les deux électrodes.

I-2.3.2 Mécanismes liés a la topographie des interfaces

[-2.3.2.1 Fluctuations d’épaisseur de la couche séparatrice

Ce mécanisme a ¢été initialement proposé par Slonczewski [100] pour expliquer
I’apparition d’un couplage biquadratique dans les multicouches Fe/Cr/Fe. Ainsi, dans ce
mécanisme, le couplage biquadratique provient des fluctuations spatiales du couplage

bilinéaire, causées par des fluctuations de 1’épaisseur de la couche séparatrice de Cr.

En effet, dans ces multicouches, le couplage oscille avec une période égale a deux plans
atomiques, ce qui signifie qu’il change de signe lorsque 1’épaisseur varie d’'une monocouche,
c’est-a-dire lorsque des terrasses de hauteur monoatomique sont présentes a I’interface Fe/Cr.

Si la distance L entre deux bords de terrasses n’est pas trop grande, le couplage entre les
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couches et l’interaction d’échange intra-couche se retrouvent en compétition. L’énergie

d’interaction est alors minimale lorsque les aimantations des deux couches sont orthogonales.

Dans sa plus simple version, ou 1’on considere des terrasses de longueur infinie et de
largeur L, et ou les deux électrodes ferromagnétiques sont identiques et d’épaisseur D

(Figure I-21), la théorie prévoit I’expression suivante de J; :

4(AJ, )L D

J,= —%coth = (1:35)
T A L

ou A4 est la constante d’échange du matériau ferromagnétique, et le couplage bilinéaire varie

de = AJ, au passage d’une marche de hauteur monoatomique : la valeur de AJ; dépend donc

du matériau constituant la couche séparatrice.

n
g{ J_J = +A AT AT TCr
g M :
z’l il é,..—r/,é- o AC;)L’/, Eo)|
U S i - m; 3
X

Figure I-21 — Vue en perspective de la section d’une tricouche Fe/Cr/Fe présentant des terrasses a l’interface
Fe/Cr. D’apres [100].

Il est intéressant d’observer que cette expression ( [-35 ) prévoit une augmentation du
couplage biquadratique avec L, soit lorsque les terrasses sont plus espacées et que le systéme
devient plus « parfait » ; cette expression est donc mise en défaut dans la limite de terrasses
larges. De plus, pour des valeurs de L supérieures a la largeur d’une paroi, la théorie ne
s’applique plus, puisque les changements de signe de J; peuvent étre accommodés par la

formation de domaines magnétiques.

Enfin, dans ce mod¢le, la dépendance en température du couplage biquadratique est
principalement liée a la variation de AJ; avec la température. Cette variation étant

proportionnelle a celle de J;, J> (T) varie donc de maniére proportionnelle a [J; (T)]*.

[-2.3.2.2 Couplage induit par le champ dipolaire

Dans ce mécanisme, suggéré par Demokritov et al. [101], la présence de couplage

biquadratique résulte du champ dipolaire créé par la rugosité aux interfaces entre le matériau
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ferromagnétique et la couche séparatrice. S’il n’existe pas de corrélation entre les rugosités
des deux interfaces, celles-ci peuvent €tre prises en compte séparément pour estimer 1’énergie

d’interaction dipolaire.

Le modele permettant d’établir I’influence de la rugosité sur le couplage biquadratique est
défini comme suit. On considere deux é€lectrodes ferromagnétiques d’épaisseur D, constituées
du méme matériau, et séparées par une couche non magnétique d’épaisseur d. Il est supposé
que la surface de I'une des deux électrodes est parfaitement lisse, alors que la deuxiéme
¢lectrode est constituée de terrasses et de vallées infiniment longues, se succédant avec une
période L (Figure 1-22). Une structure telle que celle de I’interface rugueuse crée un champ

dipolaire, dont la projection suivant la direction x s’écrit :

H,,(x,z)= —@ y (=1)"" cos (27”(2;71 —l)xj exp(—%”(zm - I)ZJ (1-36)

m=1

Dans cette expression, J et L sont la hauteur et la période de la structure en terrasses, et M

I’aimantation du film ferromagnétique.

Le champ dipolaire décrit par la relation ( I-36 ) est colin€aire a ’aimantation du film
rugueux, et oscille suivant la direction x ; comme le montre la Figure 1-22, le film a interface
lisse est alors soumis a un champ alternatif, favorisant localement un alignement P ou AP des
aimantations des deux ¢électrodes. Comme pour le mécanisme de fluctuations de Slonczewski
exposé précédemment, 1’interaction de couplage entre les couches et celle d’échange intra-
couche se retrouvent en compétition. L’énergie du systéme est alors minimisée lorsque le
moment moyen du film est orthogonal au champ dipolaire, et donc a I’aimantation de la

couche a interface rugueuse, comme le représente la Figure 1-22.

Figure I-22 — Vue en perspective de deux films ferromagnétiques d’épaisseur D séparés par une couche non-
magnétique d’épaisseur d. Le film supérieur présente a l'interface des terrasses de hauteur 6 avec une période
L ; 'interface inférieure est lisse. D apres [98].
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En prenant en compte deux contributions indépendantes au couplage biquadratique issues
de la rugosit¢ des deux interfaces, la constante de couplage biquadratique intégrée sur
I’épaisseur du film ferromagnétique s’écrit, avec 4 la constante d’échange du matériau

ferromagnétique :

g, =M 52 Z = mll ( 4Ld(2m l)jx{l—exp(—gﬂTD@m—l)ﬂ (1:37)

o0
m=1

L’intensité du couplage biquadratique dépend donc de la rugosité des interfaces entre les
¢lectrodes ferromagnétiques et la couche séparatrice, via la distance caractéristique L et la
hauteur des terrasses J, comme le mécanisme précédent (fluctuations d’épaisseur de la couche
séparatrice). Toutefois, contrairement a ce mécanisme de fluctuations, 1’intensité du couplage

obtenue ici est indépendante du matériau constituant la couche séparatrice.

Les auteurs n’analysent pas la dépendance en température attendue pour ce mécanisme ;
cependant, compte tenu de 1’expression du couplage ( I-37 ), on peut s’attendre a ce que cette
variation en température résulte principalement de celle de I’aimantation, et que la variation

en température de la constante d’échange du matériau ferromagnétique A intervienne peu

assez importante lorsque la température augmente.

I-2.3.3 Modéle de loose spins

Ce modgele a été introduit par Slonczewski [102] pour reproduire les fortes variations en
température du couplage biquadratique observées dans certains systémes (Fe/Ag/Fe par
exemple). Il suppose la présence d’impuretés magnétiques situées dans la couche séparatrice
ou aux interfaces avec les électrodes, couplant de maniére indirecte les deux électrodes

ferromagnétiques entre elles.

Ce modele consideére deux électrodes ferromagnétiques identiques et semi-infinies dont
les aimantations sont représentées par les vecteurs unitaires m; et my. Un atome magnétique
(ou agrégat d’atomes) de spin S, ou « loose spin », se trouve a la position z dans la couche

séparatrice (Figure 1-23).

Cet atome (ou agrégat d’atomes) est soumis aux champs d’échange U; = U (z) m; et
U, = U (w —2z) my. Le potentiel résultant U (6, z) peut étre exprimé de la fagon suivante, 6

étant I’angle entre m; et m; :

U(6,2)=|U, + U,|= JU? +U? +2U,U, cos 0 (1-38)
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Figure 1-23 — Vue en coupe des électrodes semi-infinies F; et F, séparées par une couche non-magnétique

d’épaisseur w. A une distance z de F;, dans la couche séparatrice se trouve un spin S isolé ou « loose spin ».
D’apres [102].

En ne considérant que les excitations thermiques des spins isolés dans la couche non-
métallique, et en négligeant celles des spins dans les ¢électrodes, 1’énergie libre par loose spin

s’écrit :

(1-39)

sinh|(1+(25)") U (o, z)/kBT]]

f(T,9)= _kBTln( sinh[U(e,Z)/ZSkBT]

Soit N le nombre de /loose spins supposés identiques par unité de surface. Si les conditions
sont telles que seuls J; et J, contribuent au couplage entre les deux électrodes (pas de termes
d’ordre supérieur dans le développement de 1’énergie d’interaction), la contribution des spins
isolés au couplage biquadratique s’écrit [99] :

S == N0+ f(T.7)-2/(.7/2)] (140)

Ces relations ( I-39 ) et ( [-40 ) prévoient une forte diminution du couplage biquadratique
|J 2| avec l’augmentation de la température. Elles permettent de plus de reproduire les
dépendances en température du couplage biquadratique mesurées, avec un nombre
raisonnable de paramétres d’ajustement. Ainsi, généralement, la valeur du spin S est fixée a 1,
peu de différences étant attendues pour d’autres valeurs de S [102]. Deux cas particuliers sont
alors favorables a I’ajustement de données expérimentales : le cas ou les impuretés se trouvent

au milieu de la couche séparatrice, et celui ou elles sont situées aux interfaces.

Dans le premier cas, les champs d’échange U; et U, auxquels est soumise une impureté

magnétique ont la méme intensité |U 1| :|U ,| 5 1 ne reste alors que deux parameétres

d’ajustement a trouver, a savoir la densité surfacique d’impuretés N, et I’intensité | U 1| . Dans

le second cas, correspondant a |U1| << | U,|, la densité d’impuretés est fixée de telle sorte
qu’une couche de /oose spins se forme a chaque interface (Figure [-24). Comme dans le cas

précédent, il ne reste alors que deux parametres a ajuster, les deux intensités |U,| et |Us|.
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Figure I-24 — Illustration d’un systeme présentant des loose spins d’interface. La largeur w de la couche
separatrice inclut les deux couches d’impuretés magnétiques aux interfaces. D apres [102].

Notons que les spins isolés sont supposé€s indépendants dans ce modele ; il n’est donc
théoriquement applicable que pour les faibles concentrations d’impuretés magnétiques.
Slonczewski le suppose néanmoins valable dans le cas des loose spins interfaciaux, en dépit
de leur grande concentration : il considére en effet que le couplage de ces spins isolés aux

¢lectrodes est beaucoup plus grand que les interactions entre loose spins.
I-2.3.4 Synthese

Ainsi, plusieurs origines ont été proposées pour expliquer le couplage biquadratique
observé dans de nombreux systémes. Une origine intrinséque existe, mais est souvent de trop
faible intensit¢ pour rendre compte des observations. D’autres mécanismes ont donc été

avancés, prenant en compte 1’influence de la non-idéalité des systémes expérimentaux.

Ainsi, un couplage indirect entre les deux électrodes, via des impuretés magnétiques (ou
loose spins) dans la couche séparatrice ou aux interfaces, a été considéré. La rugosité de
I’interface a également été prise en compte a travers deux mécanismes, ayant pour point
commun d’engendrer localement une compétition entre des couplages bilinéaires F et AF.
Ainsi, par extension, toute frustration du couplage bilinéaire peut engendrer 1’apparition de
couplage biquadratique, méme si les couplages F et AF ont des origines différentes, comme
par exemple dans le cas d’un couplage bilinéaire AF en compétition avec un couplage

ferromagnétique direct par des pinholes.

I-2.4 Observations expérimentales pour une couche séparatrice non-
métallique

Nous abordons dans cette derniére partie I’aspect expérimental du couplage entre deux
¢lectrodes ferromagnétiques séparées par une couche non-magnétique et non-métallique. Les
premiéres observations de couplage magnétique dans ce type de systéme sont rapportées en
1992 et concernent les multicouches Fe/Si-amorphe/Fe [103]. Au début des années 2000, des
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observations de couplage bilin€aire dans des systeémes a ordre cristallin plus important sont
rapportées. Ainsi, un couplage ferromagnétique est mentionné dans des multicouches a
barricre de ZnS cristallis¢é par Dinia et al. [104] et Fix et al. [105]; un couplage
antiferromagnétique est également observé dans des multicouches épitaxiées, d’abord par
Gareev et al. dans des empilements Fe/Si/Fe [106], puis par Faure-Vincent et al. dans le
systeme Fe/MgO/Fe [107].

De nombreux travaux ont eu lieu suite a ces mises en évidence, explorant les divers
aspects du couplage entre les deux électrodes ferromagnétiques : dépendance avec 1’épaisseur
de la barriere, évolution en température, mise en évidence et caractérisation d’un éventuel

couplage biquadratique...

Nous exposerons donc rapidement dans une premiere partie les principaux résultats
obtenus avec une couche séparatrice semi-conductrice, en distinguant les cas d’une couche
amorphe ou épitaxiée. Nous présenterons ensuite de maniere plus exhaustive les travaux

menés sur les systemes a barriere de MgO en particulier les JTMs Fe/MgO/Fe épitaxiées.

I-2.4.1 Couplage a travers une couche semi-conductrice

[-2.4.1.1 Semi-conducteur amorphe

Comme nous I’avons mentionné plus haut, une interaction magnétique a été mise en
évidence entre les deux couches de Fe dans des systemes Fe/Si-amorphe/Fe [103]. Ce
couplage présente une variation oscillante avec I’épaisseur de Si, comme dans le cas d’une
couche séparatrice métallique ; de plus, dans la gamme d’épaisseurs de Si ou un signe
antiferromagnétique est observé, ce couplage est de trés faible intensité (de 'ordre de
quelques 107 erg.cm™) [103, 108, 109]. La variation en température du couplage bilinéaire
observée dans ces multicouches est en revanche assez atypique, puisque l’intensité de

couplage |/;| augmente tres fortement avec la température [109].

Un comportement similaire, avec notamment cette caractéristique d’un couplage
thermiquement activé, est également observé pour d’autres systemes a électrodes de fer et
barriére semi-conductrice amorphe comme par exemple Fe/Ge-amorphe/Fe [110] ou Fe/ZnSe-
amorphe/Fe [111] (Figure 1-25).

La présence d’un couplage biquadratique dans ces systémes a également été mentionnée ;
cette seconde interaction est notamment présente a basse température, son amplitude

diminuant avec I’augmentation de la température [112].
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Figure I-25 — Intensité de couplage bilinéaire (noté J) dans des multicouches Fe/ZnSe-amorphe (dz,s.)/Fe en
fonction de la température, pour différentes épaisseurs de ZnSe dz,s.. D apres [111].
Note : I erg.cm™ =107 Jm™.

I-2.4.1.2 Silicium épitaxié

Les caractéristiques du couplage bilinéaire sont radicalement différentes lorsque la couche
semi-conductrice est épitaxiée. Il a en effet été montré que dans le cas des systemes Fe/Si/Fe
épitaxiés, le couplage est antiferromagnétique et a une intensité beaucoup plus grande que
dans le cas d’une couche amorphe (quelques erg.cm™) [106, 113]. De plus, il décroit de
maniere exponentielle avec 1’épaisseur de silicium (Figure 1-26 (a)). L’analyse de Biirgler et
al. [114] montre cependant que la relation de Slonczewski ne permet pas un ajustement
satisfaisant de la variation du couplage avec 1’épaisseur : les valeurs obtenues pour la hauteur
de barricre et la masse effective sont en effet physiquement aberrantes (une barriere de
plusieurs keV de hauteur et une masse effective correspondant a 10° fois la masse de

I’¢électron !).

La dépendance en température du couplage dans ces systémes a également été étudice.
Ainsi, Biirgler ef al. [114] et Strijkers et al. [115] observent une diminution de |J;| lorsque la
température augmente (Figure [-26 (b)), sur une large gamme d’épaisseurs de Si. Ce
comportement est en désaccord avec la prédiction de Bruno dans le cas d’une couche isolante
(courbe en traits pleins sur la Figure I-26 (b)), le couplage étant alors supposé augmenter avec
la température (§ I - 2.2.1).
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Figure I-26 — (a) Evolution du couplage bilinéaire J; avec [’épaisseur t de Si dans des systemes Fe/Si(t)/Fe
epitaxies [113] ; (b) Constantes de couplage bilinéaire J; et biquadratique J, en fonction de la température, pour
des échantillons de structure Fe/Si(10 A)/Fe. La ligne continue correspond a la variation en température du
couplage bilinéaire prédite par le modéle de Bruno pour les isolants (expressions (1-30 ) a (1-32)) [114].

Enfin, on peut aussi noter la présence d’un couplage biquadratique J, important, puisque
du méme ordre de grandeur que J; [114, 115]. Ce couplage décroit faiblement avec
I’épaisseur de Si, mais présente une décroissance marquée lorsque la température augmente
(Figure 1-26 (b) et [115]). Du fait de sa forte variation en température, ce couplage
biquadratique est attribué par Strijkers ef al. [115] au mécanisme de loose spins introduit par
Slonczewski (§ I - 2.3.3).

I-2.4.2 Couplage a travers une barriére de MgO

Nous nous intéressons a présent aux caractéristiques des interactions bilinéaire et
biquadratique observées dans les multicouches Fe/MgO/Fe. Nous présenterons dans un
premier temps les variations du couplage AF en fonction de 1’épaisseur de MgO, puis en
fonction de la température. Nous aborderons ensuite les observations concernant le couplage
biquadratique qui accompagne généralement ce couplage bilinéaire antiferromagnétique.
Enfin, nous terminerons en considérant I’influence des conditions d’oxydation des interfaces

sur ces deux interactions.

[-2.42.1 Evolution de J; avec I’épaisseur de 1’isolant

La variation du couplage bilinéaire en fonction de 1’épaisseur de la couche de MgO a été
étudiée par Faure-Vincent ef al. [107] (Figure 1-27) et Katayama et al. [116]. Qualitativement,
ces deux études rapportent un comportement identique lorsque 1’épaisseur de 1’isolant
augmente. Ainsi, un couplage AF est obtenu entre 5 et 8 A, son intensité | J | augmentant
exponentiellement lorsque 1’épaisseur de MgO diminue (région (2) sur la Figure 1-27). A trés
faible épaisseur (région (1)), le couplage décroit, du fait de la présence de pinholes dans

I’isolant, favorisant un couplage direct ferromagnétique. Enfin, au-dela de 8 A (région (3)), le
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couplage change de signe et devient ferromagnétique. Faure-Vincent et al. expliquent ce
changement de signe et la persistance du couplage F pour de plus fortes épaisseurs par un
couplage ferromagnétique de type peau d’orange [117], li¢ a la rugosité corrélée des deux
interfaces Fe/MgO.
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Figure I-27 — Couplage bilinéaire J mesuré dans un systeme Fe/MgO/Fe (points), et son ajustement a ['aide de
la formule de Slonczewski (relation (1-33)) (trait) ; les paramétres d’ajustement sont : une hauteur de barriere
(U-Eg) = 1 eV, une masse m = 0.4 Myjecrron, kr = 1.09 AL k=043 A" Lintensité du couplage ferromagnétique

de Néel se manifestant aux plus fortes épaisseurs a été évaluée a 0.02 erg.cm™. D apres [1].

Concernant la région ou le couplage AF est observé (région (2)), Faure-Vincent et al.
[107] parviennent a reproduire la variation en épaisseur du couplage grace au modele
développé par Slonczewski [9] (ligne continue sur la Figure 1-27). Ils attribuent de ce fait
leurs observations a un couplage d’échange par effet tunnel a travers le MgO. Or, en réalité,
dans cette gamme d’épaisseurs, la formule de Slonczewski, dérivée dans une approximation
continue, ne s’applique pas (cf. I - 2.2.2) ; un mécanisme résonant doit alors contribuer pour
expliquer le signe AF observé [93]. S’appuyant sur cette derniere étude, Katayama et al. [116]
interpretent donc leurs observations comme résultant d’un processus tunnel assist¢ d’un

mécanisme résonant, via des lacunes d’oxygene dans la barriere.

Enfin, on peut signaler certaines différences entre les deux études. Ainsi, Katayama et al.
[116] rapportent un couplage dont I’intensité est un ordre de grandeur en-dessous de celle
observée par Faure-Vincent et al. De plus, a forte épaisseur, le couplage F disparait dans le
cas de I’étude japonaise, alors qu’il persiste dans I’autre. Ces légeres différences sont tres
certainement liées a des conditions d’élaboration différentes, la seconde électrode de Fe étant

déposée a plus haute température dans I’étude de Katayama et al.

57



CHAPITRE I

[-2.4.2.2 Evolution de J; avec la température

Peu d’¢études existent concernant la dépendance en température du couplage bilinéaire ; a
notre connaissance, seules deux études indépendantes sont en effet parues. La premicre est
une analyse qualitative par résonance ferromagnétique (ou FMR') de Popova ef al. [118,
119]. Des échantillons Fe/MgO/Fe présentant un couplage AF ont été étudiés par FMR entre
5K et 300 K ; ’intensité de couplage est alors déduite a partir d’un lien empirique avec d’une
part I’écart entre les modes optiques et acoustiques, et d’autre part le rapport des intensités de
ces deux modes. Popova et al. [118, 119] obtiennent finalement une intensité croissante du
couplage AF avec I’augmentation de la température, ce qui est qualitativement en accord avec
les prédictions de Bruno pour le couplage a travers une couche isolante (I - 2.2.1). Toutefois,
I’intensité de couplage bilinéaire |J;|, de méme que Iamplitude de sa variation dans la
gamme [5 K ; 300 K] ne sont pas quantifiées dans cette étude, et aucune mesure magnétique

directe par magnétométrie ne vient appuyer ces résultats.

La seconde mention dans la littérature d’une étude en température du couplage bilinéaire
dans des systémes Fe/MgO/Fe(001) figure dans les travaux de Chiang et al. [120]. Grace a
des mesures par effet Kerr longitudinal (MOKE'"), ces auteurs observent également une
augmentation de l’intensité de couplage bilinéaire AF lorsque la température augmente

(Figure 1-28, cercles évidés).
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Figure I-28 — Dépendance en température du couplage bilinéaire J; pour un échantillon Fe/MgO(ty,0)/Fe, pour

différentes valeurs de I’épaisseur de MgO ty,0. D apres [120].

La variation en température du couplage AF observée dans les empilements Fe/MgO/Fe

épitaxiés semble donc opposée a celle relevée dans les tricouches épitaxiées Fe/Si/Fe.

“FMR : FerroMagnetic Resonance.

' MOKE : Magneto-Optical Kerr Effect
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[-2.4.2.3 Couplage biquadratique

Dans les systemes Fe/MgO/Fe épitaxiés, les cycles d’aimantation présentent souvent un
palier entre les états saturé (aimantations paralleles) et antiferromagnétique (aimantations
antiparalleles), et ou les aimantations des deux électrodes sont orientées a 90° I’'une de 1’autre
[119, 121, 122] (encart (b) sur la Figure [-29). La largeur de ce plateau a pu étre modulée par

des modifications structurales, induites par irradiation d’ions 1égers (N") [121].
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Figure I-29 — Cycle d’aimantation mesuré a température ambiante suivant un axe de facile aimantation du fer.
Les encarts sont des agrandissements (a) a faible champ, et (b) au niveau du renversement de la couche douce.
D’apres [122].

Bellouard ef al. [122] se sont intéressés a I’origine de cet état, et ont établi, grace a une
¢tude combinant des mesures a température ambiante de magnétométrie et de diffusion de
neutrons polarisés (PNR'®) avec un modéle analytique, que I’orientation a 90° des
aimantations résultait principalement de 1’anisotropie d’ordre quatre du fer. L’intensité du
couplage biquadratique ne représente en effet que 5 a 10% de Dl’intensité du couplage

bilinéaire dans leurs mesures a 300 K, et peut ainsi étre négligée.

1-2.4.2.4 Influence de I’état d’oxydation des interfaces

Deux études parues récemment mentionnent la présence d’un couplage AF dans des
systemes ¢€pitaxiés a €électrodes constituées d’oxydes de fer : Fe;04/MgO/Fe et Fe,03/MgO/Fe
[123] ou Fe;04/MgO/Fe;04 [124]. Le couplage y atteint méme une valeur maximale de |J; |

' PNR : Polarized Neutron Reflectometry.
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supérieure a 1.2 erg.cm™: il serait ainsi plus important dans ces systémes que dans les
jonctions Fe/MgO/Fe, ou la valeur maximale est de 1’ordre de 0.35 4 0.45 erg.cm™ [120, 122].

Une augmentation du couplage AF a également été observée en présence d’oxydation
interfaciale dans des JTMs Fe/MgO/Fe par F. Bonell [2]. Ainsi, la présence d’une couche
d’oxygene ordonnée a I’interface inférieure s’aveére avoir un effet spectaculaire sur le
couplage AF, qui est presque un ordre de grandeur supérieur a celui observé pour un

¢chantillon sans oxygene élaboré dans les mémes conditions.

Enfin, I’état d’oxydation de I’interface inférieure a également une influence importante
sur le couplage biquadratique : Chiang et al. [120] ont en effet observé que dans des jonctions
a interface inférieure oxydée, le couplage biquadratique était renforcé. De plus, il présente
alors une forte variation en température, augmentant beaucoup lorsque la température diminue
(Figure I-30).
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Figure I-30 — Dépendance en température du couplage biquadratique J, pour un échantillon Fe/MgO(t\,0)/Fe,
pour différentes valeurs de I’épaisseur de MgO ty,0. D apreés [120].

L’observation de cette forte variation en température conduit d’ailleurs Chiang ef al. a la
conclusion que le mécanisme de loose spins est a ’origine du couplage biquadratique

observé.

I -3 Contexte de la thése, problématique et plan

Dans cette derni¢re section, nous présentons les interrogations constituant le point de
départ de ce travail de thése. Nous rappelons tout d’abord en quelques lignes le contexte dans
lequel ce travail s’inscrit, cela servant de base aux problématiques traitées dans ce manuscrit.

Nous présentons ensuite les stratégies envisagées pour répondre a ce questionnement et enfin,
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les méthodes expérimentales mises en ceuvre durant la theése, chacune étant au centre d’un

chapitre de ce manuscrit.

I-3.1 Contexte

Pour résumer briévement ce qui a été écrit depuis le début de ce chapitre, nous retiendrons
que dans les multicouches épitaxiées Fe/MgO/Fe(001), deux régimes de propriétés peuvent
étre distingués, suivant I’épaisseur de la couche de MgO. Ainsi, aux fortes épaisseurs de
barriere (supérieures a dix plans atomiques), le systéme présente des propriétés
magnétorésistives intéressantes (§ I - 1), alors qu’aux fines épaisseurs (de trois a cinq plans),

une interaction antiferromagnétique se manifeste entre les deux électrodes de Fe (§ 1 - 2).

Dans la limite des fortes épaisseurs de barriere, dénommée régime asymptotique, des
¢tudes théoriques se placant dans le cadre d’empilements parfaits et d’un transport tunnel
cohérent a travers la barriére (conservant le spin, la symétrie, le vecteur d’onde 4, des
¢lectrons) ont ét¢ menées. Elles prédisent un transport multi-canal, chaque canal étant associé
a un spin et une symétrie, et possédant un taux d’atténuation propre dans la barriere (§ I - 1.2).
Des signatures de ces effets de filtrage en symétrie ont été relevées expérimentalement dans
des systemes Fe/MgO/Fe monocristallins. Toutefois, une des conséquences attendues du
filtrage en symétrie est I’obtention de fortes valeurs de magnétorésistance. Or, le record de
TMR a été observé pour des JTMs CoFeB/MgO/CoFeB a texture (001) élaborées par
pulvérisation cathodique, les systetmes Fe/MgO/Fe de haute qualité cristallographique
présentant de plus faibles taux de TMR (§ 1 - 1.2.6). Cette observation a conduit la
communauté scientifique a s’interroger quant au role des défauts et des contaminants sur les
propriétés des JTMs. Ainsi, seules les dislocations paraissent avoir un impact négatif sur la
TMR, la présence de contaminants aux interfaces tels que I’oxygeéne ou le carbone s’avérant
avoir une signature sur la réponse en tension des JTMs mais treés peu d’effet sur la valeur de la
magnétorésistance
(§ I - 1.3). Enfin, I’effet d’une température non nulle sur les caractéristiques des jonctions a
été ¢étudié, et plusieurs mécanismes ont €té proposés et superposé€s. Cependant, aucune
approche de la variation en température des caractéristiques des JTMs ne s’avere vraiment
universelle (§ I - 1.4).

Concernant les systémes a barriere de faible épaisseur, I’interaction antiferromagnétique
observée entre les deux électrodes de fer a été attribuée a un transport tunnel assisté d’un
mécanisme résonant, dont 1’origine ne fait cependant toujours pas consensus. Il pourrait ainsi
résulter de la présence de lacunes d’oxygéne dans la barriere, ou bien de la contribution d’un
¢tat résonant d’interface, ou IRS, se développant a I’interface entre le Fe et le MgO (§ I - 2.2).
Ce couplage bilinéaire est souvent accompagné d’une interaction biquadratique, favorisant

I’orientation a 90° des aimantations des deux électrodes. Il a aussi été montré que 1’état
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d’oxydation des interfaces joue un role important, I’intensité de couplage étant fortement
accrue en présence d’oxygene interfacial (§ 1 - 2.4.2.4). Enfin, les études en température de
ces interactions dans les systemes Fe/MgO/Fe sont rares, et les résultats sont par ailleurs
discordants avec les observations rapportées sur les systémes Fe/Si/Fe épitaxiés (§ I - 2.4.2.2).
De plus, aucune modélisation de la variation thermique du couplage AF n’a été proposée a ce
jour ; les seules approches théoriques existant concernent I’évolution en température du terme
biquadratique (§ I - 2.3).

Jusqu’a présent, ces deux régimes de propriétés n’ont été étudiés que de manicre
indépendante ; un des objectifs de cette thése est d’essayer de les relier. La stratégie générale
adoptée au cours de la thése consiste a effectuer des modifications contrdlées de la structure
ou de la chimie des dispositifs dans leur volume et/ou a leurs interfaces, afin d’en cerner
I’impact sur leurs propriétés. L’effet de certaines modifications sera bien entendu étudié dans
les deux régimes de propriétés, afin d’établir la corrélation recherchée entre propriétés de
transport et de couplage.

I-3.2 Axes d’étude

La compréhension des mécanismes régissant les propriétés des JTMs épitaxiées

Fe/MgO/Fe(001) demeure ainsi incompléte dans les deux régimes d'épaisseur de barricre.

D’une part, dans le régime asymptotique, le role de la qualité structurale est plus que
jamais ouvert, les performances des JTMs texturées élaborées par pulvérisation cathodique
excédant celles des jonctions monocristallines élaborées par MBE. Nous nous intéresserons
donc a I’influence de la structure cristalline en volume, permise par une croissance hybride
MBE-pulvérisation cathodique. Nous étudierons ainsi des systémes dits hybrides, constitués
d’une é¢lectrode de CoFeB déposée sur un empilement Fe/MgO monocristallin, puis les
propriétés de JTMs Fe/MgO/Fe a texture (001). Nous agirons également de maniére sélective
sur la topographie de I’interface inférieure, sans passer par la voie déja explorée de
I’introduction de contaminants, mais en introduisant de maniére controlée une rugosité

artificielle a I’échelle atomique.

D’autre part, I’origine du couplage AF dans le régime des faibles épaisseurs de MgO n’est
pas completement €lucidée, le mécanisme résonant n’étant pas identifi¢ de maniere non
ambigué. Nous nous intéresserons donc particulierement a I’influence des interfaces, dans le
but de cerner un role éventuel de I’IRS du fer dans I’interaction entre les deux électrodes. Les
modifications sur les interfaces que nous envisagerons seront de nature chimique ou
structurale. Les modifications chimiques auront lieu par le biais d’une contamination au

carbone. Cet ¢lément a en effet un fort impact sur la structure électronique d’interface, a

I’instar de I’oxygéne, comme en témoignent les caractéristiques de transport des JTMs a
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barriere €paisses : il est donc légitime de supposer que comme 1’0, le C influence également
I’interaction AF dans les systeémes a barriere fine. Enfin, les modifications structurales seront
permises par I’introduction contrélée d’une rugosité artificielle a 1’échelle d’une hauteur
atomique, sachant que cette rugosité est supposée avoir un effet important sur le profil en

énergie de I’IRS du fer, comme 1’ont montré Bischoff ez al. [125].

I - 3.3 Organisation du manuscrit

Ces différents aspects seront donc développés dans la suite du présent manuscrit, qui est

organisée en trois autres chapitres.

Le Chapitre II développe des aspects concernant la croissance et 1’¢laboration des
systemes ¢tudiés, dont la morphologie est modulée par plusieurs voies : la modification
chimique et structurale de I’interface inférieure, 1’utilisation d’une nouvelle électrode
supérieure (CoFeB), et la modulation de la structure cristalline de I’empilement en élaborant
des JTMs a texture (001). L’ensemble des résultats issus de la caractérisation in situ et ex situ

des empilements €laborés et étudiés sont ainsi exposés dans ce chapitre.

Le Chapitre III est focalisé¢ sur 1’é¢tude de jonctions tunnel magnétiques a barrieres
¢épaisses. Les caractéristiques de transport polarisé en spin et en symétrie de ces JTMs sont
¢tudiées par des mesures magnéto-électriques et de spectroscopie tunnel de type IETS
(Inelastic Electron Tunneling Spectroscopy), dans des gammes de tension et de température
variables. Ces mesures permettent une analyse fine de 1’influence de la structure électronique
des ¢lectrodes et interfaces sur les effets de filtrage, et ouvrent ainsi des pistes originales pour
I’amélioration de la TMR, via la maitrise de la structure chimique de I’interface électrode-

barriére.

Enfin, le Chapitre IV expose 1I’étude par magnétométrie des interactions magnétiques, et
en particulier du couplage antiferromagnétique, dans des JTMs a barrieres fines. Une analyse
comparative concernant la dépendance en température de I’intensité du couplage, dans les
systémes classiques Fe/MgO/Fe et des systémes a interface modulée d’un point de vue
structural ou chimique, permet d’identifier et d’étudier les mécanismes impliqués dans le

couplage AF observé.
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Chapitre 11 - Elaboration de jonctions a morphologie

modulée

Tous les échantillons monocristallins étudiés au cours de cette thése ont été élaborés par
épitaxie par jets moléculaires (MBE'), dans une chambre de dép6t munie pour I’analyse en
cours de croissance d'un canon a électrons de haute énergie ; une description détaillée du bati
est disponible dans la these de Jérome Faure-Vincent [1]. Cette chambre d’épitaxie est par
ailleurs couplée a un ensemble de chambres dédiées a I’analyse ou a I’¢laboration
d’échantillons, en particulier a un bati de pulvérisation cathodique, le complexe étant
dénommé MPGA, pour MBE, Pulvérisation, Gravure, Analyse. Ce complexe a ainsi permis
I’¢laboration d’échantillons mixtes, €laborés successivement par MBE et pulvérisation

cathodique.

Parmi les techniques d’analyses disponibles dans ce complexe, la diffraction par réflexion
d'électrons de haute énergie ou RHEED? est la technique d'analyse privilégiée au cours de
cette thése; nous I’utiliserons dans ce chapitre aussi bien pour déterminer la structure
cristallographique des couches que pour suivre et caractériser leur croissance. La littérature
fourmille de descriptions trés complétes quant a son principe de fonctionnement ; en
particulier, un chapitre entier y est consacré dans I'ouvrage de S. Andrieu et P. Muller [126].

Des descriptions plus concises peuvent par exemple étre trouvées dans les théses [1, 127].

Dans une premicre partie de ce chapitre, nous rappellerons les conditions d’élaboration
d’échantillons monocristallins, et nous caractériserons les modifications de I'interface
Fe/MgO effectuées par voie chimique ou structurale. Une seconde partie sera dédié¢e a 1'étude
d'un systéme hybride, ou une électrode amorphe de CoFeB est déposée sur un empilement
monocristallin constitué¢ d’une électrode de Fe et d’une barriere de MgO. La dernicre section

sera consacrée a la croissance d'un systeme Fe/MgO/Fe a texture (001).

' MBE : abréviation anglo-saxonne de Molecular Beam Epitaxy

2 RHEED : Reflective High Energy Electron Diffraction
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II1-1 Jonctions Fe/MgO/Fe(001) a interface inférieure modulée

Afin de moduler I'interface Fe/MgO inférieure dans des jonctions tunnel magnétiques de
type Fe/MgO/Fe, deux voies ont été suivies. La premicre est la modification de sa nature
chimique par la présence d’atomes de carbone a I’interface ; la seconde est une modulation de

sa topographie, par I’insertion d’ilots de fer de hauteur monoatomique.

Nous décrirons dans une premicre partie la croissance de la premiere ¢électrode de Fe, ou
nous distinguerons la préparation d'échantillons a interface MgO/Fe avec ou sans carbone.
Nous introduirons ensuite, par souci didactique, différentes notions de croissance et d’analyse
de clichés de diffraction RHEED. Nous présenterons également la procédure expérimentale
que nous avons suivie, afin caractériser dans les deux derniéres sections, les ilots de Fe
déposés sur 1’électrode inférieure de Fe, puis la croissance de la barriere de MgO sur des

surfaces de morphologies différentes.

II1 - 1.1 Elaboration de I'électrode inférieure

L’¢lectrode de Fe inférieure peut présenter une surface soit exempte de contamination ou
« propre », soit étre « dopée-carbone ». La préparation de couches de Fe présentant ces deux
types de surfaces est similaire, et ne difféere que par la présence (ou 1’absence) d’une couche
de piégeage du C. Nous décrirons dans un premier paragraphe la procédure d’¢élaboration en
vue de ’obtention d’échantillons a interface « propre », et présenterons par la suite les

caractéristiques spécifiques aux échantillons « dopés-carbone ».

IT - 1.1.1 Préparation d'une surface de Fe lisse et non contaminée

Tous les échantillons épitaxiés sont élaborés sur des substrats de MgO monocristallin,
orientés suivant la direction (001). Aprés introduction dans la chambre d'épitaxie, le substrat
est chauffé¢ a 650°C, afin de dégazer les contaminants adsorbés en surface. Au cours du
refroidissement, a une température d'environ 450°C, une couche de 10 nm de MgO est
épitaxiée. Cette couche permet en particulier de prévenir la diffusion non désirée du carbone
résiduel lors des recuits, et sa ségrégation a la surface de la couche de fer déposée

ultérieurement.

Une couche de Fe de 50 nm est ensuite déposée, a une température inférieure a 100°C, et
recuite durant 20 minutes a 500°C, afin de lisser sa surface. A l'issue du recuit, la figure de
diffraction RHEED présente des raies intenses et fines (voir par exemple la Figure II-1 (a)),
témoignant d'une surface plane, au moins a I'échelle de la longueur de cohérence du faisceau
d’électrons RHEED (de I'ordre de 100 A). De précédentes mesures par microscopie a force

atomique [1] et a effet tunnel [2] ont quantifié la planéité de la surface de telles couches de
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Fe : celles-ci présentent ainsi de larges terrasses, dont les dimensions sont typiquement de

I'ordre de 50 a 100 nm, et qui sont délimitées par des marches de hauteur monoatomique.

Signalons que I’obtention de surfaces constituées de terrasses les plus larges possible, est
nécessaire en vue de caractériser des ilots de Fe déposés en surface et dont la taille est trés
inférieure a celle des terrasses. Enfin, cette procédure de préparation de la premiére électrode
de Fe est celle employée dans tous les échantillons monocristallins, a I’exception des
¢échantillons contenant du carbone a I’interface Fe/MgO, comme nous allons le voir dans la

section suivante.

II - 1.1.2 Préparation d’une électrode de fer dopée-carbone

Sans la présence de la couche tampon de MgO décrite précédemment, le carbone résiduel
du substrat est libre de diffuser a travers la couche de Fe lors de son recuit, et de ségréger a la
surface. Si la concentration du C interfacial n'est pas mesurable, elle est toutefois contrdlable
grace aux clichés de diffraction RHEED. Selon la concentration de carbone a la surface, celui-
ci présente en effet des caractéristiques tres différentes. Ainsi, la Figure II-1 montre des
clichés de diffraction enregistrés pour l'azimut [11] du Fe, en 1’absence de contaminant

(Figure II-1 (a)) et pour différentes quantités de C présentes en surface (Figure II-1 (b) et (c)).
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Figure II-1 — Clichés RHEED de la surface Fe(001) dans l'azimut [11], et profils d'intensité pour différentes
surfaces de Fe : (a) propre, ou présentant une reconstruction de surface : (b) de type c(2X 2), et (c) atypique.
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Intensité (u.a.)
8

o

Ainsi, comme on peut le voir sur les clichés (b) et (c), en présence de carbone, des raies
additionnelles apparaissent entre les raies de diffraction typiques du Fe (cliché (a)). Ces raies
additionnelles proviennent de reconstructions de surface engendrées par la présence du
carbone, c'est-a-dire d’arrangements ordonnés d’atomes de C a la surface de la couche de Fe.
Le cliché (b) correspond a une reconstruction de surface de type c(2%2), sur laquelle nous

reviendrons plus bas. Le cliché (c) présente une reconstruction de surface plus atypique, les

67



CHAPITRE 11

raies additionnelles visibles étant situées approximativement en (2/5, 3/5). Ce cliché (c) a été
obtenu avec un substrat de MgO de 1x3 cm, d’une provenance différente de celui utilisé pour
le cliché (b), dont les dimensions ¢€taient par ailleurs plus isotropes (2x2 cm). On peut
également signaler qu’un autre type de reconstruction de surface atypique a été précédemment

mentionné par J. Faure-Vincent [1], avec des raies situées en (1/3, 2/3).

Ces clichés (b) et (c) montrent une ségrégation de carbone conduisant a des concentrations
a la surface du Fe différentes, et ce, bien que la température affichée lors du recuit de la
couche de Fe soit identique. La ségrégation du carbone est en réalité trés sensible a la
température de recuit effective de I’échantillon et a son homogénéité, qui dépendent en
particulier de la taille et du mode de fixation du substrat. Pour assurer la reproductibilité des
résultats, tous les échantillons dopés-carbone ont donc été réalisés dans des conditions
rigoureusement similaires, en conservant une méme dimension de substrat, et les mémes
attaches de fixation sur le porte-échantillon. Un cliché de diffraction RHEED de type (b)
(reconstruction de surface c(2x2)), avec des raies en 1/2 trés intenses, a ainsi €té¢ observé pour
tous les échantillons étudiés. De plus, I'utilisation d’un cache in situ, positionné de fagon
identique pour tous les échantillons pendant le dépot de la couche tampon de MgO, permet
I’obtention de deux zones avec et sans carbone sur un méme substrat, tout en maintenant

constants les autres paramétres de croissance.

La présence de carbone en surface avec une reconstruction c(2x2) a une autre
conséquence notable sur les clichés de diffraction dans I’azimut [11]. Ainsi, comme on peut le
voir sur la Figure 11-2 représentant des profils de ’intensité perpendiculairement aux raies de
diffraction, les raies de diffraction d’ordre £1 sont plus espacées en présence de carbone
(Figure II-2, en haut) que dans le cas d’une surface non contaminée (en bas). L’espacement
entre les raies est ainsi 1.2% plus grand en présence de carbone. Cette observation traduit le
fait que la présence de carbone engendre une légere contraction du parametre de maille en

surface, qui est inversement proportionnel a cette distance entre raies de diffraction
(cf. §11-1.2).
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Figure 1I-2 — Profils d’intensité RHEED perpendiculairement aux raies de diffraction, dans I’azimut [11] d’une
surface de Fe(001) propre (en bas) ou présentant une reconstruction c¢(2*2) due a la présence de carbone (en
haut). Les points correspondent aux valeurs d’intensité mesurées, et les lignes a un ajustement par des courbes
lorentziennes avec un fond linéaire.

Un modele structural de 1’arrangement des atomes de carbone a la surface du Fe pour la
reconstruction ¢(2%2) est présenté sur la Figure II-3. On peut ainsi constater que les atomes de
C se situent a la surface dans une partie des sites interstitiels octaédriques de la maille cubique
centrée (ou bee®) du Fe(001), et forment un réseau dont la périodicité est deux fois plus
grande que celle du Fe.
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Figure II-3 — Modele structural de la reconstruction c(2x2) apres ségrégation du C a la surface du Fe(001) ; (a)
vue de dessus, (b) vue en coupe. D'apres [16].

3 bee : body-centered cubic
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II-1.2 Apport de la diffraction RHEED pour I’étude de la croissance

II - 1.2.1 Introduction

On considére une croissance bidimensionnelle®, ¢’est-a-dire se produisant par nucléation
et croissance d’ilots de hauteur monoatomique, suivie par diffraction RHEED. Trois types de
données peuvent alors étre extraites des clichés RHEED, qui renseignent sur cette croissance :
l'intensité diffractée, qui permet de maitriser avec précision I'épaisseur des couches déposées ;
la distance entre les raies de diffraction de Bragg, qui est inversement proportionnelle au
parameétre de surface moyen <a //> ; et enfin la largeur a mi-hauteur de ces raies de diffraction,
ou FWHM’, grace & laquelle la distance moyenne <L> entre les ilots peut étre obtenue. Ces
affirmations sont reprises schématiquement par la Figure II-4, et seront détaillées dans les

sections suivantes.

a 1 1
< > = Sy e (a)
‘) H

Figure II-4 — Représentation schématique d'une surface recouverte par des ilots, et du cliché RHEED associé.
a, estle parametre de surface, L la distance entre ilots.

Des études approfondies sur 1’utilisation de la diffraction RHEED en cours de croissance
ont été précédemment menées au laboratoire par P. Turban [127] et F. Dulot [128], afin
d’extraire des informations sur la croissance d’une couche sur un substrat, & partir de
I’observation des variations de [’intensité, de la largeur et de la position des raies de
diffraction RHEED. Nous en ferons un résumé dans les sections suivantes ; pour de plus
amples détails, le lecteur est invité a consulter la thése de P. Turban [127] ainsi que les
références [129, 130].

Ainsi, nous commencerons par un rappel de 1’origine des oscillations d’intensit¢ de
RHEED ; les mécanismes de relaxation engendrant les variations du parametre de surface
moyen, et par conséquent de la distance entre les raies de diffraction, seront ensuite discutés ;
enfin, nous verrons comment extraire la distance entre ilots a partir des variations de largeur a
mi-hauteur des raies de diffraction. Nous terminerons par une présentation détaillée de la

procédure expérimentale que nous avons suivie.

* Ce mode de croissance 2D est aussi dit croissance plan par plan ou de type Franck et Van der Merwe

> FWHM : Full-Width at Half-Maximum
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II - 1.2.2 Oscillations d’intensité¢ RHEED

Lors d’une croissance bidimensionnelle, on peut observer le phénoméne bien connu des
oscillations d’intensit¢ RHEED : ’intensité des raies de diffraction oscille avec une période
correspondant exactement a la complétion d’une monocouche. Ce phénomeéne est interprété
comme un effet d’interférences entre les ondes diffractées par les couches atomiques (n-1) et
n, la couche n étant la couche en cours de croissance. L’effet est maximal en géométrie d’anti-
Bragg ou d’antiphase, pour laquelle les ondes diffractées par deux couches successives
(en I’occurrence (n-1) et n) interférent de maniére destructive : I’intensité est maximale pour
des recouvrements entiers de la surface, et minimale (nulle) pour des recouvrements demi-
entiers. Une telle géométrie d’anti-Bragg est obtenue lorsque les paramétres du systéme

vérifient la relation suivante :

2dsing=(n+1/2) 4 (1I-1)

Avec d la distance entre deux plans atomiques (d n’est donc pas nécessairement égal au
parametre de maille), 4 la longueur d’onde du faisceau électronique et ¢ son angle

d’incidence par rapport au substrat, » un entier naturel.

IT - 1.2.3 Variations du paramétre moyen

Deux phases peuvent étre distinguées lorsque 1’on considere la croissance épitaxiale
bidimensionnelle d’un matériau A sur un substrat B, représentées schématiquement sur la
Figure II-5 dans le cas ou le désaccord paramétrique® fentre A et B est positif, comme c’est le

cas par exemple pour la croissance de MgO sur Fe.

Tout d’abord, en début de croissance, le matériau A adopte le parametre dans le plan du
substrat B, lors d’un régime que I’on qualifie de pseudomorphe. Le paramétre du matériau A
n’étant pas nécessairement égal a celui que lui impose B, de 1’énergie élastique s’accumule
dans la couche A au fur et a mesure que son €paisseur augmente, et ce jusqu’a une €épaisseur
dite critique. A cette épaisseur critique, il devient plus favorable pour le systéme de former
des dislocations pour libérer une partie de 1’énergie ¢élastique accumulée. On arrive alors dans
le second régime dit de relaxation plastique : des dislocations se créent puis se propagent, et le
matériau A commence a relaxer vers son parametre propre. Enfin, un ralentissement

important de la relaxation se produit a partir d’une certaine épaisseur. Ce ralentissement est 1i¢

® Le désaccord paramétrique fest ici défini au sens de Franck et Van der Merwe ; dans le cas de I'épitaxie de

A sur un substrat B, on I'exprime de la maniére suivante : f= 4479 g étant le paramétre de maille.
a
B
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a un mécanisme dénommé blocage de Freund, lors duquel la progression des dislocations est

bloquée par la rencontre d’autres dislocations qui leur sont orthogonales.

régime
pseudomorphe  relaxation plastique
-

-

h,

paramétre moyen

e

début épaisseur épaisseur g
du dépét critique

Figure II-5 — Représentation schématique de la variation du paramétre de maille dans le cas d'une couche A
contrainte en compression par le substrat B. D apres [2].

Revenons a présent au régime pseudomorphe. Si aucune dislocation n’est créée lors de
cette phase initiale de la croissance, un autre mécanisme permet une relaxation partielle des
contraintes €pitaxiales, lorsque la couche en cours de croissance est incomplete. En effet, pour
des recouvrements partiels, des ilots sont présents en surface. Les atomes situés en périphérie
de ces 1lots peuvent s’écarter de la position imposée par le substrat, et ainsi relaxer une partie
de I’énergie ¢€lastique en adoptant un parametre plus proche de leur parameétre propre. Cette
relaxation élastique en lisiére d’ilots conduit alors a une déformation des ilots et a une
variation du paramétre de surface moyen <a //>, avec une période correspondant a la

complétion d’un plan atomique, comme on peut le constater sur les schémas de la Figure I1-6.

Sur cette Figure II-6, on observe que le parametre est minimal pour des recouvrements
demi-entiers, et maximal pour des nombres entiers de plans déposés; dans ce cas, les
oscillations de paramétre sont donc en phase avec les oscillations d’intensité (cf. § I - 1.2.2).
Ceci n’est bien entendu pas un cas général, puisqu’en réalité les relations de phase entre les
oscillations d’intensité et de parameétre dépendent du signe du désaccord paramétrique. Ainsi,
le cas de la Figure II-6 (oscillations en phase) correspond a un désaccord paramétrique
négatif : la relaxation conduit a un parametre de surface moyen inférieur au paramétre du
substrat. A I’inverse, pour f positif (cas de la croissance de MgO sur Fe, paragraphe II - 1.4),
la relaxation conduit & un parameétre de surface moyen supérieur a celui du substrat pour des
recouvrements demi-entiers ; les oscillations d’intensité et de paramétre sont dans ce cas en

antiphase.
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Figure 11-6 — Illustration schématique du phénoméne de relaxation élastique et corrélation avec I’évolution du
parameétre de surface moyen. D aprés [127].

Enfin, I’observation de ces oscillations de paramétre moyen n’est pas exclusivement
réservée au cas de 1I’hétéroépitaxie. Dans le cas de I’homoépitaxie, 1’absence de désaccord
paramétrique entre le film et le substrat n’est en effet pas rédhibitoire : la prise en compte
d’un effet de taille finie sur le paramétre des 1ilots permet de définir un désaccord
paramétrique effectif entre les ilots de taille nanométrique et le substrat [129]. Ainsi, il est
possible de justifier I’existence des oscillations de paramétre liées a la relaxation élastique
méme dans le cas de I’homoépitaxie. Toutefois, cet effet seul ne permet souvent pas
d’expliquer I’amplitude de relaxation observée. Ceci implique qu’une contribution autre doit
étre prise en compte, liée & une reconstruction et/ou a une contamination de la surface du

substrat.
IT - 1.2.4 Oscillations de largeur a mi-hauteur

La derniére manifestation de la présence d’ilots en surface sur un cliché de diffraction
RHEED est un ¢largissement des raies de diffraction. On peut s’en persuader en considérant
par exemple 1’évolution du clich¢ RHEED d’une couche de Fe épaisse, lors d’un recuit : plus
on chauffe la couche, plus elle se lisse et plus les raies deviennent fines. Cet ¢largissement des
raies de diffraction provient de la contribution de la diffusion diffuse, venant s’ajouter a la
contribution de Bragg liée a la périodicité du réseau cristallin. Cette contribution diffuse
apparait en présence de marches en surface, et résulte des interférences constructives entre les

ondes diffusées sur les bords de marches.
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Ainsi, en présence d'ilots de Fe en surface, la diffusion diffuse contribue au profil des raies
de diffraction RHEED : elle engendre I'apparition de raies satellite situées de part et d'autre du
pic de Bragg (représentées sur la Figure 11-4, page 70), et dont la position, proportionnelle a
1/ <L> ne varie quasiment pas avec le recouvrement. Cependant, ces raies ne sont souvent pas
résolues expérimentalement, faute a la fois a l'instrumentation (résolution des détecteurs), a
I'ordre de grandeur des distances considérées (de 1'ordre du nanometre) et a la distribution de
ces distances. Elles donnent néanmoins lieu a un €largissement tout a fait mesurable des raies
de diffraction. C’est précisément la mesure de cet ¢largissement qui permet de remonter a la
distance moyenne entre 1ilots <L> En effet, l'intensit¢ des raies satellite présente des
oscillations avec le recouvrement & en antiphase avec les oscillations d'intensit¢ RHEED.
Lorsque 8=0.5 (demi-remplissage de la couche de surface), I’intensité des raies satellite est
donc maximale. Or, en se placant strictement en géométrie d'anti-Bragg, pour ce méme taux
de recouvrement l'intensité du pic de Bragg s'annule. On peut alors montrer [129] que dans
ces conditions, la largeur a mi-hauteur des raies du clich¢ RHEED est directement reli¢e a la
position des raies satellite ; on a alors la relation suivante entre <L> et la FWHM a demi-
remplissage :

FWHM (9:0.5):4—” (112)

(L)

IT - 1.2.5 Procédure expérimentale

Afin de déterminer expérimentalement les variations de ’intensité, de la position et de la
largeur des raies pendant la croissance de Fe et MgO sur Fe(001), nous procédons de la
maniére suivante. L’évolution du cliché de diffraction RHEED est enregistrée au moyen d'une
caméra CCD durant le dépot de Fe ou de MgO, et les films sont analysés suite a la mesure.
Cette analyse consiste alors a extraire la variation au cours du dépot du profil en intensité
perpendiculairement aux raies de diffraction RHEED (Figure II-7), au moyen d’un logiciel
d’analyse d’images. Notons ici que la position de la ligne de profil est un paramétre
important, qu’il convient de choisir précisément ; ce choix sera donc détaillé pour les deux

systémes (croissance de Fe/Fe et de MgO/Fe) dans leurs sections respectives.
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FWHM

Figure 1I-7 — (a) Cliché RHEED dans l'azimut [10] d'une surface de Fe(001) et profil étudie; (b) Profil
d'intensité des raies (points) et son ajustement par des courbes lorentziennes (traits).

Intensité

On procéde ensuite a un ajustement du profil d'intensit¢ de chacune des raies de
diffraction d'ordre = 1 par une courbe lorentzienne et un fond diffus linéaire (trait continu rose
sur la Figure II-7 (b)), grace a un algorithme de modélisation de type moindres carrés,
développé au laboratoire par Frédéric Bonell au cours de son travail de theése. Cet ajustement
permet d’accéder a I'évolution au cours du temps de 1'intensité, de la position et de la largeur a
mi-hauteur des raies de diffraction. Les variations de parameétre moyen au cours de dépdt se
déduisent ensuite simplement a partir de I’évolution temporelle de la distance entre les deux

raies d’ordre £ 1.

II - 1.3 Dépot et caractérisation in situ des ilots

Nous considérons dans cette partie des ilots de Fe déposés sur une surface de Fe(001)
lisse, ¢laborée selon le protocole décrit au paragraphe II - 1.1.1. Cette surface de Fe
recouverte d’1lots sera caractérisée sous différents aspects grace a la procédure expérimentale

décrite ci-dessus.
IT - 1.3.1 Conditions expérimentales, influence de la température

Nous avons donc suivi I'évolution du cliché de diffraction RHEED dans l'azimut [10]
durant le dépot de Fe sur Fe(001), pour des températures de substrat comprises entre 100°C et
350°C. Ce dépot s’effectue par évaporation, au moyen d’une cellule de Knudsen, a une
vitesse d'environ 0.05 A.s" ; les conditions expérimentales sont alors telles qu'un minimum de

25 images est enregistré par couche de Fe déposée.
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Suite a la mesure, une ligne de profil est choisie de telle sorte que les raies de diffraction
d’ordre + 1 vérifient une condition d’anti-Bragg. Etant donné 1’azimut du réseau de surface
choisi pour les expériences, cela revient a se placer en condition de Bragg pour la raie
d’ordre 0 (raie centrale). De plus, afin d’optimiser l’intensit¢ des raies de diffraction

d’ordre £ 1, les clichés sont enregistrés sous une incidence d’environ 2°.

L’évolution de I’intensité¢ et de la largeur a mi-hauteur de la raie (1,0), ainsi que les
variations du paramétre moyen en cours de dépdt, sont reportées a titre d’exemple sur la

Figure II-8, pour deux températures de substrat.

Tsubstrat =100°C N Tsubstrat = 300°C
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Figure II-8 — Evolution de l'intensité, de la largeur a mi-hauteur de la raie (1,0), et du paramétre de surface
moyen au cours du dépét de Fe/Fe(001) a 100°C ((a), (b) et (c)), et a 300°C ((d), (e) et (f)). Les lignes pointillées
sont un guide pour l'eil, indiquant les maxima d'intensite.

On constate que les oscillations d'intensité ((a) et (d)), de largeur a mi-hauteur ((b) et (e))
et de paramétre dans le plan ((¢) et (f)) sont clairement visibles sur la Figure II-8, méme si ces
oscillations s'estompent rapidement pour une température de substrat de 100°C.
Conformément aux travaux précédents de P. Turban [130] et en omettant les deux premiers
maxima sur la Figure II-8 (d), les oscillations de FWHM sont en antiphase avec les
oscillations d'intensité ; a 1’inverse, les oscillations de paramétre sont en phase avec ces
oscillations d'intensité, ce qui correspond a une relaxation élastique vers un parameétre de

surface plus petit que le parametre initial (comme sur la Figure I1-6).

On remarque également sur ces figures un effet trés net de la température de dépdot

(Tsubstrat), effet qui confirme qualitativement les conséquences attendues d’un accroissement
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de la diffusion des atomes en surface avec I’élévation de la température. Ainsi, cette plus
grande diffusion de surface avec la température permet un renforcement du mode de
croissance plan atomique par plan atomique aux plus hautes températures: le nombre
d’oscillations d’intensité visibles est en effet plus important a 300°C sur la Figure II-8 (d)
qu’a 100°C sur la Figure I1-8 (a). De plus, cette mobilité¢ de surface favorise la croissance
d’ilots plus larges mais en nombre moins important ; cela se traduit par une diminution entre
100°C et 300°C de I’amplitude des oscillations de FWHM (Figure 11-8 (b) et (e)), et de
parametre (Figure II-8 (c) et (f)). En effet, en présence de plus larges ilots, la quantité
d’atomes situés en bords d’ilots susceptibles de relaxer diminue. Enfin, le décalage entre le
parametre de surface moyen du substrat de fer et le parametre apres un dépdt de Fe de 200 s
(soit environ 7 couches atomiques) diminue avec I’augmentation de la température : alors que
ce décalage est de 1.6% a 100°C (graphe (c)), il n’est plus que de 0.4% a 300°C (graphe (e)).
On retrouve ici un phénomene déja observé par P. Turban [127, 130], et qui appuie
I’hypothese de I’influence de reconstruction et/ou de contamination de la surface initiale dans
le phénoméne d’oscillations de parametre. Le décalage observé correspondrait alors a la
différence de parametre existant entre une surface reconstruite aprés son recuit et une surface
non reconstruite, car déposée a une température insuffisante pour permettre la formation de la

reconstruction.

Apres ces quelques observations qualitatives sur 1’effet de la température, nous allons a
présent nous pencher de manieére plus quantitative sur la détermination de la distance

moyenne entre ilots, puis sur ’analyse des variations du parametre de surface.
IT - 1.3.2 Estimation de la distance entre ilots de Fe/Fe(001)

Pour estimer la distance moyenne entre ilots de hauteur monoatomique, nous soustrayons
a la valeur de la FWHM a 6=0.5 (premier maximum de la courbe) sa valeur avant dépot ;
cette derni¢re valeur est en effet uniquement relative a une largeur de raie intrinséque a
'appareillage, liée a la résolution de la caméra et la divergence du faisceau électronique, et n'a
donc pas a étre prise ne compte dans le calcul. Par ailleurs, les distances étant données a
l'issue du processus de traitement en pixels, il nous faut une valeur de calibration permettant
la conversion en A ; on utilise pour cela la valeur avant dépot de la distance entre les raies
d'ordre +1 et-1, égale a 47[/ <a2>, en choisissant pour <a/0/> la valeur du Fe massif (soit
2.866 A)’.

7 Le paramétre réel de surface est certainement légérement différent, en raison de la coordination des atomes
qui est différente en surface et dans le volume. Cependant, nous n’attendons pas de variation majeure du résultat
obtenu, la correction a apporter au paramétre de surface étant trés faible.
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La Figure II-9 présente les densités d'ilots N = 1/ <L>2 obtenues pour la croissance de
Fe/Fe(001) a plusieurs températures de substrat, comparées a différentes données de la
littérature, obtenues soit par observation directe des ilots par microscopie a effet tunnel ou
STM® (triangles, [131, 132]), soit de maniére indirecte par RHEED (carrés, [133]).
Qualitativement, les données de cette figure indiquent que plus la température de dépot est
importante (1000/T petit), plus les ilots présents en surface sont larges et moins ils sont
nombreux, la température favorisant la diffusion et I'agrégation des atomes mobiles en surface

sur des ilots préexistants, plutot que la nucléation de nouveaux ilots.
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Figure II-9 — Evolution de la densité d'llots déduite de la FWHM des raies de diffraction RHEED en fonction de
l'inverse de la température, lors de la croissance de Fe/Fe(001), et comparaison avec les données de Turban et
al. [133], et Strocio et al. [131, 132].

Quantitativement, on observe que nos résultats sont en accord avec les données de la
littérature, seul un petit décalage apparaissant sur I'échelle en température. Cet écart est lié au
fait que la température lue par un thermocouple est différente de celle ressentie par le substrat.
Ainsi, d'un dispositif expérimental a l'autre —ou les fours, le matériau du porte substrat, le
mode de fixation des échantillons... sont susceptibles de varier—, des différences de
température de l'ordre de la cinquantaine de degrés, pour des températures de I’ordre de

300°C, peuvent facilement étre constatées.

8 STM : Scanning Tunneling Microscopy.
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Notons que nous observons également pour nos données un changement de pente, qui est
caractéristique de l'augmentation de la taille critique de nucléation’ de i=1, pour les
croissances aux plus basses températures, a i =3, pour les températures les plus importantes.
Dans notre bati, cette transition a lieu a une température d'environ 300°C, en bon accord avec

la température de 250°C annoncée par J. A. Stroscio et al. dans [132].

La reproductibilit¢ de nos résultats par rapport a d'autres mesures étant vérifiée, nous
pouvons estimer de manicre relativement confiante la distance moyenne entre ilots. Ainsi,
pour une température de croissance des ilots de 100°C —qui sera celle utilisée pour élaborer
les échantillons avec ilots de Fe étudiés aux Chapitres III et IV—, on trouve une distance

moyenne entre ilots <L> =85A.

A partir de ce résultat, il est possible de tenter une estimation de la taille des ilots pour
différents taux de recouvrement, pour cette méme température de substrat de 100°C. D'apres
la Figure I1-10 (a), qui présente une surface de Fe couverte d’ilots de hauteur monoatomique
observée par STM, on constate qu'a cette température, les ilots ont une forme relativement

carrée, due a la symétrie d'ordre quatre de la maille cristalline cubique du Fe.

En supposant donc le cas trés simple d'une distribution homogene d'flots carrés, on peut
calculer la longueur du coté des ilots a pour différents taux de recouvrement € de la surface.

En effet, le taux de recouvrement s’exprime & = N -a”, ce qui conduit a :

a=.J0/N =(L)-\o (11-3)

L’évolution de a avec le recouvrement & suivant I’équation ( 1I-3 ) est représentée sur la
Figure II-10 (b). Cette estimation permet de se donner une idée de la taille des ilots présents
en surface pour des recouvrements inférieurs a ou de 1'ordre de la demi-monocouche. En effet,
au-dela de =0.5 (partie grisée de la Figure II-10 (b)), les ilots ont une forte probabilité de se
rencontrer et de coalescer : leur forme et leur taille deviennent alors beaucoup plus complexes
a envisager, et les tailles calculées avec notre estimation ne sont certainement pas

représentatives de la réalité.

? La taille critique de nucléation i est telle qu'un ilot de i atomes ou moins est instable et tend a se dissocier,
alors qu'un ilot de i+1 atomes est stable.
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Figure 1I-10 — (a) Image STM d'ilots de Fe/Fe(001), pour un recouvrement de 0.2 monocouche, de 50*50 nm?>.
D'apres [134] ; (b) Estimation de la variation de la taille latérale des ilots avec le recouvrement, a T = 100°C.

Remarquons que d’aprés notre estimation, pour un taux de remplissage de 0.1
monocouche, la taille moyenne des ilots serait d'environ 20 A. Ainsi, puisque les tailles
caractéristiques des 1ilots considérés dans 1'étude de Bischoff et al. [125] sont
approximativement comprises entre 5 et 16 A, un décalage en énergie I'RS du Fe par
confinement latéral, similaire a celui observé dans cette étude [125] pourrait donc se produire
dans notre cas, pour de tres faibles taux de remplissage. Par ailleurs, dans la méme étude, un
autre mécanisme susceptible d’agir sur I’IRS a été¢ mis en évidence, impliquant sa destruction
sur les bords de marches. Or, en cours de croissance d’une couche, la densité de bords de
marches en surface évolue périodiquement avec le recouvrement: elle croit en effet
initialement lors de la nucléation et de la croissance des ilots, atteint un maximum autour du
demi-remplissage, et enfin diminue lors de la coalescence des ilots. Nous disposons donc
grace a ces ilots déposés a I’interface Fe/MgO, de deux mécanismes susceptibles d’agir sur
I’état de résonance interfaciale du Fe(001).

IT - 1.3.3 Relaxation du parametre moyen de surface

Nous terminons cette caractérisation d’une surface de Fe(001) recouverte d’ilots en nous
intéressant aux oscillations du parameétre de surface durant la croissance. Ces oscillations ont
été présentées plus haut, a deux températures différentes, sur les Figure II-8 (c) et (f). Nous
allons par la suite nous intéresser uniquement a la température de 100°C ; nous avons donc
reporté sur la Figure II-11 les oscillations de parameétre moyen de surface a cette température,
en fonction de 1'épaisseur de Fe déposée, exprimée en monocouches de fer (MC). Les
variations du parameétre dans le plan <a /,> y sont tracées relativement au parameétre de la
couche de Fe avant dépot <a2>, et non pas calculées de manieére absolue : comme nous
I’avons déja mentionné, le parameétre de surface avant dépdt n’est en effet pas connu

précisément.
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On peut remarquer sur la Figure 1I-11 que le parametre est maximal pour un nombre entier
de couches, et minimal pour des recouvrements demi-entiers. En effet, pour des
recouvrements entiers, le film est contraint par le substrat : son paramétre tend donc vers celui
du substrat. A l’inverse, la relaxation est maximale pour des couches demi-entieres, et le
parametre de surface s’¢loigne de celui du substrat. De maniére plus quantitative, on remarque
que le dépot d'une demi-monocouche de Fe s'accompagne d'une relaxation de paramétre de

'ordre de -0.5%, tandis qu’elle atteint -1.3% pour 1.5 MC et un peu plus de -1.5% pour des
¢épaisseurs de fer de 2.5 MC et 3.5 MC.

1-000 -“\:/\“ T T T T T T T |-
[ P
LT o
0.995} \ﬂ‘ Ml
N [
g LM
A_ 0.990} IR it
© | | ‘\ / “ (‘Jo
v AT
1" '
0.985} BRI R T TP
‘W ‘J I TPy
\
!
0.980 W 1 1 | 1 1 1 L L

Epaisseur de Fe (MC)

Figure II-11 — Variation relative du parameétre moyen de surface au cours du dépot de Fe/Fe(001) en fonction
de l'épaisseur déposée exprimée en monocouches (MC) de fer, pour une température de substrat de 100°C.

La relaxation plus faible pour la premiere couche de Fe déposée a été observée
systématiquement au cours de notre étude pour des températures de croissance de 100°C et
200°C. Si rien de similaire n'apparait dans les travaux de P. Turban [130] pour ’homoépitaxie
du fer, I’épitaxie de V/V(001) semble présenter a ces températures la méme caractéristique,
comme le montre la Figure II-12 (a). Notons que dans ces travaux, les couches de Fe et de V
présentent des reconstructions de surface, liées a la présence de contaminants en surface.
Ainsi, a la surface du fer, une reconstruction en c(2x2) liée a la présence de carbone est
observée ; pour la surface du vanadium, une reconstruction en (5x 1) résultant de la présence
d’oxygene en surface est présente. Dans notre cas, une couche tampon de MgO est déposée
préalablement a la couche de Fe pour prévenir la ségrégation du carbone depuis le substrat
vers la surface de Fe. Or, comme on peut le voir sur la Figure II-12 (b), une surface propre de
Fe est beaucoup plus sensible a I’oxydation qu’une surface de fer présentant une
contamination au C. Ainsi, la plus faible relaxation observée pour la premicre oscillation de

parameétre dans le cas de la croissance de Fe/Fe(001) pourrait, comme pour celle de V/V(001),
étre liée a la présence d’oxygene en surface.
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Figure II-12 — (a) Oscillations de paramétre moyen observées lors de la croissance de V/V(001) a différentes
températures (D'apres [130]) ; (b) Evolution de la quantité d’O, adsorbée sur une surface de Fe propre ou
contaminée au carbone en fonction du temps d’exposition. D aprés [135].

Ayant caractérisé les ilots présents en surface d'une couche tampon de Fe, nous allons a

présent nous intéresser a leur influence sur la croissance d'une barriere de MgO.

II - 1.4 Croissance d’une barriére de MgO sur une électrode avec ou
sans ilots de fer

IT - 1.4.1 Conditions expérimentales et systemes étudiés

Nous avons également enregistré I'évolution du cliché de diffraction RHEED dans
I'azimut [10]g. lors de la croissance de MgO a 100°C sur une surface (001) de Fe. Le MgO est
évaporé par bombardement électronique d'une cible constituée de substrats de MgO
monocristallin, 4 une vitesse maintenue constante et comprise entre 0.1 et 0.15 A.s™; les
conditions expérimentales sont telles qu'une cinquantaine d'images sont enregistrés par plan
de MgO déposé.

Suite a la mesure, le profil d’analyse est choisi afin d’optimiser le rapport signal sur bruit
des oscillations de parametre observées. L’allure de 1’évolution au cours du dépdt des
oscillations de parametre étant trés sensible a la position de la ligne de profil, cette ligne sera
placée de maniére identique pour tous les enregistrements, afin de pourvoir les comparer entre
eux. Par ailleurs, comme pour le suivi de la croissance de Fe/Fe(001), les clichés sont

enregistrés sous une incidence d’environ 2°.

Nous avons étudié la croissance de MgO sur trois morphologies de surface de Fe(001)
correspondant a des degrés de désordre différents. La premicre est une surface de Fe lissée par
un recuit @ 500°C, qui est l'échantillon de référence. Les deux autres morphologies

correspondent a cette surface lisse recouverte par des ilots de Fe. Ainsi, dans un cas nous
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avons considéré une surface de Fe présentant un taux de recouvrement de 0.5 MC, donc avec
des ilots de Fe de hauteur monoatomique ; le second cas correspond a une surface recouverte
de 1.5 MC de Fe, donc pouvant présenter trois niveaux atomiques. La Figure II-13 présente
I'évolution des différents parameétres extraits des clichés de diffraction RHEED, enregistrés

dans les trois cas.

MgO sur Fe lisse MgO sur 0.5 MC Fe MgO sur 1.5 MC Fe
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Figure I1I-13 — Variation de l'intensité et de la largeur a mi-hauteur de la raie (1,0), et du parameétre moyen de
surface au cours de I’hétéroépitaxie de MgO/Fe(001), dans le cas d'une surface de Fe : (a) lisse, (b) couverte de
0.5 MC de Fe, (c) couverte de 1.5 MC de Fe. Les lignes pointillées sont un guide pour l'eil, indiquant les

maxima d'intensité.

A premicre vue, I’intensité, la largeur et la position des raies de diffraction n’évoluent pas
de la méme maniére lors de la croissance de MgO sur les trois morphologies de la surface de
Fe. Ainsi, et ce n'est pas si surprenant, la morphologie de la surface semble avoir une
influence sur la croissance du MgO. A présent, toute la question est de définir a quel point
cette croissance est différente dans les trois systemes. Partant d’une approche globale de
I’allure des différentes courbes, nous analyserons ensuite dans les trois cas les relations de
phase entre les trois parametres étudiés, et enfin nous nous focaliserons sur I’influence des
ilots sur les oscillations de parametre, afin d’apporter des arguments pour répondre a cette

problématique.
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IT1-1.4.2 Approche comparative globale

Concernant le dépot de MgO sur la surface lisse de fer (Figure II-13 (a)), les évolutions
respectives de I’intensité, de la largeur et du paramétre moyen de surface en fonction du taux
de recouvrement permettent de distinguer clairement les deux régimes de croissance. En effet,
jusqu’a environ cinq oscillations, le parameétre reste constant en moyenne, ce qui est
caractéristique du régime pseudomorphe. Au-dela de cing oscillations, on observe une
augmentation quasi-linéaire du parametre, qui correspond au début de la phase de relaxation
plastique ; cette augmentation est concomitante de variations également quasi-linéaires de la
largeur (augmentation) et de I’intensité (diminution). De plus, compte tenu de la rotation de

45° entre les mailles fcc du MgO et bcc du Fe, on attend aprés relaxation un rapport
(a, >/<a2> proche de :

0 /N2 -0y, )=1.036,

ce qui est effectivement le cas sur la Figure I1-13 (a).

En ce qui concerne les dépdts de MgO sur 0.5 et 1.5 MC de Fe, ces deux régimes peuvent
toujours €tre nettement identifi€s, bien que les comportements de la largeur a mi-hauteur et de
I’intensité soient fortement perturbés lors de la croissance des deux premicres couches de
MgO. En effet, alors que I’intensité et la largeur sont minimales au début de la croissance sur
une surface lisse, il en est tout autrement pour les surfaces déja partiellement recouvertes de
fer. Cependant, aprés un dépot d’environ 1.5 a 2 couches de MgO, la largeur atteint un
maximum et I’intensité un minimum (matérialisés par les disques noirs sur les courbes). Les
évolutions ultérieures de la largeur et de I’intensité pour la croissance sur 0.5 MC de fer
(Figure II-13 (b)) sont alors treés proches de ce qui est observé sur une surface lisse, a savoir
une décroissance de la largeur et une augmentation de I’intensité, modulées par des
oscillations jusqu’a I’amorcage de la relaxation plastique. De plus, pour ce dépot sur 0.5 MC
de Fe, on observe lors de la relaxation plastique une augmentation de FWHM d’amplitude
comparable a celle constatée pour la surface lisse. La différence entre les évolutions de la
largeur et de I’intensité sur les surfaces lisse et recouverte de 1.5 MC de Fe (Figure 11-13 (c))
est plus nette, d’autant plus que la variation de FWHM lors de la relaxation plastique présente

une amplitude réduite de moitié par rapport a un dépot sur une surface lisse.

Ainsi, dans le cas d’une croissance de MgO sur une surface recouverte d’une demi-
monocouche de fer, on retrouve trés rapidement —aprés au maximum un dépdt de deux
couches de MgO- les caractéristiques observées dans le cas d’une croissance sur une surface
lisse. Le désordre initial de la surface parait alors comblé aprés le dépot de 1.5 ou 2

monocouches de MgO.
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IT - 1.4.3 Relations de phase

Revenons au cas de la croissance du MgO sur une surface lisse de Fe (Figure II-13 (a)) ;
nous observons comme attendu des oscillations de FWHM en antiphase avec les oscillations
d'intensit¢ RHEED. Par ailleurs, les oscillations de parameétre sont également en antiphase
avec les oscillations d’intensité ; ce déphasage est caractéristique de 1'hétéroépitaxie dun
systtme a désaccord paramétrique f positif (f = +3.9% dans le cas de la croissance de
MgO/Fe(001)) comme cela a été mentionné au paragraphe II - 1.2.3. En effet, lorsque la
couverture est demi-entiére, la relaxation élastique en lisiére d'tlots est maximale ; on observe
donc un maximum du paramétre moyen en surface puisque le parameétre du film de MgO est
plus grand que celui que le substrat de Fe tend a lui imposer (Figure II-14, gauche). Lorsque
la couche de MgO est compléte, elle est contrainte par le substrat : aucune relaxation n'est
théoriquement possible, et le paramétre moyen en surface atteint un minimum, qui correspond

au parameétre du Fe (Figure I1-14, droite).

Figure 1I-14 — Illustrations schématiques du phénomeéne de relaxation élastique, dans le cas d’un désaccord
paramétrique > 0 entre le substrat et le dépot. A gauche, en présence d'ilots, le parametre moyen de surface est
supérieur a celui du substrat, alors qu'a droite, pour un recouvrement entier, le paramétre de surface est égal a
celui du substrat : il n’y a pas de relaxation élastique.

Si ’on compare maintenant ces deux observations a ce que ’on reléve lorsque le MgO
croit sur les surfaces avec 0.5 ou 1.5 MC de Fe, on s'apercoit que 1'on retrouve les mémes
caractéristiques : les oscillations d'intensité sont en antiphase avec les oscillations de largeur a
mi-hauteur et de paramétre moyen quelle que soit la surface sur laquelle le MgO est déposé.
Ainsi, les relations de phase entre les différentes grandeurs sont conservées pour la croissance
du MgO sur les différentes surfaces de Fe. Ce résultat témoigne d’une croissance couche par

couche a I’échelle de cohérence du faisceau RHEED, quelle que soit la surface de départ.

IT - 1.4.4 Evolution des oscillations de parameétre avec la morphologie

Dans la suite, nous allons nous intéresser plus particulierement aux oscillations du
parametre moyen. Afin de comparer plus aisément les oscillations apparaissant dans les trois
cas, nous allons les représenter en fonction de 1’épaisseur de MgO déposée exprimée en
couches atomiques (MC). De plus, il a ét¢ mentionné au cours d’un paragraphe précédent
(section II - 1.3.3) que le paramétre de surface moyen d’une couche de Fe avec 0.5 ou 1.5 MC
de Fe était inférieur a celui d’une couche de Fe lisse, respectivement de 0.5% et 1.3%. Ainsi,

pour comparer les oscillations de paramétre lors de la croissance du MgO sur les trois
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Fe lisse

surfaces, il faut normaliser le paramétre <a //> par rapport a <a p >, et non par rapport au

parametre moyen de la couche initiale, qui varie suivant le type de surface considérée.

Ainsi, dans le cas d'une surface présentant 0.5 MC de Fe, on a :

(a)*") =0.995- (a]*") (11-4)

Lors de la croissance de MgO sur cette surface, pour normaliser la variation du parameétre
moyen en cours de croissance du MgO par rapport au parametre de la couche de Fe lisse, on

utilisera la relation de normalisation suivante :

(a*”) _ (a) .0.995 (11-5)

Pour la croissance du MgO sur 1.5 MC de Fe, on peut établir la seconde relation de

normalisation de la méme maniére, et on obtient :

@) _{a)*) .0.987 (1-6)

Felisse\ 1.5 Fe
<a// > <a// >

Nous avons donc superposé avec les oscillations de paramétre moyen observées dans le

cas de 1'échantillon de référence, les oscillations constatées lors de la croissance du MgO sur
0.5 MC et 1.5 MC de Fe, et normalisées grace aux relations ( II-5 ) et ( II-6 ) (Figure 1I-15).
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Figure II-15 — Comparaison des oscillations de paramétre de surface moyen obtenues lors de la croissance de

MgO sur une surface lisse de Fe (courbe grise) avec celle obtenue pour la croissance sur une surface couverte
de : (a) 0.5 MC Fe (en orange) et (b) 1.5 MC Fe (en magenta).

On constate que dans ces conditions, dans le régime pseudomorphe, la valeur autour de

laquelle oscille le paramétre est trés similaire pour les différentes surfaces de Fe, les
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différences observées étant en tout cas inférieures a la précision que nous pouvons
revendiquer pour ces mesures. Ainsi, la plus grande valeur moyenne observée pour la
croissance de MgO sur 0.5 MC et 1.5 MC de Fe avant la relaxation plastique semble
s’expliquer par un simple effet de compensation d’un parametre initial différent de celui de la

surface lisse.

La représentation des oscillations de paramétre de la Figure II-15 met également en
¢évidence des amplitudes d’oscillation plus importantes pour les surfaces avec ilots que pour la
surface lisse. D’apreés Miiller et al. [129], une amplitude de relaxation plus importante peut
s’expliquer par deux phénomeénes : une augmentation de la densité de nucléation, qui conduit
a une augmentation de la densité de bords de marches et favorise la relaxation, ou bien une
augmentation du désaccord paramétrique. Dans notre cas, la contribution de ces deux
mécanismes parait difficilement discernable. En effet, nous avons montré qu’en présence
d’ilots, le désaccord paramétrique entre le MgO et le substrat augmentait ; cependant, on ne
peut pas écarter la possibilité que la présence de marches dans le cas des surfaces de Fe avec
ilots entraine une augmentation de la densité de nucléation du MgO, favorisant la présence de

nombreux petits 1lots au détriment des plus gros.

Par ailleurs, la transition entre le régime pseudomorphe et celui de la relaxation plastique
se produit autour de 5.5 plans atomiques dans le cas des surfaces lisse et couverte de 0.5 MC
de Fe, alors que 1’épaisseur critique semble étre un peu inférieure (autour de 5 plans) dans le
cas du dépot de MgO sur 1.5 MC de Fe, ce qui reste néanmoins proche de la marge d’erreur
que nous avons ici. Enfin, on peut remarquer que la pente de la courbe apres la relaxation
plastique est similaire pour les surfaces lisse et avec 0.5 MC de Fe, mais differe a nouveau
dans le cas de la surface la plus désordonnée, avec 1.5 MC de Fe. On peut supposer ici que
dans ce dernier cas les dislocations se forment en nombre plus important des le début de la
phase de relaxation plastique, entrainant une relaxation plus rapide. Cette hypothese est
d’ailleurs cohérente avec la survenue plus rapide du blocage de Freund lors de la croissance
sur 1.5 MC de fer, le ralentissement de la relaxation étant observé dés le dépot de 10 MC,
alors que ce phénomeéne se produit pour des épaisseurs supérieures a 16 plans atomiques

lorsque le MgO est déposé sur une surface lisse de Fe.

En conclusion, si la présence d’une demi-monocouche de Fe a l'interface semble peu
affecter la croissance du MgO, la présence de 1.5 MC de Fe parait en revanche avoir une
influence plus notable. Ainsi, il parait alors raisonnable de considérer par la suite que pour des
recouvrements de la surface de Fe inférieurs ou égaux a une couche atomique, la morphologie
d’une barriere d’une dizaine de plans atomiques reste tout a fait comparable a celle d’une
barriere déposée sur une surface lisse de Fe. Le cas des barrieres plus fines, non relaxées

(donc d’épaisseur inférieure a cinq plans atomiques), fait I’objet du paragraphe suivant.
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IT - 1.4.5 Cas particulier des barriéres fines

Des clichés de microscopie électronique en transmission (TEM'®) ont été réalisés par
Etienne Snoeck, du CEMES a Toulouse sur des échantillons Fe/MgO/Fe(001) présentant une
barriere trés fine, d’épaisseur de I’ordre de trois plans atomiques (Figure II-16). Le cliché (a),
a faible grandissement, montre que malgré son extréme finesse, la couche de MgO est
continue sur la distance étudiée. Les clichés haute résolution (HRTEM'®) (b) & (e) nous
permettent d’étudier ’effet de la présence d’ilots sur la morphologie d’une barriére aussi fine.
Ces clichés correspondent en effet a différentes zones d’un méme échantillon, donc avec une
épaisseur de barriére strictement identique, comportant une interface inférieure soit lisse
(clichés (d) et (e)) soit recouverte de 0.5 MC de fer (clichés (b) et (c)), grace a I’utilisation
d’un cache in situ. On observe sur ces clichés que dans les deux cas, la barriére présente en
certains endroits des défauts (clichés (c) et (e)), qui ne sont pas des discontinuités de 1’isolant
(pinholes) mais plutét des rugosités d’interface importantes. Des clichés présentant une
barriére bien réguliére sont également observés avec et sans ilots a I’interface inférieure.
Ainsi, il n’existe pas de différences notables entre les barriéres de trois plans atomiques
déposées sur une interface lisse ou avec ilots : la présence d’ilots a 1’interface n’induit donc

pas de défauts supplémentaires dans une barricre fine.

Il faut ici noter que I’¢laboration d’échantillons Fe/MgO/Fe avec une telle barricre
nécessite de prendre un certain nombre de précautions, afin d’assurer la reproductibilité des
expériences et le contrdle précis des épaisseurs de MgO déposées. Ainsi, la barriere est
déposée a une vitesse trés lente (inférieure a 0.1 A.s™), sous le contrdle d’une microbalance a
quartz, préalablement calibrée au moyen d’oscillations d’intensit¢ RHEED en géométrie
spéculaire. De plus, la charge de MgO utilisée pour le dépot des barriéres a été réservée a cet
effet (une autre charge est utilisée pour le dép6t des couches tampon de piégeage du C), et la
position du faisceau d’électrons sur la charge de MgO choisie pour la calibration de la
microbalance a quartz est conservée pour le dépdt des barriéres. Enfin, les clichés de
microscopie €lectronique en transmission en haute résolution (clichés (b) a (e) de la Figure
II-16), ou I’on peut dénombrer les couches déposées, permettent de vérifier et corriger la

calibration en épaisseur.

" TEM: Transmission Electron Microscopy; HRTEM : High Resolution Transmission Electron
Microscopy.
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Figure II-16 — Clichés TEM (a) et HRTEM ((b) a (e)) d’échantillons Fe(50 nm)/Fe(x)/MgO(3.06 MC)/Fe(5 nm),
oux = 0 ou 0.5 MC de fer. Les clichés (b) et (c) correspondent a des échantillons présentant une interface
inférieure avec ilots (x = 0.5 MC), et les clichés (d) et (e) a des échantillons a interface lisse (x = 0 MC).

En conclusion, la présence d’ilots de fer de hauteur monoatomique a ’interface Fe/MgO
inférieure ne semble pas avoir d’impact majeur sur la croissance d’une barriere de MgO, et ce
dans les deux régimes d’épaisseurs qui nous intéressent (épaisseur de trois ou quatre plans
atomiques, ou bien supérieure a dix monocouches). En effet, les caractérisations in situ par
RHEED et ex situ par microscopie €lectronique en transmission n’ont pas révélé d’indices
permettant de discerner les barriéres déposées sur deux morphologies de surfaces différentes,

lisse ou avec une demi-monocouche d’ilots.
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I - 2 Jonctions Fe/MgQO/CoFeB a structure cristalline mixte

Nous présentons dans cette section des échantillons a architecture dite hybride, dont
I’¢laboration fait intervenir deux techniques différentes de dépdt des matériaux, 1’épitaxie par
jets moléculaires et la pulvérisation cathodique. Ces échantillons sont constitués d’une
¢lectrode inférieure et d’une barriere épitaxiées et d’une électrode supérieure de CoFeB

déposée par pulvérisation.

Dans une premicre partie, la procédure d’élaboration de ces empilements Fe/MgO/CoFeB
sera donc décrite ; en particulier, nous nous intéresserons au suivi de la cristallisation in situ
du CoFeB par diffraction RHEED, la croissance de ce matériau sur une barricre de MgO
monocristalline n’ayant pas encore a notre connaissance ¢té étudiée. Des images de
microscopie ¢lectronique en transmission nous permettront dans un deuxiéme temps de

vérifier les propriétés structurales de I’empilement ainsi €élaboré, ainsi que sa cristallinité.

II - 2.1 Croissance et cristallisation d’une couche de CoFeB sur une
barriére de MgO monocristalline

Les échantillons ont été élaborés dans une chambre d’épitaxie par jets moléculaires,
couplée a un bati de pulvérisation cathodique. Aprés avoir préparé un substrat de MgO
comme nous 1’avons décrit au paragraphe II - 1.1.1, nous avons déposé et recuit a 550°C une
premiere électrode de Fe de 45 nm d’épaisseur. Une barriere de MgO de (11.5 £ 0.5) plans
atomiques d’épaisseur a ensuite été épitaxiée a 110°C par bombardement électronique d’une
cible de MgO monocristallin. L’échantillon a ensuite été transféré sous vide dans le bati de
pulvérisation, ou une couche de CoFeB de 5 nm d’épaisseur est déposée a partir d’une cible
de CosoFes0B2o.

L’échantillon est alors ramené, toujours sous vide, dans I’enceinte de la MBE, afin d’y
subir un recuit, que nous avons suivi par diffraction RHEED (Figure II-17 (a) a (d)). On peut
constater sur cette figure que la couche de CoFeB est amorphe apres dépot (cliché (a)), et
jusqu’a 300°C (b), puisqu’on ne voit sur les clichés RHEED qu’une tache circulaire sur un
fond trés diffus. La cristallisation semble démarrer a partir de 450°C (Figure II-17 (¢)): la
tache centrale sur le clich¢ RHEED s’¢tire progressivement. Cette raie centrale s’affine
lorsqu’on augmente encore la température, et a 550°C des raies de diffraction caractéristiques
d’une structure monocristalline deviennent visibles, alors que le fond diffus s’atténue
clairement (Figure 1I-17 (d)). La température est alors maintenue pendant 30 min, pour

assurer une thermalisation sur toute la surface de 1’échantillon.
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CoFeB aprés dépot CoFeB, T = 300°C

£ -
CoFeB, T = 450°C CoFeB, T = 550°C

Figure I1-17 — Suivi de [’évolution du cliché de diffraction RHEED lors de la cristallisation par un recuit du
CoFeB déposé sur un empilement Fe/MgO monocristallin, (a) a 20°C, (b) a 350°C, (c) a 450°C et (d) a 550°C.

A TI’issue de ces 30 minutes de recuit a 550°C, comme on peut le constater sur la Figure
II-18, la couche de CoFe est cristallisée dans la structure bcc avec une orientation (001), les
azimuts [10] et [11] du réseau de surface du CoFe (clichés (a) et (b)) étant alignés
respectivement avec les azimuts [11] et [10] du réseau de surface du MgO sous-jacent (clichés
(c) et (d)), et [10] et [11] du Fe (clichés (e) et (f)). La structure cristalline est donc conservée
et cohérente a travers tout I’empilement. Toutefois, un fond diffus plus important sur les
clichés (a) et (b) de la couche de CoFe(B) indique une qualité cristalline moins bonne pour

cette couche que pour celles de Fe et de MgO.

On peut également remarquer la présence de raies additionnelles de faible intensité sur le
cliché (b) de la Figure II-18 ; ces raies témoignent de la présence d’une reconstruction de la
surface de la couche de CoFe(B). Cette reconstruction de surface est peut-étre lice a la
ségrégation du B en surface lors de la cristallisation du CoFe, le bore étant trés peu soluble
dans la phase cristallisée ; par ailleurs, ce type de ségrégation du B en surface du CoFe a dé¢ja
été observé par Kurt ef al. lors d’une étude de la diffusion du B dans des jonctions tunnel
magnétiques CoFeB/MgO/CoFeB [136].
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CoFe [10] CoFe [11]
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Figure 1I-18 — Corrélation des directions cristallographiques observées par diffraction RHEED pour la couche
de CoFe cristallisé ((a), (b)) avec celles des couches sous jacentes de MgO ((c), (d)) et de Fe ((e), (f)).

Enfin, la couche de CoFe(B) est magnétiquement durcie avec une bicouche Fe/Co : une
premiére couche de Fe de 15 nm est tout d’abord déposée puis recuite a 500°C pendant
15 min, puis une couche de Co de 40 nm d’épaisseur est ajoutée a 100°C. Notons que les
épaisseurs choisies pour cette bicouche ont été optimisées afin d’obtenir des champs de
retournement bien distincts pour les deux électrodes, comme nous le verrons plus loin, dans le
Chapitre III. La caractérisation structurale par microscopie électronique en transmission des

échantillons ainsi élaborés fait 1’objet de la section suivante.

Il - 2.2 Caractérisation ex situ des échantillons Fe/MgO/CoFe(B)

Nous nous intéressons ici plus particulierement a la cristallinité de la couche de CoFe(B),
puisque le reste de la structure a d’ores et dé¢ja été amplement étudié [1, 2]. Des images de la
structure complete de 1’échantillon obtenues par microscopie électronique en transmission
(TEM), et a haute résolution (HRTEM) figurent respectivement sur la Figure II-19 et la

Figure I1I-20. Ces images ont été réalisées au laboratoire CEMES a Toulouse.
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Figure 1I-19 — Image obtenue par TEM en champ clair de l'empilement MgO//MgO/Fe/MgO/CoFe(B)/Fe/Co/Au.

On observe sur la Figure II-19 des interfaces abruptes et une barriére de MgO continue,
sur toute la longueur d’échantillon étudiée. L’image en haute résolution de la Figure 11-20
permet de cibler notre analyse sur 1’électrode de CoFe(B), la barriere de MgO, et I’interface
entre ces deux matériaux. Cette image montre une électrode de Fe inférieure (en haut de
I’image) et une barriéere de MgO présentant une bonne cristallinité. La situation est toutefois
différente pour I’électrode de CoFeB déposée sur la barriere de MgO. En effet, cette électrode
présente des zones cristallisées, ou 1’on observe la continuité des rangées atomiques du MgO
et du CoFe (par exemple tout a gauche de la Figure 11-20), mais également de larges régions
ou le matériau semble demeurer amorphe (milieu de I’image) ; cette observation va donc dans
le méme sens que la présence du fond diffus observé précédemment sur les clichés RHEED
apres le recuit de la couche (Figure I1-17 (a) et (b)).

Figure II-20 — Image TEM haute résolution d’une zone de l'échantillon précédent.
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Enfin, dans la littérature, plusieurs articles mentionnent la ségrégation du bore a
I’interface entre I’électrode supérieure de CoFeB et la barriere de MgO, sans toutefois
préciser clairement la forme —oxydée ou métallique— sous laquelle s’y trouve le bore [137—
140]. Sur le cliché en haute résolution de la Figure I1-20, le bore sous sa forme métallique
n’est pas discernable, et on ne distingue par ailleurs pas d’indices de la présence d’une couche

d’un oxyde de B (couche claire a I’interface MgO/CoFeB).

Nous avons donc élaboré et caractéris¢ d’un point de vue structural des échantillons
comportant une barriere et une électrode épitaxiées, et une seconde électrode de CoFeB
déposée par pulvérisation cathodique. Nous avons montré que dans ces conditions, I’électrode
de CoFeB initialement amorphe cristallise dans la structure bcc en conservant les directions
cristallographiques des couches sous jacentes. Toutefois, une analyse de microscopie
¢lectronique en transmission a haute résolution a montré que la cristallisation du CoFe

demeurait incompléte, malgré une température et un temps de recuit conséquents.

II - 3 Jonctions Fe/MgO/Fe a structure cristalline texturée (001)

Des échantillons Fe/MgO/Fe a texture (001) ont été élaborés dans le bati d’épitaxie par
jets moléculaires, en suivant une procédure de dépot similaire a celle employée pour la
croissance d’échantillons monocristallins. Cette section comporte deux parties ; la premicre
concerne [I’élaboration des échantillons texturés, et la seconde décrit les diverses
caractérisations structurales menées sur un échantillon présentant la méme texture (001), mais

dont I’empilement a été simplifié.
II - 3.1 Croissance des échantillons et caractérisation in situ

IT - 3.1.1 Préparation du substrat de Si(001)

Malgré un désaccord paramétrique trés élevé (-22.6%), plusieurs méthodes ont été
reportées dans la littérature pour faire croitre sur un substrat de Si(001) du MgO avec une
orientation (001), ce MgO servant de base a la réalisation d’empilements Fe/MgO/Fe

cristallisés.

Ainsi, quelques groupes sont parvenus a ¢élaborer des couches de MgO épitaxiées sur
Si(001) selon la relation d’épitaxie Si(001)[100] || MgO(001)[100], en dépit d’une couche
amorphe de 1a 2 nm d’épaisseur se formant a I’interface entre la couche de MgO et le
substrat de Si [141-143]. D’autres, et ce sont précisément ces résultats qui nous intéressent,
ont pu obtenir des couches de MgO a forte texture (001) sur ces mémes substrats. Ainsi, Kohn

et al. [144] ont montré que dans le cas d’un dép6t sur Si/SiO, amorphe, le SiO, étant obtenu
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ELABORATION DE JONCTIONS A MORPHOLOGIE MODULEE

par un traitement thermique sous atmosphére d’oxygene du substrat, la couche de MgO était
cristallisée sur toute son épaisseur avec une texture (001) préférentielle. Enfin, une méthode
de préparation du substrat trés simple, employée par J. Bernos au cours de ses travaux de
thése [145], permet d’obtenir des couches de MgO continues, planes et trés bien texturées
avec une orientation (001) (Figure I1-21). Cette méthode consiste a déposer le MgO sur du
silicium amorphisé par décapage de la couche d’oxyde SiO, natif présent en surface des
substrats de Si(001).

Figure 1I-21 — Agrandissement d’un cliché de microscopie électronique en transmission d’'une coupe d’un
échantillon de structure Si/Si-a/MgO/Co/Cu/Co aprés recuit a 300°C. D apres [145].

Ainsi, dans les deux cas présentés ou le MgO présente la texture (001) recherchée, il a été
déposé sur des couches amorphes, de Si ou SiO,. Le parall¢le avec les barrieres de MgO a
texture (001) dans les JTM CoFeB/MgO/CoFeB, ou les couches de CoFeB sont amorphes
aprés dépdt, est immédiat. Il apparait donc que la croissance de quelques nanomeétres de MgO
sur une couche amorphe favorise la cristallisation de cet isolant avec une texture fortement
orientée suivant la direction (001). On peut donc supposer que, comme dans le cas des JTM
polycristallines a base de MgO et de CoFeB, la couche de MgO a texture (001) déposée
comme couche tampon sur les substrats de Si(001) agira comme une matrice de nucléation et

imposera sa texture (001) aux couches déposées ultérieurement.

Afin de tenter 1’¢laboration de JTM Fe/MgO/Fe texturées, nous préparerons donc les
substrats de Si(001) comme dans les travaux de J. Bernos ; cette technique est en effet bien
maitrisée au laboratoire, et permet I’obtention de couches de MgO texturées de bonne qualité
cristallographique. La section suivante décrit les conditions expérimentales adoptées pour
cette ¢élaboration.
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CHAPITRE 11

II - 3.1.2 Croissance et caractérisation in situ d’empilements Fe/MgO/Fe
a texture (001)

Les substrats sont initialement préparés dans un bati de pulvérisation cathodique, ou la
couche d’oxyde de Si présente en surface est décapée a I’aide d’un plasma Argon
radiofréquence d’une puissance de 100W, sous une pression de 8.10 Torr ; une couche de
MgO de 5 nm d’épaisseur est ensuite déposée par pulvérisation cathodique. Les substrats sont
alors transférés dans le bati d’épitaxie par jets moléculaires, ou 1’on peut caractériser les
couches et I’effet des recuits par diffraction RHEED. Le clich¢ RHEED de la couche de MgO
déposée par pulvérisation cathodique présenté sur la Figure 11-22 (a) présente des taches de
diffraction sur un fond trés diffus, témoignant de la présence de grains cristallisés avec une
orientation préférentielle. Apres un recuit a 300°C pendant 15 min, on observe une tache
centrale plus intense, signe d’une amélioration de la qualité cristalline de la couche de MgO
(Figure II-22 (b)). Par ailleurs, la figure de diffraction ne change pas si 1’on tourne
I’échantillon sur lui-méme a angle d’incidence constant : la structure planaire de I’échantillon

est donc isotrope.

Apres refroidissement complet de I’échantillon, une premiere ¢électrode de Fe de 30 nm
d’épaisseur est déposée (Figure II-22 (c)) : cette couche est polycristalline, avec des traces de
la texture (001). Un recuit de 25 min a 500°C permet de cristalliser cette couche avec la
texture (001) recherchée (Figure 1I-22 (d)) : en effet, sur le cliché (d), les anneaux ont disparu,
et pour toutes les orientations de 1’échantillon, on n’observe que les raies caractéristiques des
directions cristallographiques [10] et [11] du réseau de surface du Fe(001) monocristallin,
comme on peut le constater sur la Figure 11-22 (g). En comparant sur cette figure les clichés
des deux types d’échantillons, texturé et monocristallin, on peut é¢galement remarquer un fond
diffus plus important et un moins bon contraste dans le cas de 1’échantillon texturé (en haut).
Ces deux aspects révelent une rugosité de surface plus importante dans le cas de 1’échantillon

déposé sur Si.

La surface de 1’échantillon reste néanmoins suffisamment lisse a 1I’échelle de cohérence du
faisceau RHEED pour observer des oscillations d’intensité durant la croissance des premieres
couches de MgO sur la couche de Fe texturée (Figure II-22 (h)). Ainsi, méme si I’on ne peut
pas distinguer les oscillations durant toute la croissance comme dans le cas du MgO sur Fe
monocristallin (Figure II-22 (h), courbe inférieure), il est possible d’estimer 1’épaisseur de la
barriere a (11.5 £ 0.5) plans atomiques. Par ailleurs, 1’épitaxie de la barriere de MgO sur la
couche de Fe texturée est confirmée par la parfaite similitude entre la texture observée sur le
cliché de la couche de MgO (Figure I1-22 (e)) et celle de la premicre électrode de Fe (Figure
11-22 (d)).
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Figure 1I-22 — (a) a (f) : Suivi par diffraction RHEED de la croissance d’une JTM Fe/MgO/Fe a texture (001).
(g) : Identification des raies de diffraction RHEED sur le cliché de la premiere électrode de Fe texturée (haut)
grace aux clichés de Fe monocristallin pris suivant deux orientations cristallographiques différentes (milieu et
bas).

(h) : Comparaison d'oscillations d'intensit¢é RHEED lors de la croissance du MgO sur une électrode de Fe
texturée (courbe rouge) ou monocristalline (en noir)
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Une seconde ¢lectrode de Fe est enfin déposée sur la barriere de MgO ; cette couche
reproduit, apres recuit & 300°C durant 20 min, la texture (001) des couches sous jacentes,
comme en témoigne la Figure 11-22 (f). Enfin, une couche de Co de 30 nm d’épaisseur est
déposée pour durcir magnétiquement 1’¢lectrode supérieure. L empilement est alors achevé

avec le dépot d’une couche de protection d’Au.

Ces observations conduisent a considérer que dans ces échantillons, la structure granulaire
de chaque couche reproduit celle de la couche sous-jacente grace a une épitaxie pour chaque
grain des couches de Fe et de MgO, suivant la relation Fe(001)[100] || MgO(001)[110]. Cela
résulte en une structure colonnaire cohérente —du point de vue de la structure cristalline— a
travers ’empilement, les grains étant orientés aléatoirement les uns par rapport aux autres. Ce
type de structure en colonnes a été précédemment observé par Choi et al. [146], qui y font
référence comme une « grain-to-grain epitaxy ». Les auteurs de cet article avaient alors
observé que lors du recuit ex sifu de jonctions tunnel magnétiques CoFeB/MgO/CoFeB, la
cristallisation des ¢électrodes amorphes de CoFeB suivait exactement la texture imposée par la
barriére de MgO.

II - 3.2 Caractérisation ex situ d’échantillons texturés

Des mesures de diffraction des rayons X, ainsi qu’une étude de microscopie ¢lectronique
en transmission ont été effectuées sur un échantillon €élaboré exactement dans les conditions
décrites précédemment, ne comportant que la premiére électrode de Fe de 30 nm d’épaisseur,
et recouvert d’une couche de protection de MgO, afin de simplifier I’analyse des résultats. Les
deux techniques utilisées sont complémentaires, 1’une donnant des informations moyennées
sur tout I’échantillon (diffraction des R. X), I’autre étant une sonde plus locale (TEM) ; par
ailleurs, le recoupement des informations obtenues par ces deux méthodes apporte un certain
crédit aux résultats. Ces deux techniques étant extrémement répandues, nous nous
contenterons de présenter les résultats des mesures et leur interprétation ; pour de plus amples
informations concernant I’instrumentation ou la physique des phénomenes, le lecteur pourra

par exemple consulter les chapitres dédiés a ces méthodes dans les ouvrages [147, 148].
IT - 3.2.1 Etude par diffraction des rayons X

Différents types de mesures ont été effectués par diffraction des rayons X, afin de
confirmer la texture (001) de 1’échantillon, de révéler une éventuelle orientation privilégiée

des grains dans le plan de croissance, et finalement de déterminer la taille de ces grains.

Dans un premier temps, des mesures en configuration dite & —26 avec un vecteur de
diffusion perpendiculaire au plan de 1’échantillon nous ont permis de vérifier que la direction

de croissance était bien la direction [001] : en effet, comme on peut le constater sur le spectre
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de la Figure I1-23, un seul pic apparait pour le Fe, correspondant a la diffraction des rayons X
sur les familles de plans (002) du Fe cubique centré, les pics correspondants aux plans (110),
(211) et (220) étant absents. Une petite bosse est toutefois présente, a un angle de 47-48° ; son
origine n’a pas pu étre clairement identifiée, mais elle pourrait correspondre au signal du Si
amorphe, sur lequel le MgO est déposé.

Fe (002)
1000 F -
T
3
2 Si (004)
@ 500F (substrat) 7
1)
< _ | _
(110) (211) (220)
0 - " 1 " 1 " 1 1 I l 1 1 1 ll
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Figure II-23 — Spectre XRD sur un échantillon de structure Si/a-Si/MgO/Fe/MgO, en configuration hors plan.

Par ailleurs, pour un vecteur de diffusion dans le plan de I’échantillon, aucun pic n’a pu
étre mis en évidence lors d’un scan en ¢'' sur les réflexions correspondant & la famille de
plans (110) du Fe. Ainsi, la répartition des directions cristallographiques des grains dans le
plan de I’échantillon est bien équiprobable : cela confirme ainsi I’isotropie dans le plan de
I’échantillon déja révélée par 1’isotropie des clichés RHEED.

Enfin, a partir de la largeur a mi-hauteur A du pic correspondant a la diffraction des plans
(110) ayant une composante normale a la surface de 1’échantillon, nous avons pu évaluer la

taille des cristallites de Fe dans le plan en appliquant la formule de Scherrer'? :

kA

D:\/Hz—sz-cosﬁ (11-7)

" Lors de ce type de mesure, a angles d’incidence et de sortie fixes, I’échantillon tourne sur lui-méme
autour de I’axe perpendiculaire a sa surface ; ainsi, pour un monocristal a maille cubique, en réglant les angles
d’incidence et de sortie de maniére a observer les réflexions sur les plans (110), quatre pics sont attendus lors
d’un scan en ¢, a 90° d’intervalle.

12 Cette formule permet, lorsque les cristallites ont une taille suffisamment petite, typiquement inférieure a
100 nm, de déterminer une taille moyenne de cristallites suivant la direction normale aux plans diffractant, a
partir de la largeur a mi-hauteur des pics de diffraction. De plus amples détails concernant 1’utilisation de la
relation de Scherrer peuvent étre trouvés dans la référence [147].
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Avec un facteur géométrique k = 0.89, la longueur d’onde A = 1.5405 2\, H =0.54°, un
angle de diffusion 8= 22.3°, et la largeur instrumentale s déterminée a partir du pic (220)
d’un substrat de silicium et égale a 0.42°, on estime la taille latérale des grains de Fe a environ

25 nm.

Le clich¢ TEM de la Figure II-21 suggere que la taille des grains de MgO déposés
directement sur la couche de Si amorphe est plutét de I’ordre de 5 nm, donc bien inférieure a
cette taille de 25 nm, que nous obtenons a l’aide de la relation de Scherrer. Ces deux
observations ne sont pourtant pas incompatibles. En effet, le clich¢ RHEED (c) de la Figure
II-22 témoigne d’une couche de Fe polycristalline, avec néanmoins une orientation de grains
qui se dessine suivant la direction (001). On peut alors concevoir que les grains de MgO
servent de points de nucléation a des grains de Fe désorientés, dont la taille est de 1’ordre de
celle des grains de MgO, et que le recuit a 500°C favorise la croissance des grains dont
I’orientation est (001) au détriment des autres orientations, comme le montre le cliché
RHEED de la couche de Fe recuite (Figure I1-22 (d)).

La formule de Scherrer permet d’estimer une taille moyenne de grains ; 1’étude TEM
présentée au paragraphe suivant va permettre d’évaluer la distribution en taille des cristallites
de Fe.

IT - 3.2.2 Etude par microscopie électronique en transmission

Ces mesures ont été effectuées sur un échantillon préparé par microclivage : une fine
bande de la couche de Fe a été prélevée avec une pointe diamant, puis déposée sur une grille
de microscopie électronique. L’échantillon ainsi obtenu est replié sur lui méme, du fait du
relachement des contraintes imposées par le substrat, comme on peut le voir sur la

micrographie de la Figure II-25 (a).

Le cliché de diffraction obtenu sur cette bande d’échantillon (Figure I1-24) présente des
anneaux concentriques, caractéristiques de la présence de cristallites désorientées du Fe bcc.
L’aspect pointé de ces anneaux refléte le caractére local de la mesure : sur 1’extension de la
zone sondée, toutes les orientations possibles des cristallites ne sont pas représentées. Aucune
orientation préférentielle n’apparait néanmoins, puisque les taches de diffraction sont réparties

a peu pres uniformément le long des anneaux.

Nous avons également réalisé sur ce méme échantillon des micrographies en fond noir
(Figure I1-25 (a) et (b)), correspondant aux taches de diffraction entourées sur la Figure I11-24.
On peut y observer des cristallites réparties aléatoirement dans 1’échantillon, et dont la taille
présente une dispersion assez importante. La taille moyenne estimée de ces cristallites se situe

autour de 10 a 20 nm.
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Figure II-25 — Clichés TEM de I’échantillon en champ noir, a deux grossissements différents.
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Enfin, des clichés en fond clair ont également ¢été réalisés ; sur celui présenté sur la Figure
II-26, on peut distinguer deux zones présentant des franges de moiré (zones entourées).

L’extension spatiale de ces figures, qui est de I’ordre de la taille des grains, est de 15 a 25 nm.

20

| I—

Figure 1I-26 — Cliche TEM en fond clair. Les structures entourées sont des franges de moirée, issues
d'interférences entre deux cristallites voisines dont les orientations cristallographiques sont proches.

En conclusion, les deux techniques d’analyse ex sifu ont confirmé la texture (001) des
¢chantillons déposés sur Si ; aucune orientation préférentielle des cristallites dans le plan n’a
par ailleurs été détectée. L ’analyse des clichés TEM a également montré une dispersion en
taille des cristallites relativement importante ; il est cependant possible d’isoler des grains
confirmant la taille de 25 nm déterminée par diffraction des rayons X a I’aide de la formule de
Scherrer.

IT1 -4 Conclusion

Nous avons donc dans ce chapitre présenté les différents systémes que nous étudierons
dans la suite de ce manuscrit. Grace a diverses techniques, aussi bien in sifu (diffraction
RHEED) qu’ex situ (microscopie électronique en transmission ou TEM, diffraction des
rayons X), nous avons pu caractériser ces échantillons d’un point de vue cristallographique et
structural.

Ainsi, dans le cas d’empilements monocristallins, nous avons ¢laboré des échantillons ou
I’interface inférieure pouvait étre modulée, par la présence de carbone ou I’insertion d’ilots de

fer de hauteur monoatomique. Dans le premier cas, le carbone présent en surface est issu du
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substrat de MgO et ségrége a travers |’¢électrode de fer inférieure lors de son recuit; sa

présence permet de modifier la structure électronique de I’interface de manicre tres localisée.

Dans le second cas, les ilots sont obtenus en déposant une fraction de monocouche de fer a
la surface ; la taille des ilots en surface est ajustable simplement, en faisant varier le taux de
recouvrement de la surface, de 0 a 1 monocouche. Des effets de confinement latéral dans les
ilots, ou d’hybridation en bord de marches, susceptibles de se produire peuvent donc étre
modulés en fonction de la topographie de la surface. Nous avons également montré que des
recouvrements de Fe inférieurs a une monocouche n’engendrent pas de défauts
supplémentaires dans une barriere de MgO, que son épaisseur soit faible (trois ou quatre plans
atomiques) ou plus importante (dix a douze plans atomiques). Les éventuelles différences
observées entre des échantillons Fe/MgO/Fe a interfaces différentes ne pourront donc pas étre
imputées a un simple effet structural, mais seront plutdt relatives a des effets de structure

¢lectronique.

Nous avons également élaboré des échantillons a architecture hybride, ou une électrode de
CoFeB est déposée par pulvérisation cathodique sur un empilement {électrode / barriére}
¢épitaxié. La caractérisation de cet échantillon a montré qu’un recuit in situ permet la
cristallisation de la couche de CoFeB dans une phase bcc, suivant les relations d’épitaxie
Fe(001)[100] || MgO(001)[110] || CoFe(001)[100]. Cette cristallisation n’est cependant que
partielle, des zones non cristallisées ayant été révélées par des clichés TEM a haute résolution.

Enfin, des jonctions tunnel magnétiques Fe/MgO/Fe a texture (001) ont été élaborées par
¢épitaxie par jets moléculaires grice a I’emploi de substrats de Si(001) spécifiquement
préparés. Les analyses in situ et ex situ ont montré une grande isotropie dans le plan des
propriétés structurales des échantillons. Elles révelent de plus une structure de type
colonnaire, ou la cohérence cristalline est respectée a travers I’empilement a I’échelle latérale

de la taille d’un grain, estimée a 25 nm en moyenne.
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Chapitre III — Transport polarisé en spin dans des

JTMs a barriére épaisse de MgO

Les jonctions tunnel magnétiques (JTMs) épitaxié¢es Fe/MgO/Fe(001) sont des systemes
amplement reconnus comme mod¢les pour I’étude du transport tunnel polarisé en spin et en
symétrie. Leurs performances expérimentales en termes de magnétorésistance tunnel (TMR)
demeurent néanmoins trés inférieures non seulement a celles prédites par les travaux
théoriques, mais aussi a celles atteintes dans les systémes CoFeB/MgO/CoFeB texturés, dont

la qualité de la structure cristalline est pourtant bien inférieure a celle des JTMs Fe/MgO/Fe.

Nous nous proposons donc au cours de ce chapitre d’étudier I’influence de 1’ordre
cristallin sur les performances des JTMs, en considérant des systemes présentant des qualités
structurales intermédiaires entre celle —« faible »— des jonctions polycristallines et celle
—« trés ¢levée »— des JTMs monocristallines. L’¢laboration des différents échantillons, ainsi
que leurs propriétés structurales ont €té décrites dans le Chapitre II ; dans le présent chapitre,
nous présenterons et analyserons leurs propriétés magnétiques et de transport, en nous

appuyant sur 1I’é¢tude des dépendances en tension et en température.

En premier lieu, nous nous intéresserons donc a des jonctions a architecture
monocristalline Fe/MgO/CoFeB, dans lesquelles la cristallisation de la couche de CoFeB
n’est pas compléte. Nous étudierons dans un deuxiéme temps les propriétés d’échantillons
Fe/MgO/Fe a texture (001). Nous considérerons ensuite des JTMs monocristallines présentant
un désordre interfacial controlé, qui est introduit a I'interface Fe/MgO inférieure par le biais
d’ilots de fer de hauteur monoatomique. Enfin, la confrontation des différents résultats établis
au long du chapitre permettra d’extraire les caractéristiques communes a ces différents

systemes.
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III - 1 Détails expérimentaux

III - 1.1 Structuration des échantillons

La structuration des JTMs a eu lieu au laboratoire, a partir d’échantillons de quelques
centimétres carrés de surface —typiquement de 2cm*2cm pour les échantillons élaborés sur
substrats de MgO(001)—, suivant un processus impliquant plusieurs étapes de
photolithographie et de gravure ionique, et dont une description détaillée figure dans la theése
de J. Faure-Vincent [1]. A I’issue des étapes de microfabrication, les échantillons comportent
des jonctions carrées de tailles latérales variant de 10 a 80 pm ; le nombre et la répartition de
ces jonctions dépendent du jeu de masques de lithographie optique choisi. La Figure III-1
présente la disposition obtenue avec le jeu de masques le plus couramment utilisé au cours de
cette thése. Le long d’une ligne (suivant x) les jonctions sont de méme taille latérale, et cette
taille augmente lorsqu’on descend dans une colonne (suivant y). Cette disposition des
jonctions est en particulier trés utile pour mesurer I’évolution des caractéristiques de transport

lorsqu’un paramétre (I’épaisseur d’une couche par exemple) varie le long de la direction x.

Figure III-1 — Représentation schématique de la disposition des jonctions dans les échantillons structurés.
III - 1.2 Mesures de magnéto-transport

Ces mesures sont notre principal outil d’étude des jonctions tunnel magnétiques,
puisqu'elles permettent de déterminer les caractéristiques électriques en fonction de I'état

magnétique du dispositif.

Les mesures électriques ont été réalisées en configuration deux pointes, a 1’aide de sources
de tension Keithley 2400 ou 2600, interfacées sous LabVIEW. Dans tout ce chapitre, la
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convention de polarisation de la tension utilisée pour la présentation des résultats est telle que
la borne + de la source de tension est reliée a 1’électrode supérieure de la jonction ; cela
signifie qu’en tension positive, les €lectrons sont injectés depuis 1’électrode inférieure vers
I’¢lectrode supérieure (Figure 11I-2). De plus, afin de caractériser la réponse en tension des
échantillons en fonction de leur configuration magnétique, ceux-ci sont placés dans un champ
magnétique, appliqué dans le plan de I’échantillon et, sauf mention contraire, suivant sa
direction de facile aimantation.

L=

Figure I1I-2 — Représentation schématique de la convention de signe choisie.

V>0 V<0

Les mesures a basse température présentées dans ce chapitre ont été pour la plupart
réalisées sur un cryostat a He gazeux fonctionnant en boucle fermée. Ce type de cryostat a
hélium gazeux est avantageux par rapport aux cryostats a hélium liquide dans la mesure ou il
permet de s’affranchir des transferts d’hélium durant les mesures ; il présente toutefois une
contrepartie importante, concernant la température minimale atteinte. Ainsi, dans ce
dispositif, les mesures ont été réalisées jusqu’a une température minimale de 11 K. Les
mesures effectuées a plus basse température (jusqu’a 5 K) présentées dans la dernicre section
du chapitre ont été réalisées dans un cryostat a hélium liquide (PPMS', de chez Quantum
Design), au moyen d’une canne de mesure de résistance et de caractéristique courant-tension

congue par S. Suire.

III - 2 Jonctions tunnel a architecture hybride Fe/MgO/CoFeB

Nous nous intéressons dans cette partie a 1’étude des propriétés magnétiques et de
transport d’échantillons a architecture dite hybride (Figure III-3), la partie inférieure de cet
¢chantillon étant monocristalline, et 1’électrode supérieure une électrode de CoFeB déposée
par pulvérisation cathodique. Cette couche de CoFeB, amorphe apres dépdt, est partiellement
cristallisée par un recuit in situ (voir Chapitre II, § II - 2).

"' PPMS : Physical Property Measurement System
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Au 20 nm
X
Co 40 nm
Couche
Electrode Fe 15 nm dure
partiellement
cristallisée CoFeB 5 nm
/N MgO(001) 11.5 MC
Couche
Electrode + Fe(001) 45 nm douce
barriere
monocristallines MgO(001) 15 nm
(piégeage du C)
Substrat
MgO(001)

Figure IlI-3 — Rappel de la structure des échantillons a architecture hybride étudiés.
III - 2.1 Réponse magnétique

Les propriétés magnétiques de I’échantillon ont été mesurées a température ambiante par
magnétométrie vectorielle a échantillon vibrant (ou VSM?), permettant la mesure simultanée
des composantes longitudinale et transverse de 1’aimantation, relativement a la direction

d’application du champ magnétique.

Des mesures de ces deux composantes a rémanence, en fonction de la direction du champ
planaire appliqué pour saturer I’aimantation de I’échantillon, ont été réalisées au préalable,
d’une part sur un échantillon comportant la couche dure CoFeB/Fe/Co seule, et d’autre part
sur I’échantillon complet, afin de caractériser les anisotropies magnétocristallines de ces deux
systémes. Les Figure I11-4 (a) et (b) représentent les distributions angulaires des composantes
longitudinale et transverse de 1’aimantation rémanente, obtenues sur les deux échantillons.
Ces mesures montrent que 1’anisotropie magnétocristalline d’ordre 4, ainsi que 1’orientation
des axes d’anisotropie caractéristiques du Fe(001) monocristallin sont conservées a la fois
pour la couche dure CoFeB/Fe/Co et pour I’empilement complet Fe/MgO/CoFeB/Fe/Co. On
peut également remarquer pour les deux distributions une trés haute symétrie, indiquant une
équivalence stricte des deux axes de facile aimantation [100]g. et [010]g., et des deux axes de
difficile aimantation [110]ge et [1-10].

2 VSM : Vibrating Sample Magnetometer
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Figure IlI-4 — Dépendances angulaires des composantes longitudinale My (a) et transverse My (b) de
l'aimantation a rémanence pour l'empilement Fe/MgO/CoFeB/Fe/Co complet (-m-) et la couche dure seule (-0-).

Suite a cette détermination des directions d’anisotropie magnétocristalline, les cycles
d’hystérésis de 1’échantillon complet ont pu étre mesurés précisément suivant les axes de
facile aimantation [100] et [010] (Figure III-5 (a)), et de difficile aimantation [110] (Figure
II1-5 (b)). La Figure III-5 (a) confirme bien 1’équivalence des deux axes de facile aimantation
[100]ge et [010]g.. Elle montre par ailleurs que les retournements des deux électrodes sont
découplés et abrupts, et se produisent vers 10 Oe pour la couche douce et 120 Oe pour la
couche dure ; la présence d’un plateau ou I’aimantation est constante (M/Mg = 0.1) sur une
large gamme de champs indique qu’une configuration antiparallele des aimantations des deux
couches peut étre nettement stabilisée suivant un axe facile. A I’inverse, suivant la direction
[110]ge (Figure III-5 (b)), les retournements des deux couches sont plus progressifs, et on ne

stabilise par ailleurs pas d’état antiparallele.
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Figure III-5 — Cycles d'aimantation pour un échantillon de structure Fe/MgO/CoFeB/Fe/Co/Au, (a) suivant les
axes [100]r, et [010] . de facile aimantation, et (b) suivant [’axe [110]r, de difficile aimantation.

On peut cependant observer sur la Figure I1I-5 (a), que le retournement de la couche dure
n’est pas tout a fait abrupt ; cela pourrait provenir de I’épaisseur un peu ¢élevée de la bicouche
CoFeB/Fe douce, que 1’on durcit par échange interfacial grace a la couche de Co. En effet,
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afin de redresser 1’axe de facile aimantation de la couche de CoFeB, qui est suivant I’axe
[110]p., 1l a été nécessaire d’¢laborer une bicouche CoFeB/Fe d’une épaisseur totale de 20
nm. Or, pour que la tricouche CoFeB/Fe/Co se comporte comme un monobloc rigide, il faut
que la partie douce soit inférieure a une certaine épaisseur critique [149], estimée a 10 nm

dans le cas d’une bicouche Fe/Co [1].

Apres structuration des échantillons, des mesures de magnétorésistance ont été effectuées
a basse température (16 K); la Figure III-6 présente la variation de la résistance d’une
jonction, mesurée au voisinage de 1’équilibre (V = 10 mV), lorsque I’amplitude du champ
magnétique planaire appliqué suivant un axe de facile aimantation varie. Deux états de
résistance apparaissent nettement sur cette figure : un état de forte résistance, observé a champ
modéré et correspondant a la configuration antiparalléle (AP) des aimantations des deux
¢lectrodes, et un état de faible résistance, observé pour des forts champs appliqués et

correspondant a la configuration paralléle (P) des aimantations.
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Figure III-6 — Evolution en fonction du champ magnétique de la résistance d’une jonction de 30*30 um? de
structure Fe/MgO/CoFeB/Fe/Co/Au, mesurée a 10 mV et a 16 K, le champ étant appliqué suivant un axe facile.

Dans la suite de cette section, on ne parlera plus que de configurations parall¢le (P) et
antiparall¢le (AP) des aimantations, en gardant a 1’esprit que celles-ci sont obtenues grace a

I’application sur le systeme de deux champs magnétiques d’intensités différentes.

III - 2.2 Effet de la tension appliquée

Des mesures de magnéto-transport ont ét¢ effectuées entre 16 et 300 K ; en ’absence de
précision, celles-ci sont présentées a basse température, ou les mesures refletent de maniere
plus intrinseque les propriétés des systémes ¢tudiés. Par ailleurs, dans toute la suite, afin

d’alléger 1’écriture, la structure complete de 1’échantillon n’est plus mentionnée : la bicouche
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de Fe/Co employée pour durcir I’électrode supérieure ainsi que la couche d’Au de protection
sont omises, et on ne parlera plus que d’échantillons de type Fe/MgO/CoFeB ou «a
architecture hybride ». Il en est de méme pour les autres types de jonctions mentionnés ; ainsi
par « Fe/MgO/Fe », nous sous-entendons que nous considérons un échantillon de structure
complete Fe/MgO/Fe/Co/Au.

III - 2.2.1 Etude comparative avec des systémes modéles

Apres avoir caractérisé la réponse magnétique du dispositif, et en particulier vérifié qu’il
présente deux états magnétiques P et AP bien définis, 1’étape suivante de 1’étude consiste a
comparer sa réponse a faible tension avec celle d’un systtme Fe/MgO/Fe monocristallin
présentant une épaisseur de barriére similaire. Nous avons donc représenté sur la Figure
II1-7 (a) les produits résistance X aire de jonction, et sur la Figure III-7 (b) les valeurs de
magnétorésistance, obtenus lors de la mesure de jonctions Fe/MgO/Fe présentant différentes
épaisseurs de barriére (symboles ouverts), et des jonctions Fe/MgO/CoFeB (symboles pleins).
On peut ainsi constater qu’a I’incertitude sur les épaisseurs de barriére pres, les produits R.A
obtenus dans les deux configurations d’aimantation pour les jonctions a architecture hybride
sont du méme ordre de grandeur que ceux obtenus pour des jonctions Fe/MgO/Fe. En
revanche, alors que la TMR obtenue a température ambiante dans les systemes Fe/MgO/Fe
varie entre 110 % et 160%, celle relevée pour les jonctions Fe/MgO/CoFeB n’est que de 45%,

donc trois fois plus faible.
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Figure I1I-7 — Evolution (a) du produit RxA4 dans 1’état parallele (O, m) et antiparalléle (o, ®), et (b) de la TMR,
dans le cas de jonctions Fe/MgO/Fe, dont [’épaisseur de la barriere varie entre 10 et 14 MC (entre 2.1 et 2.9
nm) (en symboles creux,) et Fe/MgO/CoFeB (en symboles pleins). Les mesures sont effectuées a 300 K et sous

une tension de polarisation de 10 mV.

Cette différence de TMR entre les deux systémes est confirmée par les mesures a basse
température de la dépendance en tension de la TMR, présentées sur les Figure II1-8 (a) et (b).
Le maximum de TMR est en effet observé dans les deux types de jonctions dans le régime
tunnel d’équilibre au voisinage de V=0 V, et atteint prés de 300% dans le cas de jonctions
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Fe/MgO/Fe (Figure III-8 (b)), et seulement 85% dans les jonctions Fe/MgO/CoFe(B) (Figure
IT1-8 (a)). Ainsi, la TMR obtenue dans les jonctions a architecture hybride est trés inférieure
aux valeurs mesurées sur les échantillons Fe/MgO/Fe monocristallins, ou publiées sur les
¢échantillons texturés de type CoFeB/MgO/CoFeB (jusqu’a plus de 1100% [31]). Cette valeur
de 85% reste néanmoins supérieure a la valeur de 58% calculée grace a la formule de Julliere
[6], avec les polarisations du Fe et du CoFe respectivement de Pg. = 44% et Pcore = 51% [4].
Cela laisse supposer une réduction importante de ’efficacité¢ du transport tunnel résolu en

symeétrie, sa contribution n’étant toutefois pas totalement détruite.

Fe/MgO/CoFe(B) Fe/M
n 300“
80
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3 X 200}
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Figure I1I-8 — Dépendance de la TMR avec la tension dans des jonctions : (a) Fe/MgO(11.5 MC)/CoFeB et
(b) Fe/MgO(13.5 MC)/Fe, mesurées respectivement a 16 K et 11 K.
Convention de signe : en tension positive, les électrons sont émis par I’électrode inférieure vers la supérieure.

Concernant la dépendance en tension de la TMR, on observe sur les Figure I1I-8 (a) et (b)
que dans les deux systemes, la TMR chute rapidement lorsque la tension appliquée augmente,
et ce, de maniere asymétrique puisque la diminution n’est pas identique pour les valeurs
positives et négatives de la tension. Qualitativement (les échelles sont différentes sur les deux
graphes), cette décroissance est similaire en tension négative dans les deux types de jonctions.
En revanche, en tension positive, lorsque les électrons sont injectés vers 1’électrode de
CoFeB, les deux systemes présentent une variation différente, la chute de TMR étant

beaucoup plus rapide dans le cas de la jonction hybride.

L’examen des conductances dynamiques G, ,p =dl , ,p) / dV présentées sur les Figure
I11-9 (a) et (b) permet d’expliquer qualitativement I’allure des courbes TMR(V) (diminution
avec la tension, dissymétrie) observées dans les jonctions Fe/MgO/CoFeB et Fe/MgO/Fe.

Ainsi, dans les jonctions Fe/MgO/Fe (Figure I1I-9 (b)), la conductance dans 1’état parallele
varie trés peu jusqu’a 0.6 V (cette variation est de ’ordre de 5%), et I’effet de la tension est
quasiment identique pour les valeurs positives et négatives. En configuration AP, la
conductance présente une amplitude de variation qui est non seulement bien plus marquée,

mais également asymétrique en fonction du signe de la tension. On peut donc en conclure que
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la dépendance en tension de la TMR observée sur la Figure III-8 (b) résulte principalement de

I’augmentation avec la tension de la conductance AP et de son asymétrie.

Les conductances mesurées dans les jonctions Fe/MgO/CoFeB (Figure III-9 (a))
présentent plusieurs différences notables avec celles décrites ci-dessus. En premier lieu, on
peut remarquer que l’augmentation des conductances avec la tension adopte une allure
beaucoup plus parabolique, et ce, dans les deux configurations des aimantations. De plus, la
conductance parallele est fortement dissymétrique, une importante diminution étant observée
en tension positive sur I’encart de la Figure III-9 (a); la conductance antiparalléle parait
relativement symétrique, notamment en dessous de 0.4 V. Ainsi, dans le cas des jonctions
Fe/MgO/CoFeB, la diminution de la TMR avec la tension (Figure III-8 (a)) est, comme dans
les jonctions Fe/MgO/Fe, liée a une augmentation de la conductance plus rapide en
configuration AP que dans I’état P ; en revanche, I’asymétrie de la courbe TMR(V) n’est plus
induite par une seule asymétrie de la conductance AP, mais également par celle de la
conductance P.

Fe/MgO/CoFe(B) Fe/MgO/Fe
6l 22 ' | 6l 3.8 \J

2.0 N

S 18 V—’\/ < 3'6\/ P

o A 00 [03 06 P/ o 4 WW

5 o

n—d.e 03 00 0.3 0.6 u—d.s 03 00 0.3 0.6
Tension appliquée (V) Tension appliquée (V)

Figure I1I-9 — Conductances dynamiques normalisées dans les configurations P (en noir) et AP (en rouge)
mesurées sur des jonctions : (a) Fe/MgO(11.5 MC)/CoFeB et (b) Fe/MgO(13.5 MC)/Fe. Merci a Y. Lu pour les
mesures sur Fe/MgO/Fe.

Les caractéristiques présentées par la conductance paralléle dans les jonctions a
architecture hybride ne correspondent donc pas a celles de la jonction Fe/MgO/Fe, et ce dans
les deux sens de propagation des électrons. Afin de cerner I’origine de ces différences, il peut
étre nécessaire de prendre en compte la structure réelle de ’empilement. Ainsi, nous avons
tout d’abord considéré I’influence de la structure électronique de 1’¢électrode de CoFe(B). En
effet, ’absence des états électroniques de symétrie As au niveau de Fermi dans le FesoCosg
pourrait expliquer 1’allure plus parabolique des courbes de conductance ainsi que la
disparition des minima a +0.25 V, puisque seuls les états A;, dont la dispersion est
parabolique, contribuent alors au transport. Nous nous sommes alors basés sur des travaux
précédents, réalisés au laboratoire lors de la theése de F. Bonell [2]. La Figure III-10 présente

les dépendances en tension mesurées a 300 K dans des JTMs comportant une ou deux
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¢lectrodes constituées d’un alliage FesoCoso. Dans le cas des jonctions FesoCoso/MgO/Fe
(Figure III-10, gauche), la conductance AP n’est pas trés différente de celle d’une jonction
Fe/MgO/Fe, mais un minimum plus prononcé de la conductance P apparait en tension positive
vers 0.4 V. Dans le cas d’une jonction symétrique avec deux ¢€lectrodes de FesoCoso (Figure
ITI-10, droite), cette diminution prononcée de Gp est symétrique et deux minima sont présents
a £0.4 V. En extrapolant ces résultats, on peut Iégitimement supposer qu’avec une ¢lectrode
inférieure de Fe et I’¢électrode supérieure en FesoCosp, le minimum de Gp serait observé en
tension négative, ce qui n’est pas le cas dans nos mesures. De plus, ces deux jonctions a base
de FesoCosp ne présentent pas 1’augmentation parabolique des conductances P et AP au-dela

de 0.5 V que nous avons remarquée sur les conductances des jonctions Fe/MgO/CoFeB.
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Figure III-10 — Conductances dynamiques normalisées mesurées a température ambiante dans des systéemes
CoFe/MgO/Fe et CoFe/MgO/CoFe, dans les configurations d’aimantation P (noir) et AP (rouge). D apres [2].

Ainsi, I’allure de la conductance P présentée par les JTMs Fe/MgO/CoFeB ne s’explique
pas en prenant en compte la structure ¢lectronique du FeCo. Une autre hypothése que nous
pouvons avancer est celle d’'une oxydation de I’¢lectrode inférieure, a I’interface avec la
barriere de MgO. Il est en effet possible que la haute température de recuit de 1’¢lectrode de
CoFeB (pour mémoire 550°C, comme pour I’¢lectrode inférieure) ait engendré une

modification chimique et/ou structurale de 1’interface Fe/MgO.
III - 2.2.2 Oxydation de I’électrode inférieure

Pour tester cette hypothése, nous nous sommes de nouveau appuyés sur des travaux
réalisés durant la thése de F. Bonell [2, 51, 150]. Ceux-ci concernent des jonctions tunnel
structure  Fe/p(1x1)-O/MgO(12 MC)/Fe,

monocouche ordonnée d’oxygene a la surface de I’électrode de Fe inférieure.

magnétiques de c’est-a-dire présentant une

Les conductances normalisées observées a température ambiante dans ce type de JTMs
sont présentées sur la Figure III-11 (b). Afin de faciliter la comparaison avec les jonctions

Fe/MgO/CoFe(B), nous avons également reporté les conductances mesurées a 300 K sur ces
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dernieres jonctions sur la Figure III-11 (a). En dépit d’une augmentation de conductance plus
rapide avec la tension au-dela de 0.5 V dans le cas des systemes hybrides, on observe que les
conductances se comportent avec la tension de maniére trés similaire dans les deux types
d’¢échantillons, a la fois en configuration parall¢le et antiparallele. En effet, la diminution de
Gp constatée en tension positive sur la jonction Fe/MgO/CoFeB, lorsque les électrons sont

injectés depuis 1’¢lectrode inférieure, correspond exactement a D’effet de [oxygene a

I’interface inférieure observeé sur la Figure I1I-11 (b).

Fe/MgO/CoFe(B) —— Fe/p(1x1)-O/MgO/Fe ——
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Figure IlI-11 — Conductances normalisées mesurées a température ambiante sur des jonctions de structure :
(a) Fe/MgO(11.5 MC)/CoFe(B) et (b) Fe/p(1x1)-O/MgO(12 MC)/Fe, dans les configurations d’aimantation P
(noir) et AP (rouge). Merci a F. Bonell pour les mesures sur les JTMs avec de [’oxygene interfacial.

Rappelons que dans I’échantillon présenté sur la Figure III-11 (b), la couche d’oxygene
présente un ordre similaire a celui de la couche de Fe sous-jacente ; 1’effet observé sur la
conductance P est donc majoritairement relatif aux liaisons Fe-O et au transfert de charge
entre le fer et ’oxygeéne qui en résulte. En ce qui concerne le mécanisme responsable de la
diminution de Gp, les travaux théoriques de Zhang et al. [46] prévoient une localisation des
¢états de symétrie A; dans le plan contenant le FeO, ce qui réduirait I’efficacité d’injection de
ces ¢tats dans la barriere et par conséquent de la conductance parallele dont le canal de
conduction dominant est le canal AI —>A§. Des réserves doivent cependant étre émises
concernant ce mécanisme, €tant donné le désaccord majeur entre la chute importante de TMR
attendue théoriquement pour une couverture de 1 MC d’oxygéne (un ordre de grandeur) et la
diminution de TMR effectivement observée par Bonell ef al. [51]. En effet, avec une valeur
de TMR de 135% pour I’échantillon de référence sans oxygeéne interfacial, la réduction
engendrée par la présence d’une couche atomique ordonnée d’oxygeéne (Figure III-11 (b))
n’est donc que de 1’ordre de 10%. Enfin, Bonell ef al. ont montré qu’une couverture de 2 MC,
engendrant par ailleurs la perte de toute signature de la structure électronique sur les

conductances, ne faisait pas chuter la TMR d’un facteur deux’. En conséquence, dans le cas

3 Ces différentes études sont présentées plus en détails au Chapitre I, § - 1.3.3.
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de I’¢échantillon a architecture hybride, 1’oxydation de I’interface inférieure n’est sans doute
pas la seule responsable de la faible TMR observée, ni de I’aspect parabolique des
conductances. Nous reviendrons ultérieurement sur ce point, lors de I’étude de la réponse en

température des JTMs, au paragraphe III - 2.3.

L’allure des conductances en configuration parallele observées dans les jonctions
Fe/MgO/CoFeB constitue donc une premiere indication de la formation d’une couche de Fe
oxydée a D'interface inférieure. D’autres indices de cette oxydation doivent pouvoir étre
obtenus a partir de la configuration AP. Toutefois, I’analyse des conductances dans cette
configuration ne permet pas d’établir de différences nettes entre les jonctions Fe/MgO/Fe,
avec oxygene interfacial, et a architecture hybride ; nous nous sommes alors intéressés a la
dérivée de la caractéristique courant-tension a 1’ordre supérieur. Nous avons donc effectué
une analyse de type IETS® en étudiant les tracés des dérivées secondes d’I,,/dV’ (ou
dG ,,/dV') en fonction de la tension appliquée, observés a basse température pour des
jonctions Fe/MgO/CoFeB et Fe/MgO/Fe (Figure I1I-12 (a) et (b)).

Concernant les comportements a basse tension (< |0.4 V|), on distingue sur I’insert de la
Figure III-12 (a) dans le cas des jonctions hybrides, des pics en nombre et position en tension
identiques a ceux observés sur la Figure I1I-12 (b) pour des JTMs Fe/MgO/Fe. En particulier,
le pic a -0.15 V (encart de la Figure III-12 (b)), attribué a I’activation a I’interface inférieure
d’un état résonant d’interface vacant [22, 151] situé dans la bande minoritaire du Fe (IRS1),

est préservé dans la jonction Fe/MgO/CoFeB.

Au-dessus de |0.4 V|, la dépendance en tension pour des valeurs positives est similaire
dans les deux systémes; a l’inverse, en tension négative, des différences apparaissent
nettement. En effet, le pic trés prononcé situé a une tension de -1 V sur la Figure I1I-12 (b),
attribué dans les jonctions Fe/MgO/Fe a la contribution d’un second IRS (IRS2) de la bande

minoritaire du Fe [151], est inexistant sur la Figure I11-12 (a).

*1ETS : Inelastic Electron Tunneling Spectra. Ces tracés sont le plus souvent utilisés, comme leur nom
I’indique, pour la détection d’excitations inélastiques ; toutefois, et c’est cela qui nous intéresse particuliérement,
ils permettent également d’obtenir des informations concernant les densités d’états des deux électrodes avec une
sensibilité accrue par rapport aux conductances dynamiques.
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Figure III-12 — Spectres de conductance tunnel inélastique en configuration AP pour des JTMs :

(a) Fe/MgO(11.5 MC)/CoFeB et (b) Fe/MgO(13.5 MC)/Fe.

Toutefois, afin de conclure sur les observations a forte tension, il faut pouvoir s’affranchir
de I’'importante variation en tension observée pour la jonction Fe/MgO/CoFeB : il existe en
effet trois ordres de grandeur de différence entre les échelles des ordonnées utilisées sur les
Figure III-12 (a) et (b). Une manicre de procéder est d’effectuer des tracés dits d’intensité
tunnel normalisée [152] ou NTI°, qui consistent a normaliser la courbe >/ papy ! d V? par la
conductance dynamique dans le méme état magnétique. Ainsi, comme on peut le constater sur
la Figure III-13, les pics a forte tension apparaissent nettement ; par ailleurs, 1’intensité
obtenue grace a cette normalisation est indépendante de la résistance de la jonction, ce qui
permet la comparaison directe de données provenant de différents échantillons [153]. Nous
avons donc représenté sur la Figure III-13 les variations de cette intensité tunnel normalisée
pour les JTMs Fe/MgO/CoFeB, Fe/MgO/Fe, et avec une monocouche d’oxygeéne a I’interface

inférieure®.

> NTI : Normalized Tunneling Intensity.

® Notons que, sur ce dernier échantillon, nous ne disposons que des mesures réalisées & température
ambiante ; dans ce cas, la structure fine a basse tension disparait, et on ne discerne plus qu’un seul maximum au
lieu de deux sur les deux autres échantillons mesurés a basse température. L’illustration de cet effet de la
température sur les courbes de dérivées secondes est donné plus loin a la Figure I11-37.
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Figure IlI-13 — Spectres d’intensité tunnel normalisée (NTI) en configuration antiparalléle, pour des JTMs
Fe/MgO/Fe (en gris), Fe/MgO/CoFeB (en magenta) et Fe/p(lx1)-O/MgO/Fe (en bleu) obtenus d’apres des
mesures respectivement a 10, 16, et 300K. Les lignes en pointillés courts (respectivement longs) indiquent les
positions des maxima pour la jonction Fe/MgO/Fe (respectivement avec oxygene a l’interface).

On observe pour les trois échantillons la présence a forte tension de deux maxima : le
premier, attendu, se situe en tension négative, et le second en tension positive. Commengons
par I’analyse des maxima observés en tension négative. On retrouve pour I’échantillon
Fe/MgO/Fe un maximum a -0.9 V, correspondant a la contribution de I’'IRS2 observée sur la
Figure III-12 (b) a une tension de -1 V ; ceci indique que la normalisation de la Figure III-13
induit un déplacement des pics, et par conséquent, seule une analyse qualitative de la position
des maxima est possible a partir de ce type de tracé. Dans le cas de I’échantillon avec CoFeB,
le maximum est situé¢ vers -0.8 V ; cette position correspond a celle du maximum observé
dans la jonction avec O, ce qui est un argument supplémentaire en faveur d’une oxydation de
I’interface inférieure. Concernant 1’origine de ce pic, 1I’é¢tude de Heiliger et al. [154] prédit
pour une jonction Fe/MgO(12 MC)/Fe avec une interface oxydée, ’activation d’un IRS
autour d’une tension de -0.6 a -0.7 V dans notre convention de signe, ce qui serait

qualitativement en accord avec nos observations.

En tension positive, les maxima sont situ€s respectivement a +1.25 V et +0.85 V pour la
jonction Fe/MgO/Fe et celle avec I’¢électrode de CoFeB. Une origine possible de ces maxima
est ouverture a cette tension d’un canal AE - Ail, le bord de la bande Ail au point I" se
situant a 1.8 eV au-dessus du niveau de Fermi dans le cas du Fe et 1.2 eV dans le cas du
FesoCosp, lorsqu’on suppose un alliage ordonné ; ces bords de bande sont indiqués par une
fleche, respectivement sur les Figure I11-14 (a) et (b). La jonction avec une couche d’oxygeéne

a D’interface présente quant a elle un maximum aux alentours de +1 V ; la signature de ce

118



TRANSPORT POLARISE EN SPIN DANS DES JTMS A BARRIERE EPAISSE DE MGO

maximum n’apparait pas comme un nouveau pic dans la jonction Fe/MgO/CoFeB, mais

pourrait se manifester en un élargissement du pic situé¢ a +0.85 V.
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Figure 11I-14 — Diagrammes de bandes dans la direction A calculés pour le spin minoritaire dans le cas du Fe
massif (a) et de I'alliage ordonné FesyCosy massif (b) (calculs de C. Tiusan, communication privée).

III - 2.3 Effet de la température

Pour étudier les variations en température des différents parametres mesurés sur la
jonction Fe/MgO/CoFeB, nous procédons par comparaison avec les résultats obtenus sur une
jonction Fe/MgO/Fe ; comme nous 1’avons vu plus haut, ces deux échantillons présentent des
différences notables, avec entre autres, un facteur trois sur les TMR. Cependant, nous ne
disposons pas d’analyse en température sur des jonctions Fe/p(1x1)-O/MgO/Fe. De plus,
comme le montre la Figure I1I-15 ou ’on présente les variations relatives de la TMR avec la
température, cette comparaison peut se justifier, puisqu’on constate que la variation est
identique pour les jonctions Fe/MgO/Fe et Fe/MgO/CoFe(B). Ainsi, dans les deux cas, la
TMR décroit de maniere quasiment linéaire entre 10 K et 300 K, de telle sorte qu’a 300 K,

elle est approximativement réduite de moitié par rapport a sa valeur a basse température.
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Figure IlI-15 — Evolution avec la température de la TMR normalisée par rapport a sa valeur a basse
température pour des jonctions Fe/MgO/CoFeB et Fe/MgO/Fe. La tension de polarisation appliquée pour ces

mesures est de 10 mV.

Toutefois, ces variations similaires de la TMR normalisée ne résultent pas de dépendances
en température des résistances P et AP identiques dans les deux types de jonctions, comme on

peut le constater sur les Figure III-16 (a) et (b).

Dans le cas du systeme Fe/MgO/Fe (Figure III-16 (b)), la résistance AP décroit avec
I’augmentation de la température assez fortement et de maniére monotone. En configuration P
en revanche, la variation globale entre 10 et 300 K est trés faible (de I’ordre de -1%), et la
résistance passe par un maximum, a une température d’environ 160 K. Dans ce systéme, la
décroissance de la TMR avec la température est donc uniquement liée a la variation de
résistance dans 1’état antiparallele. Précisons que ce type de comportement, avec une Rp tres
peu dépendante de la température et une forte diminution de Rap, est généralement un gage de
performance des systémes étudiés, et une caractéristique des JTMs a barriere de MgO,
puisqu’elle est observée autant dans des jonctions monocristallines Fe/MgO/Fe(001) [56] ou
Co/MgO/Co(001) [155], que texturées (001) de structure CoFeB/MgO/CoFeB [55, 156].

Dans le cas des jonctions a architecture hybride (Figure III-16 (a)), a la fois Rp et Rap
diminuent de maniére significative avec I’augmentation de la température. La comparaison
avec les dépendances en température observées dans la jonction Fe/MgO/Fe, met en évidence
dans la jonction Fe/MgO/CoFe(B) le rapprochement des variations en température des
résistances P et AP I’une par rapport a 1’autre. C’est donc par un effet de compensation de
Rap(T) avec Rp(T), que la variation en température de la TMR se retrouve identique a celle
observée dans la jonction Fe/MgO/Fe. Enfin, en configuration parall¢le, la résistance présente
comme sur la Figure III-16 (b) une variation non monotone, le maximum de Rp se situant aux

environs de 70 K. L’augmentation initiale de résistance est plus faible dans la jonction
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Fe/MgO/CoFeB que dans la jonction Fe/MgO/Fe ; il semblerait alors qu’elle soit masquée par
la plus forte diminution totale de résistance entre 10 et 300 K, de plus de 10% alors qu’elle

¢tait inférieure au pourcent dans le cas précédent.
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Figure IlI-16 — Dépendance en température des résistances P (en noir) et AP (en rouge) normalisées par

rapport a leur valeur a basse température. Les résistances sont mesurées sous une tension de 10 mV.

Ces différences de comportement entre les deux systémes, a la fois en P et en AP, sont
symptomatiques d’une perte de filtrage en symétrie dans 1’échantillon a architecture hybride,
ce que corroborent par ailleurs la faible TMR et I’allure parabolique des conductances
observées dans ce systetme. En effet, lorsque le filtrage en symétrie est considéré comme
efficace, comme dans la jonction Fe/MgO/Fe (Figure III-16 (b)), la résistance AP doit étre
trés grande a basse température (infinie dans le cas d’un filtrage parfait) ; ainsi, tous les
mécanismes activés thermiquement permettant une augmentation de conductance ont un
impact majeur sur la conductance AP, et donc la résistance AP diminue fortement lorsque la
température augmente. Rappelons au passage que ces mécanismes, décrits au Chapitre I,
§ I - 1.4, peuvent résulter de 1’¢largissement en énergie autour du niveau de Fermi [58, 59], de
la variation thermique de la polarisation [28, 60], ou de I’ouverture de nouveaux canaux de
conduction (transport assist¢ par des magnons [66, 68] ou des phonons, par sauts [62],
diffusions non spéculaires [71]...). En configuration paralle¢le, la conductance a basse
température est au contraire si importante que 1’ajout de canaux de conduction par une
augmentation de la température passe inapercu : la variation avec la température de Rp est

donc beaucoup plus limitée que celle de Rap.

Dans le cas de I’échantillon a architecture hybride (Figure III-16 (a)), on peut suivre le
méme raisonnement s’appuyant sur [’effet relatif des mécanismes d’augmentation des
conductances par activation thermique, ou mécanismes « thermiquement assistés », le
principe étant que plus la conductance a basse température est grande, plus la variation en
température est faible. On aboutit alors au fait que dans cet échantillon, a basse température,

la conductance AP est doit étre augmentée et la conductance P doit étre diminuée par rapport
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a celles attendues dans un systeme Fe/MgO/Fe fictif présentant la méme barricre. Cette
observation va, comme nous I’avons annoncé plus haut, dans le sens d’une plus faible
contribution du transport résolu en symétrie dans le systéme Fe/MgO/CoFeB’. Diverses
hypothéses peuvent étre émises quant a I’origine de cette réduction du filtrage. On peut ainsi
évoquer la présence des zones amorphes de CoFeB (mises en évidence au Chapitre II,
§ 1T - 2), dans lesquelles aucune sélection en symétrie n’a lieu, tous les états électroniques
étant permis indépendamment de leur vecteur d’onde et de leur symétrie. En configuration P,
I’effet de ’oxydation sur la structure ¢lectronique peut également contribuer a la diminution
de cette conductance. Nous n’écartons pas non plus la possibilit¢ de diffusions non
spéculaires (non conservatives en k;, et en symétrie) aux interfaces, par exemple sur des
atomes de bore piégés a I’interface supérieure, ou dans la barrieére sur des lacunes d’oxygene,
celles-ci étant potentiellement plus nombreuses dans 1’échantillon hybride du fait de
I’oxydation de la couche de Fe interfaciale. Par ces diffusions non spéculaires, on peut en
effet expliquer la réduction de Gp (via la diminution dans 1’¢électrode émettrice des densités
d’états correspondant aux symétries A; et As les moins atténuées dans la barriére), et
I’augmentation de Gap (via un couplage des états A; peu atténués dans le MgO mais

évanescents dans 1’¢lectrode réceptrice a des états propagatifs d’autres symétries [71]).

Nous nous intéressons a présent plus particulirement au comportement observé en
configuration paralléle, ainsi qu’a I’effet de la tension sur la dépendance en température de la
résistance différentielle G,' =dV/dI, (Figure II-17 (a) et (b)). Le comportement non
monotone de la résistance P observé pour 1’échantillon Fe/MgO/Fe (Figure II-17 (b)),
suggere que la contribution des mécanismes thermiquement assistés faisant décroitre la
résistance avec la température, est en compétition avec une autre contribution, qui tend au
contraire dans le sens d’une augmentation de Rp avec la température. La résistance parallele
présente également un comportement non monotone en température pour I’échantillon
Fe/MgO/CoFeB (Figure III-17 (a)) ; cependant, dans ce cas, les deux contributions semblent
avoir un poids relatif différent de celui observé pour la JTM Fe/MgO/Fe, avec un
renforcement de la contribution des mécanismes thermiquement assistés. Cela sera analysé de

manicre quantitative ultérieurement, au paragraphe III - 5.1.2.

\

Une analyse qualitative des mécanismes pouvant étre a [’origine de la seconde
contribution a la variation thermique de Rp, qui augmente en température croissante, est
néanmoins utile a ce stade. On peut tout d’abord citer la présence de ponts métalliques dans la
barriere, ou pinholes, qui peut engendrer ce type de comportement [157]; dans notre cas,

cette hypothése peut raisonnablement étre écartée, du fait d’une part de 1’épaisseur de la

" Ainsi, dans la limite d’un systtme 2 TMR nulle, ou les effets de filtrage en symétrie sont absents, les
variations en température et les valeurs de résistance en configuration P et AP seraient superposées.
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barriere (>10 plans atomiques), et d’autre part de la qualité structurale atteinte dans les
échantillons Fe/MgO/Fe. La variation en température de la polarisation des €électrodes conduit
également en configuration parallele a une augmentation de la résistance en température
croissante (cf. Chapitre I, § 1 - 1.4.2). Enfin, une perte de conductance des états de symétrie
Ay, due a I’augmentation avec la température des diffusions vers des états d’autres symétries
et/ou de k, # 0 dont la transmission a travers la barriére est plus faible, permettrait également
d’engendrer une réduction de la conductance, et donc une augmentation de la résistance P

lorsque la température augmente.
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Figure IlI-17 — Dépendance en température de la résistance différentielle normalisée en configuration parallele,
pour différentes tensions de mesure, pour des jonctions : (a) Fe/MgO/CoFeB et (b) Fe/MgO/Fe. Pour la mesure
a l0mV, on a dV/dl = V/I = R. Les lignes pointillées sont des guides pour [’ceil.

Concernant I’effet de la tension appliquée sur la dépendance en température de la
résistance différentielle de la JTM Fe/MgO/Fe (Figure 11I-17 (b)), on observe d’une part une
augmentation de la variation totale de résistance entre 15 K et 300 K, et d’autre part un
déplacement du maximum de Rp vers des températures plus faibles. Ces variations et
déplacements sont d’autant plus importants que la tension augmente (en valeur absolue). Ceci
provient d’une perte, sous I’effet de la tension, des capacités de filtrage en symétrie de la
barriere. En effet, la chute de potentiel a lieu principalement dans la barriére, ce qui la
déforme, et détériore le filtrage ; on peut s’en persuader en considérant la réduction de TMR
observée avec la tension appliquée (Figure III-8). Cette diminution du filtrage en symétrie
sous ’effet de la tension se traduit par une contribution plus importante des mécanismes
thermiquement assistés, qui font décroitre G,' plus fortement avec la température et

déplacent le maximum de G,' vers des températures plus basses.

Enfin, Deffet de la tension dans la JTM Fe/MgO/CoFeB est similaire a celui que nous
venons de décrire pour la JTM Fe/MgO/Fe : ceci conforte donc I’hypothése précédente,
stipulant que les mécanismes antagonistes régissant la variation non monotone en température

de Rp ont la méme origine dans les deux systémes.
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IIT - 2.4 Synthese

Nous avons donc montré que les JTMs Fe/MgO/CoFeB présentent des propriétés
magnétiques similaires a celles des jonctions monocristallines de structure Fe/MgO/Fe.
Malgré cela, ces JTMs Fe/MgO/CoFeB présentent une TMR faible, réduite d’un facteur trois
par rapport a une jonction Fe/MgO/Fe monocristalline. Nous avons également observé de
fortes différences dans les comportements en tension de ces deux types d’échantillons,
notamment une diminution plus rapide de la TMR en tension positive dans I’échantillon a
architecture hybride, liée a une réduction marquée de la conductance paralléle pour V > 0,
lorsque les €lectrons sont injectés depuis I’¢électrode de Fe. Enfin, nous avons observé des
variations de TMR en température identiques dans les deux systémes, les comportements des
résistances dans les configurations P et AP des aimantations étant plus proches 1’'une de

I’autre dans le cas de la jonction Fe/MgO/CoFeB que dans le cas de la jonction Fe/MgO/Fe.

Nous attribuons la forte réduction de la TMR dans les JTMs Fe/MgO/CoFe(B) a I’effet
conjoint d’une oxydation de I’interface inférieure, engendrée par le recuit de 1’électrode
supérieure, et d’une réduction des effets de filtrage en symétrie dans ce systeéme, dont les
origines possibles sont multiples (zones amorphes de CoFeB, diffusions par des lacunes
d’oxygéne ou des atomes de B, désordre aux interfaces li¢ a I’effet du recuit...). Des
signatures de 1’oxydation ont en effet été observées a la fois sur les conductances P et sur les
spectres d’intensité tunnel normalisée en configuration AP ; les dépendances en température
atypiques ainsi que I’amplitude de la réduction de la TMR nous ont ensuite conduit a
soupconner une contribution non négligeable du transport non résolu en symétrie dans ces
JTMs Fe/MgO/CoFeB.

Nous avons effectué, a notre connaissance, la premiere étude de cristallisation du CoFeB
amorphe sur une structure monocristalline. Elle n’a pas apporté les résultats escomptés en
termes de performance des propriétés de transport. Ainsi, la capacité de diffusion du B est-elle
peut-&tre insuffisante pour permettre la présence d’un ordre cristallin & grande distance ;
autrement dit, méme en recuisant a plus haute température (> 550°C) et plus longtemps la
couche de CoFeB, nous n’aurions peut-&tre pas obtenu une couche entiérement
monocristalline. Une solution envisageable pour vérifier cela serait de faire croitre le CoFeB
en ¢lectrode inférieure, et de déposer la barriere et une seconde ¢électrode de Fe apres le recuit
du CoFeB ; celui-ci ne risquerait ainsi plus de détériorer le reste de I’échantillon. Dans cette
hypothese, le caractére texturé des JTMs CoFeB/MgO/CoFeB présentant des valeurs record
de TMR jouerait un role essentiel pour I’obtention d’une structure cristallisée de qualité avec
un recuit a température plus basse (450 a 500°C suivant les études [31, 156, 158]), les joints
de grains permettant alors la diffusion ou le stockage du bore hors des grains cristallisés. La
question de I’effet de la microstructure sur les mécanismes de transport se pose alors ; nous

nous focalisons sur cet aspect dans la suite de 1’étude.
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III - 3 Jonctions tunnel Fe/MgO/Fe a texture (001)

Afin de mieux comprendre la relation entre la structure cristalline et les mécanismes de
transport, nous ¢étudions les propriétés magnétiques et de transport des jonctions tunnel
magnétiques Fe/MgO/Fe/Co/Au texturées déposées sur un substrat de Si(001) (Chapitre II,
§II - 3), de mani¢re comparative avec des JTMs de référence Fe/MgO/Fe/Co/Au
monocristallines déposées sur substrat de MgO(001) (Figure II1-18), ces deux types de JTM
ayant été ¢€laborées, en ce qui concerne les électrodes et la barriere, dans le méme bati

d’épitaxie par jets moléculaires.

Co 30 nm Couche
dure
Fe 10 nm Fe(001) 10 nm
MgO 11.5 MC MgO(001) 11.5 MC
Couche
Fe 30 nm douce Fe(001) 45 nm
MgO(001) 10 nm
i il (piégeage du C)
Substrat it
Echantillon a texture (001) Echantillon monocristallin

Figure IlI-18 — Structure des échantillons texture (gauche) et monocristallin (droite) étudiés.

Dans toute la suite, par souci de simplifier I’écriture, nous omettons systématiquement la
mention des couches de Co et d’Au, celles-ci ne contribuant pas aux processus de transport a
proprement parler; il n’est ainsi plus fait référence qu’a des JTMs Fe/MgO/Fe

monocristallines ou texturées.

III - 3.1 Réponse magnétique

Les propriétés magnétiques des échantillons ont ét¢ mesurées a température ambiante,
avant et apres structuration des jonctions, respectivement par VSM (Figure I1I-19 (a) et (b)) et
par des mesures de magnétorésistance. Ces dernicres mesures sont présentées sous la forme
de TMR (H)=R (H)/R, —1 sur les Figure III-19 (c) et (d).
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Dans le cas de I’échantillon monocristallin, les Figure III-19 (b) et (d) montrent qu’une
anisotropie magnétocristalline d’ordre 4 trés marquée apparait, deux comportements bien
distincts étant observés lorsque les mesures sont effectuées en appliquant le champ
magnétique planaire suivant un axe de facile ou de difficile aimantation. De plus, les
retournements sont abrupts, et un état AP est stabilis€ pour une large gamme de champs
suivant 1’axe facile. Enfin, la TMR atteint dans ce systeme des valeurs maximales de 150%
suivant 1’axe facile et 135% suivant I’axe difficile (Figure I11-19 (d)).
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Figure III-19 — 1% colonne : Cycles d’aimantation (a) et de magnétorésistance a 10 mV (c) mesurés sur
I’échantillon a texture (001) suivant une direction quelconque du plan de I'échantillon ; 2°™ colonne : Cycles
d’aimantation (b) et de magnétorésistance a 10 mV (d) mesurés sur [’échantillon monocristallin suivant les axes
de facile ([100]) et de difficile aimantation ([110]).

A Tinverse, dans le cas de I’échantillon a texture (001), les Figure I1I-19 (a) et (c)
témoignent d’une isotropie dans le plan des propriétés magnétiques, les cycles de
magnétométrie (a) et de magnétorésistance (c) €tant identiques pour toutes les directions
d’application du champ magnétique planaire. Par ailleurs, on remarque que les retournements
des deux couches ne sont plus abrupts, mais se font de maniere progressive, et on n’observe
pas de plateau clairement défini pour I’état antiparalléle des aimantations. En dépit de ces
caractéristiques magnétiques non optimales, la TMR atteint 130% dans cette jonction, et ce,

quelle que soit la direction d’application du champ dans le plan. De plus, une valeur maximale
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de 145% est atteinte en champ nul, lors du cycle mineur (Figure III-19 (c), en rouge). Ainsi,
en champ nul, lorsque les aimantations des deux électrodes sont libres de relaxer suivant I’axe
d’anisotropie local, une « vraie » configuration AP est obtenue localement, c'est-a-dire au sein
de chaque grain. Ce résultat confirme 1’existence d’une cohérence structurale et magnétique a
travers I’empilement et a I’échelle latérale de la taille d’un grain. Nous avons mentionné au
chapitre précédent que cet échantillon présentait une structure en grains colonnaires, a
I’intérieur desquels les relations d’épitaxie Fe(001)[100] || MgO(001)[110] || Fe(001)[100]
sont respectées. Nous pouvons aller a présent plus loin dans 1’interprétation, et considérer que
chaque « colonne » se comporte comme une nano-jonction monocristalline, dans laquelle les
configurations magnétiques P et AP sont parfaitement définies ; de plus, d’un grain a I’autre,

les directions des axes d’anisotropie magnétocristalline sont distribuées aléatoirement.

Si cet échantillon texturé se comporte du point de vue de ses propriétés magnétiques et
structurales comme une assemblée de nano-jonctions monocristallines disposées en parallele,
qu’en est-il de sa réponse en tension ? Comment les propriétés de transport d’une JTM
monocristalline sont-elles affectées par la limitation de la taille latérale des grains ? Une
signature des joints de grains est-elle visible dans la réponse en tension des échantillons

texturés ?

Dans la suite, afin de répondre a ces questions, nous comparons la réponse en tension de
ces deux types d’échantillons, pour les configurations parallele (P) ou antiparallele (AP) des
aimantations, obtenues par 1’application de champs magnétiques d’intensités adaptées. Notons
toutefois que dans le cas des JTMs a texture (001), 1I’état AP considéré n’est pas le « vrai »
état AP obtenu a champ nul dans un cycle mineur (Figure I11-19 (c)), mais 1’état magnétique
correspondant au maximum de résistance dans un cycle TMR(H) complet, obtenu en

appliquant environ -100 Oe apres une saturation en champ positif.

III - 3.2 Effet de la tension appliquée

Les Figure I11-20 (a) et (b) présentent respectivement les produits résistance a 10 mV par
aire de jonction (produits R.A) calculés dans les deux configurations des aimantations, et la
TMR obtenue, pour des jonctions monocristallines de différentes épaisseurs de barricre (en
symboles ouverts) et pour les JTMs a texture (001) (en symboles pleins). On constate que ces
jonctions texturées présentent des caractéristiques R.A comparables a celles des jonctions
monocristallines (Figure I11-20 (a)). De plus, malgré la dispersion de la TMR obtenue autour
de la valeur moyenne de 120% sur 1’échantillon texturé (de I’ordre de 20%), cet échantillon se
place tout a fait dans la gamme des valeurs de TMR généralement observées sur les

¢chantillons monocristallins (Figure I11-20 (b)).
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Figure III-20 —(a) Produits R.A dans les états parallele (O, m) et antiparallele (o, ®), et (b) TMR, obtenus dans
le cas de jonctions Fe/MgO/Fe monocristallines, dont l’épaisseur de la barriere varie entre 10 et 14 MC (entre
2.1 et 2.9 nm) (en symboles évidés) et a texture (001) (en symboles pleins). Les mesures sont effectuées a 300 K

et sous une tension de polarisation de 10 mV.

Des mesures en tension ont ensuite été effectuées a basse température (14 K) sur les deux
types d’échantillons. L’évolution de la TMR avec la tension dans des jonctions Fe/MgO/Fe
texturée et monocristalline est représentée sur la Figure III-21. On constate que la TMR
décroit plus rapidement en tension positive dans [’échantillon texturé que dans le
monocristallin, alors qu’en tension négative, la décroissance de la TMR suit un méme rythme
dans les deux échantillons. Notons que cette décroissance plus rapide en tension positive pour
la jonction texturée conduit & une TMR quasiment symétrique par rapport au signe de la
tension, comme cela a été observé dans les jonctions texturées CoFeB/MgO/CoFeB élaborées

par pulvérisation cathodique, par exemple dans les références [159, 160].
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Figure IlI-21 — Dépendance avec la tension de la TMR dans des JTMs Fe/MgO(11.5 MC)/Fe monocristalline
(M, noir) et texturée (T, orange), mesurée a 14 K et normalisée par rapport a la valeur maximale de TMR
obtenue pour I’échantillon monocristallin. TMR" (10 K)=204% ; TMR" (14 K)=170%.

Convention de signe : en tension positive, les électrons sont émis par [’électrode inférieure vers la supérieure.
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Les conductances dynamiques obtenues pour les deux échantillons sont présentées sur la
Figure III-22 (a) pour la configuration P et sur la Figure I1I-22 (b) pour la configuration AP.
Le cas de I’échantillon monocristallin a été déja discuté au paragraphe précédent ; nous
retrouvons ici une conductance P faiblement dépendante de la tension et symétrique par
rapport a son signe, et une conductance AP variant fortement et de manicre asymétrique avec
la tension. La variation et I’asymétrie en tension de la TMR résultent donc uniquement des

caractéristiques de Gap (V).
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Figure III-22 — Conductances mesurées a 14 K pour les JTMs Fe/MgO(11.5 MC)/Fe monocristalline (M) et
texturée (T) dans les configurations (a) paralléle et (b) antiparalléle des aimantations. Les conductances de
l’échantillon texturé sont calibrées par rapport a celles de |’échantillon monocristallin a partir de Gup (0 V)
(voir texte).

Concernant 1’échantillon texturé, les conductances P et AP présentées sur les Figure I11-22
(a) et (b) ont été¢ normalisées par une méme constante, afin de permettre la comparaison entre
les deux types de JTMs. Cette constante a été simplement déterminée en superposant les
valeurs des conductances AP des deux échantillons a tension nulle (Figure I1I-22 (b)). Avec
cette représentation, on observe qu’en tension négative, lorsque les électrons sont injectés
depuis I’électrode supérieure vers I’électrode inférieure, les conductances AP des deux
échantillons sont exactement superposées. En tension positive en revanche, la conductance
augmente plus rapidement avec la tension que dans le cas de 1’échantillon monocristallin.
Dans [’état paralleéle (Figure III-22 (a)), les comportements des conductances des deux
¢échantillons sont également plus similaires en tension négative; en partant des valeurs
négatives et en se rapprochant de la tension nulle, on observe une diminution franche de la
conductance de 1’échantillon texturé, augmentant ainsi I’écart entre les conductances des deux
¢chantillons, cet écart persistant en augmentant la tension en valeurs positives. Signalons au
passage que cette réduction de Gp pour des faibles tensions positives a déja été observée dans
le cas d’une légére oxydation de I’interface inférieure, et que cela n’a pas d’effet notable sur
la valeur de la TMR obtenue [51] ; nous reviendrons sur cette diminution de Gp a la lumiére
de résultats ultérieurs, a la fin de ce chapitre (§ III - 5.1.1). Au vu du comportement en tension

des conductances P et AP, on peut conclure que 1’apparente symétrisation de la TMR par
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rapport au signe de la tension dans I’échantillon a texture (001) résulte de 1’addition de deux
effets se produisant en tension positive : une conductance AP plus grande que celle observée
pour 1’échantillon monocristallin et une Gp plus faible.

Globalement, les caractéristiques observées sur les deux échantillons sont trés semblables,
comme en témoignent en particulier les structures fines observées en configuration parallele
(Figure II1-22 (a), traits verticaux pointillés). On observe en effet sur cette figure une parfaite
correspondance entre les positions des points d’inflexion pour les conductances P des deux
¢chantillons. En particulier, on retrouve dans les deux cas les minima locaux a + 0.25 V,
généralement attribués a la fermeture du canal de conduction ATS - AT5 [15], le bord de la
bande de symétrie As se trouvant pour le spin majoritaire a 0.2 eV au-dessus du niveau de

Fermi.

Si la structure fine des conductances est aisément discernable en configuration parall¢le, la
tache est un peu moins évidente lorsque les aimantations des deux couches sont antiparall¢les,
et ce, pour les deux types de jonctions. Pour faire apparaitre plus nettement ces structures
fines, nous avons tracé sur la Figure I1I-23 la dépendance en tension des dérivées secondes du
courant tunnel mesuré en configuration AP. La encore, on ne peut que constater la forte
similarité entre les deux systeémes, puisque les points d’inflexion sont observés en nombre et
positions en tension identiques. En particulier, le minimum correspondant a la signature d’un
¢tat de résonance interfaciale (IRS1) de la bande minoritaire du Fe [22, 151], situé pour
I’échantillon monocristallin a 0.15 eV au-dessus du niveau de Fermi, apparait ¢galement pour
I’échantillon texturé, signe de la haute qualité¢ de I’interface inférieure de cet échantillon. On
peut ici noter un léger déplacement du pic observé dans ce dernier cas, son maximum se

trouvant a une tension de -0.17 V, ainsi qu’une largeur en tension plus importante du pic.
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Figure III-23 — Deérivees secondes des caractéristiques courant-tension en configuration AP, obtenues

numeériquement a partir du courant tunnel mesuré a 14 K, et normalisées par rapport a la conductance AP a
tension nulle, dans les JTMs monocristalline (M) et texturée (T).
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III - 3.3 Effet de la température

Nous nous sommes ensuite intéressés a la dépendance en température de la TMR dans les
deux échantillons (Figure I1I-24). Dans les deux cas, on observe une décroissance quasiment
linéaire de la TMR avec 1’augmentation de la température, la TMR étant approximativement
diminuée de 50% entre 14 K et la température ambiante. Plus précisément, la variation est
identique dans les JTMs Fe/MgO/Fe texturée et monocristalline jusqu’a 150 K, puis une
légere divergence semble s’amorcer au-deld, la diminution de TMR étant plus importante

dans le cas de la jonction monocristalline que pour la jonction texturée.
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Figure IlI-24 — Evolution avec la température de la TMR mesurée a 10 mV dans des jonctions

Fe/MgO(11.5 MC)/Fe monocristalline (carrés ouverts) et texturée (triangles pleins).

Les dépendances en température des résistances P et AP sont représentées respectivement
sur les Figure III-25 (a) et (b). Un comportement similaire pour les deux échantillons est
observé a la fois dans les configurations P et AP. Ainsi, une variation faible et non monotone
est observée dans la configuration paralléle des aimantations, alors que la résistance
antiparalléle présente une décroissance significative avec 1’augmentation de la température,

engendrant la diminution de TMR observée sur la Figure I11-24.

Nous analysons a présent plus précisément le comportement en température des deux
jonctions, en commengant par la configuration AP (Figure I1I-25 (b)). La décroissance de la
résistance est monotone dans les deux cas, et peut étre attribuée comme dans 1’¢tude
précédente (§ 111 - 2.3), a une contribution unique décroissante en température, a laquelle nous
nous référerons comme « thermiquement assistée », c’est-a-dire correspondant a une
ouverture de canaux de conduction assistée par des mécanismes thermiquement activés. La

diminution avec la température de la résistance AP étant moindre dans le cas de 1’échantillon
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texturé, on en déduit que les mécanismes thermiquement assistés ont une influence réduite

pour cet échantillon a texture (001), par rapport a 1’échantillon monocristallin.
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Figure III-25 — Evolution avec la température des résistances mesurées a 10 mV dans les configurations
paralléle (a) et antiparallele (b), pour des jonctions monocristalline (carrés évidés) et texturée (triangles pleins).

En configuration parall¢le des aimantations (Figure I11-25 (a)), I’évolution non monotone
observée dans les deux cas a été précédemment reliée a la conjonction de deux contributions
évoluant de maniere antagoniste en température (§ III - 2.3). A basse température, ou la
contribution tendant a I’augmentation de Rp avec la température domine le comportement en
température, les variations relatives des résistances des deux échantillons sont superposées ;
ainsi, cette contribution semble étre identique dans les JTMs Fe/MgO/Fe monocristalline et
texturée. Nous reviendrons précisément sur ce point ultérieurement, au paragraphe III - 5.1.2.
A T’inverse, a plus haute température, ou la contribution des mécanismes thermiquement
assistés domine, les variations relatives des Rp des deux jonctions ne se superposent plus : la
décroissance avec la température est moins forte dans le cas de I’échantillon texturé, ce qui se
traduit par un déplacement vers une plus haute température du maximum de résistance pour
cette jonction. Ceci va dans le sens d’une moindre influence des mécanismes thermiquement

assistés pour I’échantillon texturé, qui transparait donc en configuration P comme en AP.

Afin de proposer une origine a cette réduction de !’influence des mécanismes
thermiquement assistés dans la jonction a texture (001), nous nous sommes intéressés a des
travaux de Ma et al. [56], ou différents comportements en température ont été observés, et
reliés a un effet d’épaisseur de barriére. Ils ont ainsi constaté que dans la gamme d’épaisseurs
de MgO considérée (7 a 14 MC), une augmentation de 1’épaisseur de la barricre
s’accompagne d’une diminution plus importante de la résistance AP avec la température, et
d’une moindre augmentation de résistance P. Ces observations sont qualitativement en accord
avec notre interprétation en termes d’influence relative des mécanismes thermiquement
assistés. En effet, plus une barriére est épaisse, plus la résistance de la jonction est grande, et
plus sa conductance est faible; dans ce cas, comme nous I’avons vu dans 1’étude en

température précédente (§ III - 2.3), les mécanismes d’augmentation de la conductance avec
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la température ont un impact majeur sur la conductance, et la diminution de résistance avec la
température est donc importante. Dans notre cas, I’influence réduite des mécanismes
thermiquement assistés correspondrait donc a une épaisseur de barriere plus faible dans la
jonction texturée, en accord avec les produits R.A plus faibles dans cette jonction que dans la

jonction monocristalline, dans les deux configurations des aimantations®.

Concernant I’effet de la tension sur la dépendance en température de la résistance
différentielle G,' =dV/dl, , présentée pour les deux systémes sur les Figure I11-26 (a) et (b),
on observe qu’il est similaire dans les deux cas, quel que soit le signe de la tension. On
observe ainsi clairement pour les deux échantillons que la tension appliquée affecte de
manicre différente les deux contributions antagonistes régissant 1’évolution non monotone en
température de Rp. L augmentation initiale de la résistance différentielle avec la température
parait peu dépendante de la tension appliquée, et on retrouve en-dessous de 100 K des
comportements aux différentes tensions superposables pour les deux échantillons, comme
nous 1’avions observé pour la résistance P a 10 mV sur la Figure I1I-25 (a). A I’inverse, au-
dela de 150 a 200 K, lorsque la résistance diminue du fait de la contribution des mécanismes
thermiquement assistés, on observe un effet de la tension appliquée, comme nous ’avons déja
relevé au paragraphe III - 2.3. Ainsi, les décroissances en température sont d’autant plus
marquées que la tension appliquée augmente en valeur absolue, ce qui se traduit par un
déplacement du maximum de résistance vers les températures plus basses plus important a
forte tension ; ce déplacement est toutefois plus nettement observé pour 1’échantillon texturé,

puisque sa décroissance en température est moins marquée a faible tension (10 mV).
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Figure I1I-26 — Dépendance en température de la résistance différentielle normalisée dans la configuration P,
pour différentes tensions de mesure, dans les jonctions Fe/MgO/Fe (a) texturée et (b) monocristalline. Les lignes
pointillées sont des guides pour I’ceil.

8 A basse température, pour la jonction texturée, Rp.A = 1.1x10° Q.pm2 et Rup.A = 3.0x10° Q.umz;
pour la jonction monocristalline, Rp.A = 1.6x10° Q.um2 et Ryp.A = 5.0x10° Q.umz. Pour les valeurs a 300 K, on
pourra se référer a la Figure 111-20 (a).
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III - 3.4 Synthese

Nous avons donc montré que les propriétés magnétiques des jonctions Fe/MgO/Fe a
texture (001) étaient totalement isotropes dans le plan. Un état antiparallele local peut
néanmoins &tre stabilis¢é dans ces jonctions, conduisant & une TMR comparable a celle
obtenue sur des jonctions monocristallines. Les propriétés de transport, de méme que les
dépendances en température de cet échantillon texturé se sont également révélées tres

similaires a celles des JTMs monocristallines.

Ces JTMs a texture (001) se comportent donc en tous points comme une assemblée de
nano-jonctions tunnel monocristallines, de la taille d’un grain et associées en parallele, sans
aucune contribution des joints de grains. Ce réseau de nano-jonctions est par ailleurs
caractéris¢ par une distribution aléatoire des directions d’anisotropie magnétocristalline des
grains, dont la taille moyenne est de 1’ordre de 25 nm (cf. Chapitre II, § II - 3). La grande
similarité des caractéristiques de transport des jonctions texturée et monocristalline suggerent
que la présence d’une cohérence cristalline sur une distance latérale de 25 nm (correspondant
a la taille d’un grain) suffit a retrouver toutes les propriétés de filtrage en spin et en symétrie
que I’on observe dans les échantillons entierement monocristallins. Cela permet ¢galement de
supposer que dans ces deux types d’échantillons, la longueur de cohérence latérale de la
fonction d’onde des électrons qui passent par effet tunnel est réduite par la présence d’un
réseau de dislocations similaire dans la barriere monocristalline et dans celle a texture (001).
Le désaccord paramétrique entre le Fe et le MgO conduit en effet a une distance moyenne de
5 nm entre les dislocations dans un échantillon monocristallin [15, 37], distance qui, étant

donnée la taille des grains, doit étre du méme ordre de grandeur dans I’échantillon texturé.

Cette étude démontre donc que, du point de vue des effets de filtrage en spin et en
symétrie, les JTMs texturée et monocristalline sont équivalentes, ce qui permet de
comprendre pourquoi la TMR n’est pas réduite dans les jonctions CoFeB/MgO/CoFeB
¢laborées par pulvérisation cathodique. Concernant la plus forte TMR effectivement observée
dans ces jonctions, plusieurs hypotheses peuvent étre émises. En premier lieu, comme les
couches de CoFeB sont initialement amorphes, on peut supposer que le MgO croit sans
contrainte, et qu’il impose son paramétre de maille lors de la cristallisation des électrodes ; il
en résulterait alors un réseau de dislocations dont la période est beaucoup plus grande, et par
conséquent moins nuisible aux processus de transport cohérents dans ces jonctions. Une autre
piste concerne le role du bore, qui en diffusant dans les joints de grains pourrait aider a
combler ou a réduire le désaccord paramétrique entre les électrodes de CoFe et la barriere de
MgO. Enfin, n’oublions pas le plus évident, I’influence de la structure électronique du CoFe :
dans une étude récente, Bonell ez al. [30] ont effet obtenu une TMR de plus de 500% a 20 K,

avec des électrodes monocristallines en Fe;5Coss.
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III - 4 Jonctions tunnel épitaxiées Fe/MgQO/Fe avec et sans ilots de
Fe

Les échantillons considérés dans cette section sont des jonctions tunnel magnétiques
Fe/MgO/Fe(001) monocristallines, déposées sur substrat de MgO(001) ; la spécificité de ces
jonctions est une interface inférieure dont la topographie est modulée via un dépot a 100°C
d’ilots de Fe de hauteur monoatomique de taille latérale variable. Cette taille latérale peut en
effet étre ajustée en modifiant le taux de recouvrement de 1’¢lectrode inférieure (cf.
Chapitre II, § II - 1.3). Afin de ne faire varier qu'un seul parametre a la fois —la taille des
ilots—, nous avons déposé sur un méme substrat, au moyen d’un cache in situ, une épaisseur
de fer comprise entre 0 et 1.2 MC le long d’une direction, paralléle a un bord du substrat
(Figure III-27 droite).

La barriere de MgO et 1’¢lectrode supérieure ont ensuite ¢té¢ déposées a une température
d’environ 80°C. L’obtention de TMR ¢élevées, comme dans les jonctions Fe/MgO/Fe
présentées dans les deux précédentes sections, nécessite de recuire I’empilement a 400°C.
Cette procédure risquerait néanmoins de modifier 1’organisation de I’interface inférieure ; par
conséquent, aucun recuit n’a été effectué dans ces jonctions apres le dépdt des ilots de Fe. Le
systéme de référence auquel nous comparerons les jonctions avec ilots de Fe a I’interface
inférieure est alors une jonction sans ilots (c’est-a-dire présentant un recouvrement de 0 MC)

de 1’échantillon.
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Figure I1I-27 — Structure des JTMs avec ilots (a gauche), et profil de la variation de [’épaisseur de Fe le long de
I’échantillon (a droite).
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II1 - 4.1 Mise en évidence d’une deuxieme barriére

III - 4.1.1 Effet du recouvrement

La réponse des JTMs a I’application d’un champ magnétique a été testée via des mesures
de magnétorésistance, présentées sous la forme TMR (H)= R (H)/R, —1 sur la Figure I1I-28
pour deux topographies de [Dinterface inférieure: sans filots (0 MC) et avec
approximativement une demi-monocouche de Fe (0.52 MC). Dans les deux cas, les
retournements sont abrupts et se produisent pour les mémes intensités du champ planaire
appliqué, et I’état antiparallele des aimantations des deux couches magnétiques est clairement
défini. Une observation surprenante concerne la valeur de TMR atteinte dans les deux
systémes : cette valeur est en effet significativement plus importante dans la jonction ou
I’interface est supposée plus désordonnée (avec ilots) que dans la jonction ou I’interface

inférieure est lisse.
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Figure I1I-28 — Cycles de magnétorésistance mesurés a 10 mV pour deux jonctions Fe/Fe(tr,)/MgO(10 MC)/Fe,
telles que tr, = 0 MC (-m-) et tr, = 0.52 MC (-0-). Le champ planaire est appliqué suivant un axe de facile

aimantation du systéme.

Afin de vérifier cet effet, nous avons suivi les évolutions de la TMR et de la résistance
dans les deux configurations des aimantations, lorsque le recouvrement de Fe a I’interface
inférieure varie, et a taille latérale de jonction constante (Figure I1I-29 (a) et (b)). On observe
effectivement sur la Figure I11-29 (a) une variation de la TMR avec le taux de remplissage :
partant de la surface non recouverte, la TMR augmente avec le recouvrement, atteint une
valeur maximale autour de 0.4-0.5 MC de Fe, puis diminue ensuite jusqu’a retrouver son
niveau initial lorsque la couche de Fe interfaciale est compléte, pour un recouvrement
d’1 MC. Comme le montre la Figure I11-29 (b), les résistances P et AP augmentent également

en présence d’1lots, puis diminuent lors de leur coalescence, au-dela de 0.4 - 0.5 MC ; de plus,
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I’augmentation de la résistance AP a tpe = 0.4 MC est plus importante qu’en configuration
parallele, ce qui conduit a la hausse de la TMR observée. On peut aussi remarquer qu’au-dela
de 0.7 MC, durant la phase de coalescence des ilots, les résistances P et AP décroissent vers
une valeur proche de la valeur initiale, sans toutefois que la TMR en soit vraiment affectée,

puisqu’elle demeure équivalente a sa valeur initiale.
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Figure III-29 — Evolution avec le recouvrement de Fe tr, (a) de la TMR, et (b) des résistances P et AP,
normalisées par rapport a la résistance des jonctions sans ilots a [interface, dans des JTMs
Fe/Fe(tr,)/MgO(10 MC)/Fe. Les mesures sont réalisées a 300 K sous une tension de polarisation de 10mV.

Précisons tout de méme que cette augmentation des résistances et de la TMR a été
observée sur un autre échantillon, ou la disposition des jonctions était différente ; elle n’est
donc pas relative a un effet de structuration sur la taille des jonctions mais a un phénomene
bien physique. L’augmentation des deux résistances P et AP en présence d’ilots (Figure 111-29
(b)) suggere la présence d’une deuxiéme barrieére de potentiel, associée a la présence d’ilots
ou de bords de marches, et dont la largeur est égale a une MC de Fe. De plus, cette barriére
additionnelle a un effet plus marqué sur la résistance en configuration AP, ce qui résulte en
une augmentation de TMR en présence d’ilots (Figure III-29 (a)): elle induit donc une
amélioration du filtrage en symétrie, ce qui parait complétement contre intuitif, puisqu’avec
I’augmentation de la densité de marches, on aurait pu s’attendre a une augmentation des
diffusions sur les bords d’ilots et donc a une diminution du filtrage. Cela signifie que la
hauteur de cette barriére dépend de la symétrie des états €lectroniques incidents, et on peut
donc I’écrire comme @jo15 (Aj). Afin de simplifier le probléme, nous considérons qu’il n’existe
qu’une seule hauteur de barriére @y (A;), ressentie par une ou plusieurs symétries A;, alors
que les autres symétries A; ne sont pas affectées par cette barriere additionnelle ; la Figure

IT1-30 résume schématiquement cette situation.
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Figure I11-30 — Schématisation du profil de potentiel pour une interface inférieure lisse (a gauche), ou avec ilots
(a droite) pour la (les) symétrie(s) A; (en haut) et les états de symétries A; # A; (en bas).

Enfin, 1’évolution des résistances avec le recouvrement, et par conséquent celle de la
TMR, peuvent aisément se comprendre dans cette hypothése d’une barriére de potentiel
associée a la présence de bords de marches. En effet, suivant la densité de bords de marches,
une proportion plus ou moins grande des électrons de symétrie A; participant au transport
ressent cette seconde barriére ; cette variation peut se modéliser comme une hauteur effective
de barriére qui varie périodiquement, la hauteur maximale ®jqs (Aj) étant atteinte lorsque la

densité d’ilots est la plus grande.

I1I - 4.1.2 Effet de la tension a basse température

Nous nous intéressons par la suite au comportement en tension, mesur¢ a 5 K pour
quelques jonctions présentant diverses épaisseurs de Fe a I’interface inférieure (encerclées sur
la Figure III-29 (a)): 0.07, 0.62, 0.75 et 1.07 MC, que nous comparons au comportement
observé pour la jonction de référence (0 MC de Fe a I’interface inférieure). Parmi ces cing
jonctions, la jonction a interface inférieure recouverte de 0.62 MC est celle présentant la TMR
maximale. Aucune jonction parmi celles présentant une TMR supérieure a 120% a 300 K n’a
pu étre mesurée a basse température, leur taux de « survie » étant malheureusement assez

faible dans le cryostat utilis¢ (pas plus d’une jonction sur trois ou quatre).

La Figure III-31 présente la variation avec la tension de la TMR, observée dans ces
jonctions a 5 K et normalisée par rapport a sa valeur maximale a 0 V. Pour la jonction de
référence, la TMR atteint une valeur maximale de plus de 165 %, et présente une dépendance
avec la tension fortement asymétrique, la décroissance étant plus rapide en tension négative.

Le comportement des jonctions avec 0.07 et 1.07 MC est trés proche de celui de la jonction
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avec 0 MC, ce qui est en accord avec les observations précédentes a basse tension (Figure
I1-29 (a)). L’introduction d’ilots avec des recouvrements de 0.62 et 0.75 MC induit un effet
assez faible sur la dépendance en tension de la TMR normalisée, se traduisant par une

compensation partielle de son asymétrie en tension.
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Figure III-31 — Evolution avec la tension de la TMR a 5 K, normalisée par rapport a sa valeur maximale, dans
des JTMs Fe/Fe(tr,)/MgO(10 MC)/Fe avec différents taux de recouvrement tr, a l'interface inférieure.
Convention de signe : en tension positive, les électrons sont émis a partir de [’électrode inférieure vers
[’électrode supérieure.

L’effet de la tension sur les conductances P et AP dans les différentes jonctions est
représenté sur la Figure I11-32. Pour la jonction de référence, la conductance dans 1’état
parallele présente deux minima a des tensions non symétriques par rapport a 0 V, a environ
+0.10 V et -0.28 V, contrairement a ce qui est observé lorsque 1I’empilement est recuit apres la
croissance de la deuxiéme électrode, a savoir deux minima symétriques a £0.25 V (voir par
exemple la courbe « M » de la Figure III-22 (a)). Notons que cette symétrisation de la
conductance parallele dans les jonctions recuites est habituellement attribuée a une
amélioration de la qualité¢ structurale de I’électrode supérieure et de la planéit¢ de son
interface avec la barriere de MgO. En configuration AP, la conductance présente une variation
asymétrique avec le signe de la tension, et a une allure semblable a celle observée dans les

jonctions Fe/MgO/Fe recuites.

Lorsque des ilots sont introduits a I’interface inférieure, on retrouve globalement 1’effet du
taux de couverture observé sur la Figure I11-29 (b) pour les résistances mesurées a 10 mV. En
effet, pour de faibles remplissages, la conductance diminue, a la fois en P et en AP ; les
conductances atteignent un minimum autour du demi-remplissage, puis ré-augmentent lors de
la coalescence des ilots; enfin, lorsque la couche de fer interfaciale est remplie, les
conductances sont finalement supérieures d’environ 15% aux conductances de la jonction de

référence. Un examen plus attentif permet de constater qu’en configuration AP, 1’évolution
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des courbes de conductances en fonction de la tension est quasiment proportionnelle lorsque
le taux de recouvrement varie. A I’inverse, I’allure de la conductance parallele est fortement
affectée par la variation du taux de recouvrement. Ainsi, pour 0.07 et 1.07 MC, la forme de la
conductance P est trés similaire a celle de la jonction de référence, alors que pour les fortes
densités d’ilots (les recouvrements de 0.62 et 0.75 MC), on observe une diminution tres

marquée en tension positive, lorsque les électrons sont injectés vers 1’¢électrode supérieure.
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Figure III-32 — Conductances P (a gauche) et AP (a droite) mesurées a 5 K dans des jonctions
Fe/Fe(tr,)/MgO(10 MC)/Fe, en fonction de la tension appliquée, pour différents taux de recouvrements de Fe.
La courbe en traits pointillés pour chacun des tr, correspond au rappel des conductances obtenues pour 0 MC .

Nous avons également effectué des mesures sur une gamme de tensions plus étendue,
jusqu’a 1.2 V, pour la jonction de référence et la jonction avec 0.62 MC de Fe qui présente
une asymétrie marquée de Gp (Figure I1I-33 (a) et (b)). En configuration parall¢le (Figure
I11-33 (a)), la conductance pour 0.62 MC de fer demeure nettement inférieure a la

conductance de la jonction de référence jusqu’a 1.2 V en tension positive. A I’inverse, pour
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les valeurs négatives de tension, les conductances des deux échantillons se rapprochent au fur
et a mesure de 1’augmentation en valeur absolue de la tension, et deviennent similaires pour
des tensions inférieures a -0.7 V.
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Figure I1I-33 — Evolution a 5 K des conductances dans les configurations (a) P et (b) AP, pour deux jonctions
Fe/Fe(tr,)/MgO(10 MC)/Fe, présentant des interfaces différentes, tr, = 0 MC ou 0.62 MC. Insert : évolution
avec la tension de la différence des conductances AP : AG = Gy, — G o 11 -

En configuration AP (Figure III-33 (b)), la différence entre les conductances des deux
¢chantillons semble demeurer identique en tension positive sur toute la gamme de tension
testée. Pour les tensions négatives, on peut distinguer une augmentation plus rapide de la
conductance de 1’échantillon avec ilots pour des tensions de I’ordre de -1 V. Le tracé de la
différence AG entre les conductances des deux jonctions, présenté en encart sur la Figure
II1-33 (b) fait nettement apparaitre cette asymétrie avec le signe de la tension, et permet de

situer a -0.85 V le début du rapprochement des conductances des deux échantillons.

L’hypothése d’une deuxieme barri¢re (Figure I11-30), dont la hauteur varie avec le taux de
recouvrement de 1’interface inférieure, est cohérente avec la diminution prononcée en tension
positive de la conductance paralléle qui se manifeste pour des recouvrements proches du
demi-remplissage (Figure I1I-32, gauche). En effet, é¢tant données les épaisseurs respectives
des deux barriéres considérées plus haut, a ’application d’une tension aux bornes de la
jonction, la chute de potentiel a lieu quasiment intégralement dans le MgO ; le profil
trapézoidal représentant la barriere est donc identique quel que soit le signe de la tension
(Figure I11-34). En revanche, la hauteur de la deuxiéme barriere ressentie par les électrons de
symétrie A; dépend du signe de la tension. Ainsi, en tension positive, lorsque les électrons
sont émis par 1’¢électrode inférieure couverte d’ilots, des électrons A; a I’énergie de Fermi dans
cette électrode émettrice voient une barriére de hauteur @j o5 (A) ; en tension négative, cette
hauteur ressentie est de D05 (Ai) — eV. Si de plus, on consideére que la hauteur de la barriére
varie et est maximale aux alentours du demi-remplissage, on obtient une asymétrie de la
conductance avec le signe de la tension qui dépend du taux de recouvrement, le maximum

d’asymétrie étant atteint pour tge =~ 0.5 MC.
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Figure I1I-34 — Schéma du profil de potentiel en présence d’ilots vu par un électron de symétrie A,, en fonction
du signe de la tension appliquée, et en configuration paralléle des aimantations.

Une estimation de la hauteur de cette barriere pour la symétrie A; peut étre obtenue pour
un recouvrement de 0.62 MC, a partir des conductances présentées sur la Figure I1I-33 (a).
Nous y avons en effet observé un rapprochement du comportement des jonctions avec et sans
ilots pour des tensions inférieures a -0.7 V. Ceci indique que pour ces tensions V < -0.7 V,
dans I’échantillon avec 0.62 MC, les €lectrons de symétrie A; ne ressentent plus la présence de
la deuxieme barriére, ou autrement dit que la hauteur de la barriere ®iqs(Ai) pour ce

recouvrement est de ’ordre de 0.7 eV.

Enfin, nous avons relevé plus haut que I’asymétrie de la conductance en fonction du signe
de la tension apparait nettement en configuration paralléle, alors qu’elle est quasiment
indiscernable en AP. On peut alors supposer deux raisons a ce comportement. D’une part,
puisque la hauteur de la barriére additionnelle en présence d’ilots dépend de la symétrie,
I’effet de cette barriére n’est pas forcément identique en P et en AP. D’autre part, cela peut
refléter le fait que les processus de transport sont de nature différente dans les deux
configurations des aimantations. Ainsi, en configuration antiparalléle, le transport cohérent
doit représenter une part moins importante des processus de transport qu’en configuration P,
au profit de mécanismes diffusifs potentiellement moins sensibles a la hauteur de la barricre

que le transport balistique.

Nous nous sommes ensuite intéressés a la dérivée a I’ordre deux de la caractéristique
courant-tension, en configuration AP (Figure III-35). On observe ainsi que toutes les jonctions
présentent un comportement identique en tension ; en particulier, 1’état résonant d’interface,
correspondant au pic apparaissant a -0.16 V. (IRS1), est préservé quel que soit le
recouvrement considéré, et par conséquent pour toutes les tailles d’ilots concernées. Ainsi,
nous n’observons pas dans nos JTMs avec ilots de Fe a l’interface Fe/MgO I’effet de
déplacement en énergie ou d’annihilation de I’'IRS par confinement latéral dans les ilots de Fe,

observé par spectroscopie a effet tunnel (STS®) par Bischoff et al. [125] dans le cas d’une

9 STS : Scanning Tunneling Spectroscopy
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interface Fe/vide. En revanche, ’intensité du pic correspondant a I’IRS1 semble affectée par
la présence d’ilots : ce pic parait en effet plus prononcé pour les jonctions avec une forte
densité d’ilots, 0.62 et 0.75 MC de Fe, que pour les autres jonctions.
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Figure I1I-35 — Dépendance avec la tension de la deérivée seconde de la caracteéristique I(V) mesurée a 5 K sur
des jonctions Fe/Fe(tr,)/MgO(10 MC)/Fe en configuration AP, normalisée par rapport a la conductance AP a
tension nulle, pour différents taux de recouvrements tr,.

Afin de confirmer cette observation, et d’étudier le comportement a plus forte tension,
nous avons analysé le tracé de I’intensité tunnel normalisée, calculé d’apres les mesures a
forte tension sur les jonctions avec 0 MC et 0.62 MC de Fe interfacial. Ce tracé, présenté en
configuration AP sur la Figure III-36, ne montre pas en tension positive de différences
majeures entre les deux jonctions. En tension négative en revanche, le maximum a faible
tension correspondant a I’IRS1 présente effectivement une intensité plus importante pour la
jonction avec ilots a I’interface. De méme, le pic situé a une méme tension de -0.9 V pour les
deux échantillons'®, et que nous avons précédemment attribué a la contribution du second IRS
de la bande minoritaire du Fe, voit son intensité augmenter dans la jonction avec ilots.
L’augmentation de I’intensité de ces deux maxima en présence d’ilots pourrait donc signifier

un renforcement de la contribution des IRS a I’interface inférieure.

19 Cette position correspond a celle observée au paragraphe III - 2.2.2 dans le cas de jonctions Fe/MgO/Fe
classiques (avec empilement recuit).
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Figure III-36 — Spectres d’intensité tunnel normalisée en configuration AP calculés d’apres la mesure de la
caracteristique 1(V) a 5 K, pour deux jonctions Fe/Fe(tr,)/MgO(10 MC)/Fe, ou tr, = 0 ou 0.62 MC.

Enfin, nous terminons cette section par la présentation de ’effet d’une augmentation de la
température sur la variation en tension. Globalement, cet effet est le méme pour tous les
¢échantillons, et toutes les grandeurs —conductances et dérivées secondes des caractéristiques
I(V) —, et consiste en un adoucissement des pics et variations observés a basse température.
On peut en effet noter un élargissement de la largeur a mi-hauteur des pics, qui, d’aprés Hipps
et Peter [161] est proportionnel a (0.54xT) meV. Nous présentons un exemple probant de cet
¢largissement sur la Figure III-37, avec les dérivées secondes des caractéristiques courant-
tension d’une jonction Fe/Fe(0 MC)/MgO(10 MC)/Fe en configuration AP obtenues a

diverses températures.
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Figure I1I-37 — Evolution avec la température d’une courbe d’I/dV’ en fonction de la tension appliquée pour une
JTM Fe/Fe(0 MC)/MgO(10 MC)/Fe en configuration AP.
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On peut remarquer sur cette Figure III-37 la présence a 5 K de deux pics en tension
négative, dont on estime la séparation a 115 mV. A 250 K, ces deux pics ne sont plus résolus :
I’¢largissement thermique (0.54 x 250 = 135 mV) est en effet alors supérieur a leur
séparation. Cela montre donc I’importance et I’intérét des mesures effectuées a basse
température, qui permettent d’extraire des informations sur les mécanismes de transport et les

densités d’états des électrodes.

I1I - 4.1.3 Effet de la température

Nous présentons dans cette section les dépendances en température des caractéristiques
mesurées au voisinage de 1’équilibre (10 mV) pour seulement quatre des cing jonctions
présentées ci-dessus, celle présentant un trés faible taux de recouvrement (0.07 MC) n’ayant

pas pu étre mesurée au-dela de 10 K.

Sur la Figure III-38, on peut constater que les variations en température de la TMR
normalisée sont identiques pour les différentes jonctions étudiées. A température ambiante, la
TMR est ainsi réduite de 40% par rapport a sa valeur a basse température, quelle que soit la

topographie de I’interface.
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Figure I1I-38 — Variation avec la température de la TMR a 10 mV, normalisée par rapport a sa valeur a basse
température, dans des JTMs Fe/Fe(tr,)/MgO(10 MC)/Fe pour différents taux de remplissage de la couche de Fe

a linterface inférieure.

Les dépendances en température des résistances dans les deux configurations des
aimantations sont représentées sur les Figure I1I-39 (a) et (b). Dans 1’état antiparallele (Figure
I11-39 (b)), lorsque la température diminue, la résistance augmente de maniére monotone, et la

variation est similaire pour les différentes jonctions.
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Figure I1I-39 — Evolution avec la température des résistances, mesurées a 10 mV et normalisées par rapport a
leur valeur a 5 K, dans les configurations (a) P et (b) AP, pour des JTMs Fe/Fe(tr,)/MgO(10 MC)/Fe présentant
différents taux de recouvrements tr, a l’électrode inférieure.

En configuration parallele (Figure I11-39 (a)), on observe pour toutes les jonctions une
variation non monotone de la résistance P avec la température. Ceci indique la présence des
deux contributions antagonistes en température que nous avons déja évoquées, la contribution
« thermiquement assistée » engendrant une diminution de résistance avec I’augmentation de
la température, et la contribution tendant a I’inverse a une augmentation de la résistance avec
la température (cf. paragraphes III - 2.3 et III - 3.3). Nous reviendrons plus loin de maniére
plus détaillée sur cette variation non monotone de la résistance P avec la température, avec en

particulier sa décomposition en deux contributions (§ III - 5.1.2).
III - 4.2 Origine physique de la deuxiéme barriére

III - 4.2.1 Des signatures d’oxydation

Nous avons donc vu que la présence d’ilots engendrait une augmentation des résistances P
et AP, ainsi qu’un accroissement de la TMR jusqu’a une valeur 20% supérieure a celle
observée dans un systéme sans ilots identique. L’effet des ilots semble ainsi s’apparenter a
celui d’une seconde barriere dépendante de la symétrie, qui améliore le filtrage en symétrie.
D’autres indices, relevés en particulier sur la dépendance en tension de la conductance P, nous
ont permis de vérifier la plausibilité de cette hypothese. Il reste a présent a identifier une
origine possible de cet effet de deuxiéme barriére. Pour cela, nous avons représenté de
maniere schématique 1’environnement d’un atome en bord d’ilot sur la Figure I11-40 ; on peut
s’apercevoir sur cette figure qu’un atome de Fe situé en bord d’ilot a pour voisin le plus
proche un atome d’oxygene (atomes entourés sur le schéma). On peut alors supposer que cela
favorise une hybridation en bord d’ilot entre les orbitales du Fe et celles de I’O. Dans cette

hypothese, la seconde barriere correspondrait a une barriere de FeO, localisée au niveau des
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bords d’ilots, et issue du confinement d’une partie de la densité électronique du Fe dans sa

liaison avec 1’oxygene.

CHONCHONCNONCNONC)
Fe ©@e0o000@o0

Atome de Fe CoY 2.16 A
en bord d"flot ©Oo O O

e O O O O zma
O O O O

@0 OO

Figure I1I-40 — Représentation schématique de [’environnement d’un atome de Fe situé en bord d’ilot a
l'interface Fe/MgO. Les positions des atomes de Mg et O ainsi que la distance interatomique verticale de 2.16 A
entre I’O et le Fe sont choisies identiques a celles des travaux ab initio de Butler et al. [13].

Cette hypothése peut étre confortée par deux observations de Bonell et al. [51]. D’une
part, la diminution prononcée de la conductance parall¢le en tension positive correspond a
I’effet que ces auteurs ont observé en présence d’une monocouche ordonnée d’oxygene a
I’interface inférieure entre le Fe et le MgO (voir aussi la Figure III-11 (b)). D’autre part,
comme on peut le voir sur la Figure I1I-41, jusqu’a une monocouche, la présence d’oxygene
n’entraine pas de diminution importante de la TMR, et semble méme 1’augmenter pour un
taux de couverture de 0.2 MC. Cette derniére observation est particulie¢rement intéressante,
puisque dans notre cas, 1’effet d’hybridation entre le Fe et I’oxygéne ne représente qu’une
fraction limitée de la surface (correspondant a la densité de bords d’ilots) : ces jonctions
présentant un faible taux de recouvrement sont donc certainement les plus comparables a

notre systeéme.
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Figure Il1-41 — Evolution de la TMR avec la quantité d’oxygene (exprimée en monocouches) présente en surface

de I’électrode inférieure. D apres [51].
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I1I - 4.2.2 Oxydation et symétries électroniques

Concernant le mécanisme exact conduisant a la réduction des conductances P et surtout
AP lorsqu’une hybridation entre les atomes de Fe a I’interface et des atomes d’oxygéne se
produit, les conclusions de 1’étude théorique de Zhang et al. [46], ne s’avérent pas
satisfaisantes. Les auteurs y prévoient en effet une diminution de conductance parall¢le liée au
mauvais raccordement entre les états de symétrie A; des couches de FeO et de MgO, le
courant tunnel s’écoulant principalement par les sites d’oxygene, dont la symétrie n’est pas la
méme dans le MgO et dans le FeO. Il en résulte une forte réduction de la transmission des

états de symétrie A; a travers la barriére, et une chute de la TMR contraire a nos observations.

Nous avons montré qu’un des effets les plus marquants de la présence d’ilots est une
diminution de la conductance AP. Dans la mesure ou cette conductance est dominée par la
symétrie As, nous supposerons que c’est cette symétrie qui est impliquée dans une hybridation
avec I’oxygene. Dans ce cas, la conductance dans 1’état parallele sera moins affectée que la
conductance AP par une diminution de la contribution des états As, le canal ATI - AT1
contribuant également a la conduction en configuration P. Par ailleurs, une diminution de la
contribution des états As résulte en une amélioration du caractere semi-métallique du Fe, ce
qui est tout a fait cohérent avec 1’augmentation observée de la TMR. Le mécanisme de
réduction de transmission de ces états As serait alors similaire a celui proposé par Zhang et al.
pour les états A;. Le confinement de la densité d’états de symétrie As dans la liaison FeO au
détriment de la transmission dans la barriére résulterait ainsi d’un mauvais raccordement des
fonctions d’onde entre le FeO et le MgO, li¢ a un poids spectral des contributions orbitales s

et p dans les états As différent dans ces deux oxydes.

Enfin, d’un point de vue géométrique, I’hybridation entre le Fe et I’O via des états de
symétrie As semble également la plus plausible. En effet, la position de I’atome d’oxygéne le
plus proche de I’atome de Fe en bord d’ilot (O et Fe encerclés sur la Figure I11-40) ne semble
pas favorable a un recouvrement avec des orbitales dont 1’extension est seulement dans la
direction z de croissance, comme celles compatibles avec la symétrie A; (pour mémoire
pz,aiz2 , voir Tableau I - 1) ; a I’inverse, certaines orbitales compatibles avec la symétrie As
posseédent une extension a la fois latérale et dans la direction de croissance (les orbitales d _ et
d,.), et sont donc orientées de maniére plus adéquate pour permettre I’hybridation des atomes

de Fe en bord de marche avec 1’oxygene.

III - 4.3 Synthese

Nous avons donc observé que I’introduction d’ilots de Fe de hauteur monoatomique a
I’interface entre 1’électrode de Fe inférieure et la barriere de MgO engendrait une modulation

de la TMR et des résistances P et AP, les valeurs maximales étant atteintes pour un
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recouvrement de I’ordre de 0.5 MC. La TMR atteint alors une valeur de 20% supérieure a
celle observée en 1’absence d’ilots. La variation en tension des conductances est également
affectée par la présence d’ilots, I’effet le plus significatif étant une forte réduction en tension
positive de la conductance P. En configuration AP, nous n’avons pas décelé de déplacement
concernant le pic attribué a un IRS sur les dérivées secondes du courant tunnel. Enfin, la
dépendance en température n’est pas affectée de maniere significative par 1’introduction
d’ilots.

Ces différentes observations ont été interprétées comme résultant de la présence d’une
barricre de potentiel additionnelle qui améliore le filtrage en symétrie, sur la base de
I’augmentation conjointe des résistances et de la TMR en présence d’ilots. La diminution de
Gp en tension positive nous a mis sur la piste d’'une hybridation des atomes de fer en bord
d’ilots avec ’oxygéne pour expliquer I’apparition de cette deuxiéme barriere pour des
recouvrements non entiers. Enfin, ces observations sont en accord avec les prédictions
théoriques sur le principe d’une localisation des électrons dans une liaison chimique entre le

Fe et I’oxygéne.

Ainsi, cette étude démontre la possibilité d’accroitre la valeur de TMR dans des jonctions
tunnel magnétiques Fe/MgO/Fe en modulant la topographie de I’interface inférieure, via
I’introduction d’ilots de fer de hauteur monoatomique. En bord de ces ilots, une hybridation
des atomes de fer avec les atomes d’oxygene adjacents a en effet lieu dans une géométrie
favorisant une implication des états de symétrie As; 1’hybridation, en réduisant la

transmission de ces états, améliore alors 1’efficacité du filtrage en symétrie.

La géométrie de I’hybridation en bord d’ilot est assez proche de celle observée lorsqu’une
faible quantité d’oxygene est adsorbée sur une surface de fer [162] : les atomes d’O se placent
alors en position dite hollow (Figure 111-42, gauche) ; a I’inverse, lorsque la couche d’oxygene
avoisine et dépasse un taux de remplissage d’une MC (un atome d’oxygene par atome de fer
sous-jacent), les deux autres types de sites se peuplent également [162]. Or, pour ces sites, en
particulier le site on-top, les orbitales ayant la symétrie A; (orientées dans la direction de

croissance) sont les mieux orientées pour permettre 1’hybridation entre le Fe et 1’O.

©C
(O
hollow i bridge ) on-top

Figure I1I-42 — Schéma représentant la position des trois sites d’adsorption de I’oxygene sur une maille carrée
(de fer par exemple).

149



CHAPITRE 11T

Ainsi, dans une JTM Fe/O/MgO/Fe, le peuplement par I’oxygene des différents sites
conduit a I’hybridation de symétries différentes, et a des effets sur la TMR antagonistes : si le
confinement des états de symétrie As permet d’augmenter la TMR, celui des états A, lui est au
contraire nuisible. La compétition entre ces deux effets permettrait alors d’apporter une
nouvelle interprétation aux valeurs de TMR en fonction du taux d’oxygeéne (Figure I11-41)
obtenues par Bonell ef al. [51]. De plus, la reconstruction en p(1x1) de la surface d’oxygene,
correspondant & une mise en ordre des atomes sur les sites hollow, permet d’accroitre le
confinement des états As au détriment de ceux de symétrie A, : ceci est donc en accord avec
une TMR expérimentale dans les jonctions avec 1 MC d’oxygene plus forte lorsque la
reconstruction est présente (Figure I11-41, point « P(1x1) ») que dans le cas d’une surface non

reconstruite (Figure I11-41, point en symbole plein pour un recouvrement d’oxygene d’1 MC).

L’introduction d’ilots permet donc d’une part de contourner la compétition entre les deux
effets sur la TMR, en sélectionnant la symétrie qui sera impliquée dans 1’hybridation, et
d’autre part de bénéficier de I’effet d’amélioration du filtrage par des liaisons FeO sans avoir
a introduire d’oxygene supplémentaire ! La question que 1’on peut a présent soulever est de
savoir si la TMR croit proportionnellement a la densité de bords de marches disponibles pour
I’hybridation ; si cela est le cas, en déposant des ilots a plus basse température, leur densité et
celle des bords étant alors plus importantes, on devrait observer une augmentation plus forte

de TMR en présence d’ilots.

II1 - 5 Conclusion

IIl - 5.1 Analyse comparative des trois systémes étudiés

Nous avons observé certaines caractéristiques récurrentes dans les dépendances en tension
et en température de la conductance paralle¢le des trois types de jonctions étudiées. Nous
allons donc, grace a ces caractéristiques communes, tenter de répondre a quelques unes des

questions laissées en suspens dans les paragraphes précédents.

IIT - 5.1.1 Dépendance en tension de Gp: oxydation de Dinterface
inférieure

Dans les trois types de jonctions étudiées, avec une électrode en CoFeB, a texture (001), et
avec 1lots de Fe a I’interface inférieure, une diminution en tension positive plus ou moins
prononcée de la conductance P a été¢ mentionnée (Figure I1I-43 (d) a (f)). Nous avons pointé le
lien entre cette diminution de conductance et un phénoméne d’oxydation de I’interface de

I’¢lectrode de fer inférieure (Figure I11-43 (a)).
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Dans le cas de 1’échantillon a architecture hybride (Fe/MgO/CoFeB), 1’oxydation a été
attribuée a I’effet d’un recuit du CoFeB a trop haute température, qui a dégradé la qualité des
interfaces, en particulier D’interface inférieure. Dans le cas des jonctions avec filots,
I’oxydation a été expliquée via une hybridation entre les atomes de fer en bord d’ilots et des

atomes adjacents d’oxygene de la barriere.

. , . 8 . . .
s 5 Fe/p(1x1)-O/MgO/Fe 1 S Fe/MgO/CoFeB
o A y ) i
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Figure 111-43 — Conductance parallele en fonction de la tension appliquée, normalisée par rapport a la valeur
de la conductance AP a tension nulle, mesurée a température ambiante dans différents systéemes étudiés au cours
de cette these ; les données de la figure (a) sont extraites de la theése de F. Bonell [2].

Convention de signe : en tension positive, les électrons sont injectés vers 1’électrode supérieure.

Dans les jonctions Fe/MgO/Fe a texture (001), I’origine de la signature de I’oxydation sur
la conductance parallele n’a pas été établie jusqu’a présent. Au regard des résultats obtenus
sur les échantillons avec ilots, nous pensons qu’elle peut étre similaire dans les deux cas. En
effet, la présence des joints de grains peut limiter la distance sur laquelle des atomes de fer
peuvent diffuser a la surface de 1’¢lectrode inférieure lors de son recuit, et par conséquent
confiner la taille des terrasses a la taille d’un grain. Le résultat serait alors un accroissement
de la densit¢ de bords de marches dans ce type d’échantillon par rapport aux jonctions
monocristallines, et une interaction amplifiée entre les atomes de Fe en bords de marches et

I’oxygene.

Par ailleurs, les résultats obtenus sur les jonctions hybrides et avec ilots poussent a
s’interroger sur I’effet du recuit de I’empilement complet. Les travaux de thése de Muriel

Sicot [163] ont montré qu’un recuit maitrisé, comme dans le cas des jonctions
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Fe/MgO/Fe(001) monocristallines présentées au cours de ce chapitre, améliore la TMR par
rapport a un échantillon non recuit (voir par exemple, la jonction avec 0 MC de Fe étudiée
dans la section III - 3). Cette augmentation de la valeur de TMR est habituellement attribuée a
une amélioration de la qualité structurale de 1’¢lectrode supérieure et de son interface avec la
barriere. Toutefois, au vu de la dégradation de I’interface inférieure observée dans
I’échantillon hybride suite a un recuit mal controlé, cette étape de recuit parait avoir deux
actions antagonistes qui coexistent : une amélioration de la structure cristalline de 1’¢lectrode
supérieure, et une altération des interfaces. Comme le montre I’augmentation de TMR
observée en présence d’ilots, donc de rugosité, 1’introduction d’un certain degré de désordre
n’est pas forcément préjudiciable a une forte TMR. L’augmentation de TMR engendrée par le
recuit de 1’¢électrode supérieure n’est donc sans doute pas seulement imputable a une €élévation
de la qualité structurale de 1’¢lectrode supérieure, mais aussi a une modification des interfaces

avec I’introduction d’une rugosité modérée.
III - 5.1.2 Dépendance en température : filtrage en symétrie

Une dépendance en température non monotone de la résistance paralléle a également été
observée pour les différentes jonctions étudiées, résultant de la compétition entre deux
mécanismes ayant des variations opposées avec la température. Nous nous proposons ici de
séparer ces deux contributions, afin d’analyser plus précisément la contribution qui tend a une

augmentation de résistance avec la température.

Nous supposons que ces deux contributions sont liées a des canaux de conduction de
nature différente, placés en parallele ; cela suggere donc d’adopter une représentation en
termes de conductances, qui s’additionnent pour des canaux parall¢les, plutdt qu’en termes de
résistances. Nous avons donc reporté sur les Figure II1-44 (a) et (b) les dépendances en
température des conductances P et AP mesurées a 10 mV ; afin de comparer les différents
¢chantillons étudiés au cours de ce chapitre, ces conductances ont été normalisées par rapport
a leur valeur a basse température, et notées G,],\f ap =Gp p (T )/ Gy p (T - 0K ) La structure
des échantillons, leur TMR a basse température, ainsi que les notations que nous utiliserons

pour les identifier au cours de ce paragraphe sont regroupées dans le Tableau III-1.

On peut constater sur les Figure I11-44 (a) et (b) que les variations en température des
conductances P et AP sont différentes d’un échantillon a 1’autre ; par ailleurs, on observe qu’il
n’existe pas de corrélation directe entre le taux de TMR et les variations en température

observées en P ou AP.
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Tableau III-1 — Récapitulatif des caractéristiques des échantillons étudiés dans ce chapitre. Sauf mention
contraire, les échantillons ont une structure monocristalline (001).

Structure de I’échantillon TMR a basse température §
A Fe/MgO(13.5 MC)/Fe 290% 1I-2
B Fe/MgO(11.5 MC)/Fe 204% II-3
C Fe/MgO(11.5 MC)/Fe a texture (001) 170% I -3
D Fe/MgO(lO MC)/F§ a ¢lectrode 165% -4
supérieure non recuite
D’ Fe/Fe(0.62 MC)/MgO(10 MC)/Fe 189% 11 -4
E Fe/MgO(11.5 MC)/CoFeB 85% 1I-2
A ' 85% p
1.10f ——B .
C
D o
_ o 105} D' ; o
O ——E 189% 4650,
290%
(R0V] L — 204%
' 170%

0 100 200 300 0 160 260 360
Température (K) Température (K)

Figure Il1-44 — Variation en température des conductances a 10 mV normalisées par rapport a leur valeur a
basse température pour les différents échantillons étudiés au cours du chapitre dans les configurations (a) P et
(b) AP des aimantations. Les pourcentages correspondent aux taux de TMR mesurés a basse température. La
correspondance entre les lettres majuscules et le type d’échantillon est donnée par le Tableau I1I-1.

Afin d’analyser la conductance parall¢le, nous considérons qu’elle est composée des deux

canaux de conduction suivants :

- un canal de conduction a I’origine de la TMR, qui ne contribue pas a la conductance

antiparalléle, que nous appellerons par la suite contribution « filtrée »,

- un second canal dont la conductance est indépendante de la configuration
magnétique (contribution « ICM ») du dispositif (la conductance est aussi importante
en configuration parallele qu’antiparallele); il n’en résulte donc aucun effet
magnétorésistif.
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Soient g s (T) et g1om (T) les dépendances en température des conductances normalisées
par rapport a la basse température de ces deux canaux. On note o la proportion de la
contribution « filtrée » dans la conductance parallele ; cette conductance paralleéle s’exprime

alors, si Gp (0) est la conductance parallelea T=0K :

GP(T) = GP(O)' [0‘ ) gﬁltré(T)—i_ (1 - a)' 8icu (T)] (III-1)
La conductance AP s’écrit alors :

GAP(T):GP(O)'(I_Q)'gICM(T) (II-2)

L’expression de la TMR a une température quelconque s’écrit donc :

TMR(T): GP(T) 1= a.gﬁltré(T)-i_(l_a).glCM(T)_l (111_3 )

GAP(T) (l_a)'gICM(T)

Lorsque la température tend vers 0 K, les conductances normalisées g e (T) et giom (T)

tendent vers 1 ; I’expression ( III-3 ) se simplifie, et nous pouvons établir une relation simple
permettant d’estimer a a partir de la TMR a basse température d’un échantillon :
1 a

TMR(T—)O):I —1=1 (111-4)
- —a

Les conductances P et AP normalisées s’expriment, en fonction de la contribution des

deux canaux g fiire €t g1cm :

G ()= 5ty = B 1)+~ 1 (7) (1s)
Ny G _ Gp _
GAP(T)_ GAP(O) = GP(O)-(I—a) = 8icm (T) (III-6 )

Enfin, en combinant les relations ( III-5 ) et ( III-6 ), on obtient une expression de
g sire (T) en fonction des grandeurs expérimentalement accessibles, a savoir les conductances

P et AP normalisées, et le taux de TMR via la constante a et la relation ( I11-4 ) :

¢ e ()= D=0=2) 210, (1) _ G (T)-(1-2) Go,(7) (1IL7)

Cette relation revient a effectuer la soustraction Gp (T) - Gap (T) (expressions ( III-1 ) et
( III-2 )), et a la normaliser par rapport a la valeur atteinte lorsque la température tend vers

Z€ro.

A partir de cette relation ( III-7 ), nous avons tracé sur la Figure I1I-45 la variation de g e

avec la température pour les différents échantillons. On observe ainsi une décroissance
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monotone avec la température, qui se superpose trés bien pour tous les échantillons, et ce
malgré la forte disparité des valeurs de TMR observées, de 85 a 290%, correspondant a des
variations de o de 0.46 a 0.74. La dépendance en température de ce canal gge est donc
identique au premier ordre pour tous les échantillons ; par conséquent, elle ne dépend pas des
caractéristiques spécifiques mais doit au contraire relever d’un phénomeéne intrinseéque
commun aux différentes jonctions. Nous pouvons ici mentionner que dans I’étude de Kou et
al. [62] sur des systetmes CoFeB/MgO/CoFeB texturés, la différence AG entre les
conductances P et AP, équivalente a la contribution g (T) de notre analyse, présente
également une décroissance, dont I’amplitude entre 15 K et 300 K est similaire a celle que
nous observons.

1,00 ko
2 oest
z %
O o9}
3
T 085}
Z 0o
o,
0,80 | iy
0 100 200 300

Température (K)

Figure IlI-45 — Evolution en température de la conduction du canal g p.e pour les différents échantillons
considérés.

Le dénominateur commun de tous ces échantillons étant la présence d’une électrode de
fer, nous pouvons relier la contribution ggie a sa structure électronique. Cette contribution
g e peut alors étre majoritairement attribuée a la propagation des états de symétrie A, ce
canal étant polarisé a 100% et donc responsable en grande partie de la TMR observée ; la
contribution du canal As est certainement beaucoup plus faible, du fait de la polarisation

nettement plus basse de ce canal.

La dépendance en température du canal gcm = Gjl\'P a été discutée précédemment ; nous
renvoyons donc le lecteur aux paragraphes III - 2.3 et I - 1.4. Concernant I’interprétation de la
dépendance en température observée pour le canal g e, plusieurs hypothéses ont également
été évoquées au paragraphe III - 2.3, afin de rendre compte d’une conductance diminuant
lorsque la température augmente. Celle s’appuyant sur la variation en température de la
polarisation P(T) des électrodes a été utilisée de manieére satisfaisante par Kou et al. pour
reproduire la variation en température de la différence de conductances AG observée dans

[62]. Dans notre cas, des mesures en température entre 5 K et 300 K ont révélé une variation
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de I’aimantation de seulement 2% pour une couche de 50 nm de Fe, correspondant a une
¢lectrode inférieure typique des jonctions étudiées. Considérant que la variation de la
polarisation est de cet ordre de grandeur pour les deux électrodes, la variation en température
de la conductance prévue par ce mécanisme (donnée par P(T).P,(T)) serait donc inférieure a
5% entre 5 K et 300 K. Ce mécanisme contribue donc probablement a la diminution avec la
température de la conductance ggire que nous observons, mais ne permet pas d’en rendre

compte seul.

Il serait donc nécessaire pour reproduire I’amplitude de la variation observée de g s (T )
de faire intervenir le dernier mécanisme proposé, correspondant a une perte de conductance
du canal A, avec la température par le biais de diffusions vers des états de plus faible

transmission a travers la barriere de MgO, de symétrie As, A, Ay> ou de &k, # 0.

En résumé, nous avons extrait, a partir d’une analyse pourtant extrémement simplifiée,
une contribution a la conductance paralléle présentant une dépendance en température qui
semble étre robuste pour différents systemes a barriere de MgO, de divers degrés d’ordre
cristallin. Sa variation en température peut essentiellement étre attribuée a la diminution de la
conductance du canal A; avec la température, par diffusion de ces états vers d’autres canaux

ayant un plus fort taux d’atténuation dans le MgO.

III - 5.2 Conclusion

Au cours de ce chapitre, nous avons étudi¢ les propriétés de transport de trois systémes
présentant des qualités cristallines diverses, et intermédiaires entre celle des jonctions

polycristallines, et celle des jonctions entiérement monocristallines.

En premier lieu, nous nous sommes intéressés a des jonctions Fe/MgO/CoFeB, dans
lesquelles la cristallisation de la couche de CoFeB n’était pas compléte. Nous y avons mis en
évidence un effet d’oxydation de I’interface inférieure, ainsi qu’une diminution importante
des effets de filtrage en symétrie, qui ont fortement réduit les performances de ces jonctions

en termes de propriétés de transport.

Nous avons ensuite étudi¢ des échantillons Fe/MgO/Fe a texture (001), et avons ainsi
montré qu’une cohérence cristalline conservée sur une échelle de I'ordre de la dizaine de
nanometres permet d’observer toutes les caractéristiques typiques aux échantillons

entierement monocristallins.

Enfin, nous avons considéré des systemes monocristallins ou, par le biais d’ilots de fer de
hauteur monoatomique, un désordre controlé a été introduit a I’interface Fe/MgO inférieure.
Nous avons alors constaté une augmentation de la TMR. L’introduction d’ilots permet en

effet de conditionner a I’interface inférieure une hybridation entre le fer et I’oxygeéne dans une
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direction préférentielle, engendrant une amélioration des effets de filtrage en symétrie dans

ces jonctions.

Cette derniére étude présente un intérét majeur, dans la mesure ou des effets de I’interface
ont pu étre mis en évidence sans avoir recours a un quelconque élément polluant, et sans
modification des caractéristiques de volume de I’¢lectrode inférieure. Les effets d’interface et
de volume sur les propriétés de transport y sont ainsi décorrélés. A I’inverse, que ce soit pour
les JTMs Fe/MgO/CoFeB ou a texture (001), la modification des propriétés volumiques s’est
¢galement soldée par une action collatérale sur les caractéristiques de 1’interface, s’agissant
dans le premier cas d’une oxydation par interdiffusion, et dans le second d’une augmentation
de la densité de marches a I’interface inférieure, due a une limitation de la diffusion de surface
par la présence des joints de grains. La distinction que nous sommes parvenus a faire entre ces
deux effets généralement indissociables ouvre ainsi des perspectives pour une meilleure
compréhension des processus de transport dans les jonctions tunnel magnétiques texturées

présentant les taux record de TMR.
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Chapitre IV - Couplage magnétique dans des JTMs
a barriere fine de MgO

Les jonctions tunnel magnétiques Fe/MgO/Fe(001) épitaxiées présentent, lorsque
I’épaisseur de la barriére de MgO est inférieure a quatre plans atomiques, une forte interaction
antiferromagnétique (AF) entre les deux électrodes de fer. Ce couplage, pourtant mis en
évidence dés 2002 par Faure-Vincent et al. [107], n’a pas a ce jour fait I’objet d’études
expérimentales réellement poussées ; de ce fait, I’origine de ce couplage demeure mal connue.
Une des raisons pouvant expliquer cet apparent désintérét se trouve probablement dans la
difficulté d’¢laboration. En effet, le couplage AF se manifeste dans une gamme d’épaisseur de
MgO tres étroite. De plus, il a été observé uniquement dans les systémes préparés par épitaxie
par jets moléculaires (MBE), aucune interaction AF n’ayant été rapportée pour les jonctions a
aimantation planaire préparées par pulvérisation cathodique. On peut néanmoins noter qu’une
interaction AF a ¢été¢ relevée dans le cas de jonctions texturées CoFeB/MgO/CoFeB a

aimantation perpendiculaire [172, 173].

En nous appuyant sur des mesures en température, et en agissant sur la structure
¢lectronique de I'interface Fe/MgO, nous tenterons donc dans ce chapitre de collecter de
nouvelles informations, pouvant éclaircir le mécanisme sous-jacent au couplage AF dans les
JTMs ¢épitaxiées Fe/MgO/Fe a barrieres fines ¢élaborées par MBE. La caractérisation
structurale par microscopie €lectronique en transmission des échantillons étudiés présentée au
Chapitre II, a permis d’établir la continuité des barriéres dans cette gamme d’épaisseurs ; nous
nous attacherons dans ce Chapitre IV a la caractérisation des interactions magnétiques dans

ces ¢échantillons par le biais de leur variation en température.

Nous présenterons brievement dans une premicre partie les spécificités des systémes
antiferromagnétiques artificiels (AAF) étudiés. La deuxiéme partie sera consacrée a I’analyse,
grice a un modele que nous introduirons, du comportement en température de plusieurs
¢chantillons AAF Fe/MgO/Fe(001). Les deux sections suivantes du chapitre concerneront
I’effet de la modification de la structure électronique de I’interface Fe/MgO inférieure, induite
par la présence de carbone ou I’insertion d’ilots de fer. Nous terminerons enfin en confrontant

nos observations avec des réalisations expérimentales précédentes.
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IV -1 Les systémes antiferromagnétiques artificiels (AAF")

L’¢étude des interactions magnétiques entre deux électrodes peut étre conduite soit avec
des échantillons présentant une architecture douce/dure de type Fe/MgO/Fe/Co décrits au
Chapitre I, soit simplement avec un AAF Fel/MgO/Fe2, ou les deux couches de fer ont des
épaisseurs différentes. Nous avons choisi le deuxieme dispositif, représenté sur la Figure
IV-1, qui permet, si I’épaisseur de la couche Fe2 est suffisamment faible, 1’utilisation d’une
technique optique comme la microscopie Kerr pour observer les retournements des deux
¢lectrodes.

Précisons que ces systémes AAF, contrairement aux systemes décrits au Chapitre |
(§ I-2.4.2) comportant une couche magnétiquement dure, permet exclusivement 1’étude du
couplage AF: dans un AAF, un couplage ferromagnétique se traduit en effet par un

retournement simultané des deux couches.

Apres la présentation de ces systémes, nous exprimerons l’intensit¢ du couplage en

fonction des parameétres expérimentaux.

IV - 1.1 Structure d’un AAF

La structure typique de ces échantillons est représentée sur la Figure IV-1 les conditions
d’¢laboration correspondent a celles décrites dans le Chapitre II ; toutefois, afin de ne pas

détruire la fine barriére de MgO, 1’¢lectrode supérieure (Fe 2) ne subit pas de recuit.

Au 3 nm
Fe 2(001) 5 nm

tFel / trer = 10 MgO(O()l) 3-4 MC

Fe 1(001) 50 nm

MgO(001) 10 nm
(piégeage du C)

Substrat
MgO(001)

Figure IV-1 — Structure d'un échantillon antiferromagnétique artificiel AAF.

" AAF : Artificial AntiFerromagnet.
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IV - 1.2 Comportement magnétique

Des cycles d’aimantation pour deux échantillons Fe/MgO/Fe(001) de type
antiferromagnétique artificiel, mesurés suivant un axe de facile aimantation sont représentés
sur les Figure IV-2 et Figure IV-3. Nous commencgons par la description de la Figure IV-2,

qui correspond au cas le plus général.

Pour des champs magnétiques suffisamment intenses, supérieurs au champ dit de
saturation hgs (€tape (a)), les aimantations des deux couches sont parall¢les et alignées avec le
champ magnétique : le systéme est dans un état magnétique saturé. Lorsque I’intensité¢ du
champ diminue, et devient inférieure au champ de saturation, 1’aimantation de la couche la
plus fine se retourne sous l’influence du couplage antiferromagnétique, celui-ci prenant le
dessus sur le terme d’interaction Zeeman. Un palier se produit au cours de ce retournement
(étape (b)), correspondant a une configuration a 90° des aimantations des deux couches de
fer : I’aimantation de la couche fine se trouve alors piégée le long du second axe de facile

aimantation du systéme.

(c) (a)
1.0F '
05}
= 00 5
e
S e O | =
o5 Ay & 200 h\l 250 300
(g
-1.0 pe— . ) .

y «— 4 -200 0o 20 400
"4 Champ appliqué (Oe)

Figure IV-2 — Cycle d'aimantation d'un systeme AAF de structure Fe(50 nm)/MgO(3 MC)/Fe(5 nm)/Au(3 nm)
mesure a 300 K, et configurations magnétiques correspondant aux différentes étapes décrites dans le texte.

En diminuant encore ’intensité du champ, la configuration antiparalléle est atteinte pour
un champ dit de plateau, noté hp (étape (c)). Cette configuration est celle qui minimise
I’énergie du systeme entre +hp et -hp, ce qui signifie que le systéme se comporte dans cette
gamme de champs comme une couche unique de moment net égal a m;-m,. En renversant la
direction du champ appliqué, la configuration est inchangée, jusqu’au champ coercitif de

I’AAF : on observe alors un retournement en bloc du systéme (étape (d)), correspondant a
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I’alignement du moment net de I’AAF avec la direction du champ appliqué. Enfin, pour des
valeurs croissantes de champ en valeur absolue, le systtme sature finalement suivant la

direction du champ appliqué (étape (f)), en passant de nouveau par un état a 90° (étape (e)).

Pour de tres faibles valeurs de couplage, qui correspondent au cas particulier de la Figure
IV-3, I’écart entre les champs hs et hp devient si faible que les cycles d’aimantation ne
présentent plus le plateau correspondant a I’état a 90°, qui n’est donc plus stabilisé ; dans ce
cas, on n’observe plus sur les cycles d’aimantation que les étapes (a), (c), (d) et (f) décrites

précédemment.

(©) (a)

M / M

-20 0 20 40

Champ appliqué (Oe)

Figure V-3 — Cycle d'aimantation d'un systeme AAF de structure Fe(50 nm)/MgO(3.85 MC)/Fe(5 nm)/Au(3 nm)
mesuré a 300 K, pour cette épaisseur de barriere, I’état a 90° des aimantations n’est plus stabilisé. Les
configurations magnétiques correspondant aux différentes étapes décrites dans le texte.

IV - 1.3 Expression des constantes de couplage J et J,

Le probléme se posant a présent est d’établir une relation entre les champs mesurés hg et
hp et D’intensité du couplage antiferromagnétique entre les deux couches de fer. En nous
basant sur des travaux précédents de J. Faure-Vincent [1] et I’article [15], nous avons établi
une expression analytique de la constante de couplage bilinéaire J. Nous nous situons pour
cela dans I’approximation du modele de Stoner-Wohlfarth, supposant un retournement des
aimantations par rotation cohérente, sans formation de domaines magnétiques. Nous
considérons le systtme AAF représenté sur la Figure IV-4, constitu¢ de deux couches
magnétiques de Fe, caractérisées par leur épaisseur t; ou t,, leur aimantation My ou M, de
norme égale a la valeur de I’aimantation a saturation du Fe Mg, et leur constante
d’anisotropie magnétocristalline par unité de volume K; ou K,. Nous modélisons les

interactions entre ces deux couches par un couplage bilinéaire d’intensité J, négative dans le
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cas d’un couplage AF, et un couplage biquadratique d’intensité J, également négative, ce
couplage favorisant une configuration a 90° des aimantations des deux couches. Les angles
entre les aimantations des deux couches magnétiques et la direction d’application du champ H
sont notés 6, et 6, et ¢ est I’angle formé par un axe facile de référence avec la direction du

champ (Figure IV-4, droite).

Axe facile
010 Axe facile
\ . 100
\ _-
J<0 \ ”/
\ Sgo
\/” »>H
Jp <0 -\ >
Phe \
\
\

Figure 1V-4 — Représentation schématique du systeme étudié, et notations utilisées. My et M, sont les
aimantations des deux couches, t; et t, en sont les épaisseurs, et K; et K, les constantes d’anisotropie d’ordre 4.
J est la constante de couplage bilinéaire et J, celle de couplage biquadratique. Les angles entre la direction
d’application du champ et les aimantations ou [’axe facile de référence sont respectivement notés 6,, 6, et ¢.

Dans ce cadre, plusieurs termes interviennent alors dans 1’expression de ’énergie totale

par unité de surface du systéme (on pose po=1) :

I'énergie Zeeman, correspondant a I’interaction de chacune des couches avec le

champ magnétique :

E

Zeeman

=M, H(t cosb, +1,cos6,)

I’énergie de couplage bilinéaire entre les couches :

E =—Jcos(6, - 6,)

Bilinéaire

I’énergie de couplage biquadratique :

E

Biquadratique

=—J,cos*(6,-6,)

I’énergie d’anisotropie magnétocristalline d’ordre quatre :

= KII sin” 2(6, — ¢)+%sin2 2(6, —9)

Anisotropie
Par unité de surface, 1’énergie totale du systéme s’écrit donc :
E, =—M  H(t cos, +t,cos6,)—Jcos(d —6,)-J,cos’(6, - 6,)

(IV-1)
+%sin2 2(91 —(p)+%sin2 2(6’2 —gp)
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La résolution complete de la minimisation de cette équation ( IV-1 ) par rapport aux
angles 0, et 6,, lorsque le champ est appliqué suivant un axe de facile aimantation (¢ = 0) est
effectuée dans I’Annexe A. Elle permet d’extraire les expressions analytiques des constantes J
et J, en fonction des champs de saturation hg et de plateau hp relevés expérimentalement sur
des cycles d’hystérésis mesurés suivant un axe de facile aimantation. Ainsi, dans
I’approximation K;t; >> Kat,, que 1’on suppose vérifiée par les systémes étudiés®, on obtient
les expressions ( IV-2 ) et (IV-3), et I’on peut schématiser la situation comme sur la Figure
IV-5 ci-apres :

J=-M,, zz% (IV-2)
M, t, hi—h
J - _ Fe®2 'S P _
b ) ) (IV-3)
hg +h, o)
2 .
¢ hg
o —
= | W

Figure IV-5 — Représentation schématique de l'action des couplages J et J,: décalage du cycle mineur de la
couche fine pour J, et écart entre les champs de saturation et de plateau pour J,,.

Nous avons observé que les champs hg et hy ne varient pas de la méme maniere, lors des
mesures en température ou en angle. Dans un premier temps, afin de ne pas masquer cette
caractéristique a travers le calcul de J et Jp, nous avons choisi d’attribuer a chacun de ces deux
champs mesurés une intensité¢ de couplage ; ces intensités sont logiquement notées Jg pour le
champ hg et Jp pour hp, et définies par rapport aux deux constantes J et J, suivant les relations
(IV-4)et(IV-5):

2 Le rapport des épaisseurs des deux couches est de 1’ordre de t,/t, = 10 ; ces deux couches sont par ailleurs
constituées du méme matériau (le fer), elles sont donc d’anisotropies peu différentes : K, / K; = 1. Au final,
t;/t,=10>>K, /K| = 1. Dans le cas envisagé ici, ou les anisotropies des deux couches sont peu différentes, on
peut donc considérer qu’une couche fine se comporte par rapport a une couche épaisse comme une couche douce
par rapport a une couche dure.

164



COUPLAGE MAGNETIQUE DANS DES JTMS A BARRIERE FINE DE MGO

JS:J+2Jb:MFetth (Iv-4)
Jp=J=-2J,=M_,t, h, (IV-5)

Les résultats seront donc présentés et analysés en termes de Js et Jp; par la suite, le
passage —trivial- a une représentation plus classique en termes de constantes de couplage
bilinéaire et biquadratique nous permettra d’effectuer des comparaisons avec divers résultats
de la littérature.

IV -2 Dépendance en température du couplage AF dans les
JTMs Fe/MgO/Fe

Des échantillons de structure Fe(50 nm)/MgO(tmgo)/Fe(5 nm)/Au, dont I’épaisseur de
MgO tumgo est comprise entre 3 et 4 monocouches (MC), ont ét¢é mesurés dans des
magnétométres 3 SQUID® (MPMS, S-VSM de chez Quantum Design). L’utilisation du
S-VSM nous a en particulier permis de balayer une large gamme de températures, de 5 K a
600 K, grace a un module « four ».

Nous présenterons successivement dans cette partie 1’évolution des intensités de couplage
Js et Jp en fonction de la température pour différentes épaisseurs de MgO, puis le modele
d’ajustement que nous avons utilis¢ afin de reproduire les différents comportements
observés ; enfin, nous discuterons 1’évolution des paramétres d’ajustement obtenus pour les

différents échantillons avec 1’épaisseur de la barricre.

Dans la suite de cette section IV - 2, la couche de protection d’Au est omise dans
I’expression de la structure des échantillons.

IV - 2.1 Résultats expérimentaux

IV - 2.1.1 Mesures a basse température

Les valeurs des intensités de couplage Js et Jp ont été calculées a différentes températures
a partir des champs de saturation et de plateau relevés lors de la mesure des cycles

d’hystérésis de 300 K a 5 K, grace a I’expression :

JS,P(T):MFe(T)tth,P(T) (IV-6)

3 SQUID : Superconducting QUantum Interference Device ; une description du principe de fonctionnement
de ce type d’appareil peut étre trouvée dans I’ouvrage [171].
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Par le biais de la grandeur notée Mg, (T), nous avons tenu compte de la variation
thermique de 1’aimantation de la couche de fer de 5 nm d’épaisseur, cette variation étant
¢galement relevée sur les cycles d’aimantation. Huit échantillons présentant sept épaisseurs de
barriére différentes et comprises entre 3 et 3.86 plans (6.2 a 8.1 A) ont été étudiés,
’incertitude d’épaisseur étant estimée a 0.05 MC d’un échantillon a I’autre®. Le
comportement en température varie d’un échantillon a I’autre, en fonction de 1’épaisseur de la

barriere ; trois comportements caractéristiques ont été sélectionnés et représentés sur les

Figure IV-6 (a) a (c).

0.30
g
9 0.25}
2
-
0.20+
£
Q
2
L
=
0.14+
0.08 -I
e B
5 tMgo—3.5 MC
S 006}
2
=
0.04L : : :
0 100 200 300
Température (K)
Figure IV-6 — Dépendance en température des constantes Js (W) et Jp (0O) dans des jonctions

Fe(50 nm)/MgO(tygz0)/Fe(5 nm), pour des épaisseurs de MgO ty,0 égales a : (a) 3.0 MC, (b) 3.25 MC et (c)
3.5 MC. Les lignes continues sont les ajustements effectués : avec l’expression ( IV-9 ) pour la figure (a), et avec
la somme des expressions (IV-9 ) et (IV-10 ) pour les figures (b) et (c).

* Dans I’absolu, les épaisseurs sont connues a 0.3 MC prés, mais les épaisseurs de barriére peuvent étre
estimées les unes par rapport aux autres beaucoup plus précisément.
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D’un point de vue global, on peut constater sur ces figures qu’en valeur absolue, le
couplage diminue avec I’augmentation de 1’épaisseur de la barriere, conformément aux
résultats publiés sur ces systemes [107, 116]. De plus, de faibles variations d’épaisseur de
barriere (inférieures a 1 MC) ont un impact important sur la dépendance en température de Jg
et Jp.

En effet, pour une barricre de 3.0 plans atomiques, présentant le couplage le plus
important (Figure IV-6 (a)), on reléve une variation monotone des intensités Js et Jp, toutes

deux diminuant lorsque la température augmente.

A Dl’inverse, pour une épaisseur de barriere de 3.25 MC (Figure IV-6 (b)), les variations de
Js et Jp ne sont pas monotones : lorsque la température augmente depuis 5 K, on observe une
augmentation du couplage, puis une diminution au-dela de 100 K. Ce comportement est
révélateur de la présence de deux mécanismes ayant des effets en température antagonistes,
I’un contribuant a la diminution du couplage avec la température (également observé sur la
Figure IV-6 (a)), et le second conduisant au contraire a une augmentation du couplage lorsque

la température augmente.

Enfin, pour une barriére de 3.5 MC d’épaisseur (Figure IV-6 (c)), on observe comme sur
la Figure IV-6 (b) une évolution en température non monotone des deux intensités de
couplage Js et Jp. Les deux contributions mentionnées précédemment sont donc également a
I’ceuvre dans cet échantillon. Le poids relatif de ces deux contributions a néanmoins changg,
au profit de celle visant a augmenter le couplage en température croissante: cette
augmentation est en effet plus nette pour une épaisseur de barricre de 3.5 MC (Figure
IV-6 (¢)) que pour une épaisseur de 3.25 MC (Figure IV-6 (b)). Nous en déduisons donc que
plus I’épaisseur de la barri¢re est importante (dans la gamme considérée), plus la contribution

au couplage qui croit en température a un poids important.

En supposant une croissance couche par couche parfaite pour le MgO, ces résultats vont
dans le sens de I’attribution de chacune des deux contributions a une épaisseur locale de
barriére ; ainsi, la contribution au couplage présentant une décroissance en température
correspondrait aux zones de barriere de trois plans atomiques d’épaisseur, alors que la
contribution ayant une dépendance en température inverse (augmentation du couplage avec la
température) serait de nature différente et correspondrait aux zones de quatre plans
d’épaisseur. Dans cette approche, les différences de comportement observées en fonction de
I’épaisseur sont logiquement justifiables : pour une barriere de trois couches atomiques, les
zones a quatre plans sont absentes ou trés peu nombreuses, la dépendance en température est
donc monotone, et I’intensit¢ de couplage décroit avec la température. En augmentant

I’épaisseur nominale de la barriere a 3.25 MC puis 3.5 MC, la proportion des zones a quatre
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plans augmente, et le poids de la contribution croissante en température également, expliquant

I’apparition d’une variation non monotone en temp¢érature.

IV - 2.1.2 Mesures a haute température

Nous avons ensuite réalisé des mesures a haute température, dans la gamme [300 K -
600 K], pour deux échantillons présentant des comportements différents en température entre
5 K et 300 K. Pour le premier échantillon, ayant une épaisseur de barriere de 3.0 MC, nous
avons procédé en deux étapes (Figure IV-7) ; deux morceaux ont ainsi été prélevés et mesurés

successivement.

Le premier, que nous avons €tiqueté comme « zone a » (points de mesures en forme de
triangles sur la Figure IV-7), a été placé dans le four, et un cycle d’hystérésis a été mesuré
tous les 25 K jusqu’a 575 K. On observe alors que Js et Jp diminuent avec la température
jusqu’a environ 400 K, puis se stabilisent, avant de chuter brutalement a partir de 500 K. La
brusque diminution se produisant aux plus hautes températures s’interpréte naturellement
comme une destruction de la barriere par interdiffusion et création de pinholes
ferromagnétiques. Concernant le palier observé entre 400 et 500 K, il semble provenir d’une
contribution supplémentaire, croissante en température, s’ajoutant a celle qui engendre la
diminution observée entre 300 et 400 K. Cette contribution additionnelle pourrait
correspondre a une signature en température du couplage par effet tunnel, le modele de Bruno
[87, 88] prédisant en effet une augmentation du couplage avec la température lorsque les deux
¢lectrodes ferromagnétiques sont séparées par une couche isolante. Une autre hypothese
envisageable pour expliquer I’origine de cette nouvelle contribution est une réorganisation de

I’échantillon au niveau des interfaces, autrement dit un effet de recuit.

0.30 :
< 0.25 i
e
O
2
3 0.20 :
2 | --A--- -JS, zone a \“‘
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015 o -J,, zone b \
L o -J,, zoneb W
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0 100 200 300 400 500 600
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Figure IV-7 — Evolution des constantes de couplage Js et Jp avec la temperature, dans la gamme 300 - 600 K
(triangles rouges), et en température décroissante de 475 a 5 K (carrés noirs), pour deux morceaux d’'un méme
échantillon de structure Fe(50 nm)/MgO(3.0 MC)/Fe(5 nm).
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Dans une deuxiéme étape, afin d’attribuer ce palier a I’un ou I’autre des deux mécanismes,
nous avons chauffé¢ le deuxiéme morceau d’échantillon, nommé « zone b » jusqu’a une
température de 475 K, qui correspond au maximum local sur le palier. Cet échantillon a
ensuite été mesuré tous les 25 K jusqu’a 5 K (points de mesures carrés sur la Figure IV-7).
On constate qu’apres le passage a 475 K, les mesures de 300 a 475 K de 1’échantillon « zone
a»etde 475 Ka300 K de la « zone b » ne se superposent pas : cela signifie que le chauffage
a 475 K des échantillons n’est pas un processus réversible. La contribution additionnelle qui
augmente le couplage avec la température et se manifeste au-dela de 350 K ne traduit donc
pas la manifestation d’un couplage par effet tunnel (qui serait réversible), mais un effet de

recuit de I’échantillon.

Ces mesures ont été reproduites sur un échantillon présentant une dépendance en
température non monotone, dont la barriere a une épaisseur de 3.5 MC (Figure IV-8);
I’échantillon a ainsi été chauffé jusqu’a 475 K (triangles rouges) puis mesuré au cours du
refroidissement de 475 K a 5 K (carrés noirs). Comme pour I’échantillon précédent, les
mesures a des températures supérieures a 300 K ne montrent qu’une décroissance monotone

des grandeurs Js et Jp avec la température.
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Figure IV-8 — Evolution des constantes de couplage Js et Jp avec la température, dans la gamme 300-475 K
(triangles rouges), et en température décroissante de 475 K a 5 K (carrés noirs), pour un échantillon de
structure Fe(50 nm/MgO(3.5 MC)/Fe(5 nm).

Les mesures a haute température pour deux échantillons, présentant des variations en

température de Jg et Jp différentes, ont donc montré dans les deux cas une décroissance

> Notons que du fait des contraintes expérimentales, la mesure de 475 K a 5 K a lieu en deux étapes, dans
deux environnements différents : de 475 K a 300 K avec le four de I’appareil, et de 300 K a 5 K, avec le cryostat.
Les deux mesures sont ensuite mises bout a bout, en effectuant si besoin une recalibration de 1’une d’entre elles.
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monotone des intensités de couplage au-dela de 300 K. Ainsi, a haute température, aucune
contribution croissante en température, pouvant indiquer la présence d’un couplage par effet

tunnel direct selon le modele de P. Bruno, n’a été mise en évidence dans ces échantillons.

IV - 2.2 Modélisation des dépendances en température de Js et Jp

Les résultats expérimentaux présentés au paragraphe précédent ont montré que le
couplage antiferromagnétique (AF) dans les jonctions Fe/MgO/Fe résulte d’au moins deux
contributions, ayant des variations opposées en température. Par ailleurs, nous avons cherché
une signature d’un couplage par effet tunnel direct, auquel est habituellement attribué¢ le
couplage AF dans ces systemes. Nous n’avons cependant pas observé la signature prédite par
P. Bruno [87, 88] dans le cas d’un couplage par effet tunnel a travers un isolant. Nous
présentons donc dans cette section un modele analytique et phénoménologique simple,
comportant deux contributions, et permettant de reproduire avec un minimum de parametres

tous les comportements observés pour les différents échantillons étudiés.

Nous commencerons par [’établissement de la relation modélisant la contribution
décroissante en température, celle-ci pouvant étre ais€ément extraite de la dépendance en
température observée pour les échantillons a plus faible épaisseur de barriere, a laquelle elle

contribue seule. La seconde relation sera alors introduite dans une deuxi¢me étape.
IV - 2.2.1 Contribution d’échange

La décroissance en température observée pour I’échantillon d’épaisseur de barri¢re égale a
3 MC est qualitativement en accord avec la variation en température attendue par Zhuravlev
et al. [93] pour un couplage par effet tunnel résonant. Aucune expression analytique de la
dépendance en température n’est cependant donnée dans ces travaux. Or, comme cela a été
décrit au cours du Chapitre I, une telle décroissance de I’intensité de couplage AF avec la
température est observée dans des systémes ou I’espaceur non magnétique est une couche
métallique. La dépendance en température du couplage peut alors souvent étre ajustée,
comme dans les travaux de Zhang et al. [89] ou de Almeida et al. [164], en utilisant la relation
analytique ( IV-7 ) établie par P. Bruno dans son modé¢le d’interférences quantiques [88] pour
les systétmes a couche séparatrice métallique. Dans cette relation ( IV-7 ), T, est une
température caractéristique ayant une valeur de I’ordre de la centaine de Kelvins, et Jj la
valeur maximale du couplage, atteinte 2 0 K :

1T,

J(T)=1J, Soh(T/T) (IV-7)
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Nous avons donc essayé d’ajuster par une loi de cette forme les dépendances en
température expérimentales de Js et Jp obtenues pour une épaisseur de barriere de 3.0 MC ; le
résultat obtenu pour Js est représenté par la courbe en trait plein sur la Figure IV-9. On peut
constater sur cette figure que la décroissance du couplage en température est qualitativement

reproduite, mais 1’accord entre I’ajustement et les points expérimentaux peut encore étre

amélioré.
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Figure IV-9 — Dépendance en température de Js dans une jonction Fe(50 nm)/MgO(3 MC)/Fe(5 nm) (points), et

ajustement par la loi de Bruno (en trait plein).

Afin de mieux reproduire 1’allure de la courbe expérimentale, nous avons modifié le terme
régissant la dépendance en température du couplage, en y ajoutant une distribution du
parametre 1/7y que I’on note a pour simplifier I’écriture. Ce paramétre a varie alors entre 0 et

une valeur limite a. L ajout de cette distribution a 1’équation ( IV-7 ) donne alors :

J(T)z J, sinh(aT) (IV-8)
[\ f@)da

Concernant la forme de la distribution f{a), nous avons opté pour la distribution
représentée sur la Figure IV-10. Outre sa simplicité, cette distribution permet de conserver
dans 1’équation ( IV-8 ) un nombre de parameétres inchangé par rapport a 1’équation ( IV-7 ) :
un parametre donne la courbure de la dépendance en température, et un autre la valeur du

couplage a température nulle.
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Aa) 4 Aoy=1si0<a<a
1
fla) = 0 sinon
0 a a

Figure IV-10 — Forme de la distribution f{a) choisie.

Concrétement, 1’effet d’une telle distribution est de moyenner sans pondération différentes
variations en température, dont la courbure et par conséquent la décroissance en température
augmentent avec o (Figure IV-11). Ainsi, a = 0 correspond a un terme invariant en
température, et o = @ au terme dont la courbure et la décroissance en température sont les plus

grandes parmi tous les termes de la somme.

1.00 F——== —_—

= N
E 095} .
e a=0 AN
[ §
D a=5x10" N
~ -4
a=7x10
S ool 4403 AN -
a=1x10 .
o =1.5x10°
o =2x10° AN
085 L L L L L L L L L o
0 100 200 300 400 500

Température T (K)

Figure IV-11 — Variation en température de la fonction a T / sinh (o T) pour différentes valeurs de a, comprises
entre 0 et 2x107° K.

La simplification de I’équation ( IV-8 ) avec la forme de la distribution donne, en tenant
compte du fait que 1’on a a ajuster les variations des deux constantes de couplage Js et Jp :
IS

as.p aT
Jexc T — : d -
55 (T) a [ snh(aT) ™ (IV-9)

Nous avons donc effectué cet ajustement pour 1’échantillon avec 3 MC de MgO. Le
résultat de ces ajustements est représenté pour Js sur la Figure IV-12 (trait rouge), et comparé
au résultat du précédent ajustement, sans 1’introduction de la distribution (en gris). On peut
ainsi constater que les mesures sont bien mieux reproduites lorsque I’ajustement est effectué a

I’aide de 1’équation ( IV-9 ), tout en conservant le méme nombre de paramétres d’ajustement.
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Figure IV-12 — Dépendance en température de Js dans une jonction Fe(50 nm)/MgO(3 MC)/Fe(5 nm) (points),
et comparaison des ajustements effectués avec la relation : (1V-7 ) (trait gris), ou (IV-9 ) (trait rouge).

Afin d’éprouver la robustesse de la relation ( IV-9 ), nous I’avons testée sur une autre
gamme de températures (5 - 300 K). Les parametres d’ajustement obtenus dans les deux cas,
pour Js et pour Jp, sont reportés dans le Tableau IV-1; on peut ainsi constater que les
parametres obtenus entre 5 K et 300 K sont dans les barres d’erreur de ceux obtenus entre 5 K

et 450 K, pour le champ de plateau et pour le champ de saturation.

Tableau 1V-1 — Paramétres d’ajustement obtenus sur deux gammes de températures, pour une jonction
Fe(50 nm)/MgO(3 MC)/Fe(5 nm).

5-300 K 5-450 K

as (K (6.68 = 0.08) x 107 (6.50 £ 0.05) x 107
J& (erg.cm™) 0.2985 = 0.0006 0.2978 + 0.0006

a, (K (6.02 £ 0.06) x 107 (6.09 £ 0.04) x 107
Jo (erg.om’) 0.2474 £ 0.0004 0.2477 + 0.0004

La relation est donc robuste sur toute la gamme de température étudiée ; nous conservons
donc par la suite cette expression ( IV-9 ) pour modéliser la contribution au couplage qui

décroit en température.

Pouvoir ajuster la dépendance du couplage AF en température observée dans des jonctions
tunnel Fe/MgO/Fe par une loi initialement prévue pour modéliser le comportement de
systemes ou la couche séparatrice est métallique peut paraitre surprenant au premier abord.
Cela semble indiquer que la couche de MgO ne se comporte pas a cette épaisseur (3 MC)
comme un isolant mais comme un métal, ce que nous interprétons comme pouvant résulter
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d’un mécanisme permettant une transmission unitaire des €lectrons a travers la barriére, ou de
super-échange par I’intermédiaire des atomes d’oxygene [165]. Concernant 1’origine physique
du premier mécanisme, 1’hypothése de la contribution d’un mécanisme résonant [93] évoquée
dans la littérature, par un transport balistique via des impuretés dans la barriere comme des
lacunes d’oxygéne [94] ou impliquant 1’état de résonance interfaciale du fer [12], est tout a
fait plausible.

Enfin, afin de simplifier la lecture, nous appellerons par la suite cette contribution au

couplage présentant une décroissance en température « terme d’échange ».

IV - 2.2.2 Introduction d’une seconde contribution

Pour les autres épaisseurs de barricre, la dépendance en température des constantes de
couplage n’est pas monotone; il est donc nécessaire d’ajouter au terme d’échange

précédemment introduit un terme présentant une variation opposée avec la température.

D’aprés les évolutions en température présentées sur les Figure IV-6 (b) et (c), en
particulier les variations des constantes Jp, on peut remarquer que I’augmentation du couplage
avec la température est particuliecrement marquée a basse température, a la mani¢re d’un
processus thermiquement activé. Notons que ce type de couplage antiferromagnétique et
thermiquement activé a déja été observé, dans des systémes ou un semi-conducteur amorphe
sépare les deux électrodes ferromagnétiques, le silicium par exemple dans les références [111]
et [112] (voir Chapitre I, § I —2.4.1.1).

Nous modélisons donc ce terme de couplage croissant en température par une contribution

« thermiquement activée », qui prend la forme d’une loi d’Arrhénius :

E N

J¢p(T)= T, exp| ——= (IV-10)
ky T

Cette contribution contient, comme le terme d’échange deux parametres, J ;h »

correspondant a la valeur maximale du couplage thermiquement activé, obtenue a haute

température, et Es p correspondant a une énergie d’activation.

Grace a ces deux contributions, nous pouvons réaliser I’ajustement des dépendances en
température non monotones. Nous avons ainsi représenté sur la Figure IV-13 1’ajustement
réalisé pour Js (en noir), dans le cas d’un échantillon dont la barriére a une épaisseur de
3.50 MC ; nous avons également reporté sur cette figure les contributions du terme d’échange
J&(T) en rouge et du terme d’activation thermique J¥ (') en bleu. On peut constater que la
dépendance en température de Js observée expérimentalement est correctement reproduite par

la somme des deux termes définis par les relations ( IV-9 ) et (IV-10 ) (courbe noire).
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Figure IV-13 — Décomposition des deux contributions (terme d’échange en rouge, et terme thermiquement activé
en bleu) intervenant dans la dépendance en température de Js pour un échantillon de structure
Fe(50 nm)/MgO(3.50 MC)/Fe(5 nm) ; la somme des deux contributions est représentée en trait noir.

IV - 2.3 Evolution des parameétres d’ajustement avec I’épaisseur de
MgO

La Figure IV-6 (page 166) montre pour trois échantillons la qualité¢ des ajustements de la
variation en température des couplages Js et Jp, avec I’expression ( IV-9 ) pour le graphe (a),
et la somme des expressions ( IV-9 ) et ( IV-10 ) pour les graphes (b) et (c). Les différents
paramétres d’ajustement, obtenus pour les huit échantillons, ont été reportés en fonction de
I’épaisseur de la barriere sur la Figure IV-14, les graphes (a) et (b) correspondant aux

paramétres du terme d’échange, et (c) et (d) a ceux de la contribution thermiquement activée.
IV - 2.3.1 Couplage par échange VS couplage thermiquement activé

Nous commengons 1’analyse de ces paramétres en comparant les évolutions avec
I’épaisseur de la barriere des intensités des deux termes de couplage (Figure IV-14 (b) et (c)).
Pour une barriere de 3.0 MC d’épaisseur, le terme d’échange adopte une valeur maximale
pour les champs de saturation et de plateau, alors que le couplage par activation thermique ne
contribue pas. La diminution de [Dintensit¢ du couplage d’échange commence en
concomitance avec 1’apparition du couplage par activation thermique, & partir d’une épaisseur
de MgO de 3.1 a 3.2 MC. Le couplage reste néanmoins dominé par la contribution d’échange
jusqu’a des épaisseurs de I’ordre de 3.4 MC, la contribution thermiquement activée ayant une
intensité beaucoup plus faible : une différence d’un ordre de grandeur existe en effet entre les
valeurs maximales de J*“ et J™. Pour une épaisseur de 3.5 MC, les deux termes ont une
amplitude comparable, et enfin, au-dela de 3.8 MC, I’intensité associée au terme d’échange

étant trés atténuée, le terme d’activation thermique devient le terme dominant.
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Figure IV-14 — Evolution en fonction de l’épaisseur de MgO des différents paramétres d’ajustement de Js (T) (m)
et Jp(T) (O) : (a) limite supérieure de la distribution de dépendance en température et (b) valeur du couplage a
T = 0 K pour la contribution d’échange; (c) intensité maximale du couplage dans la limite des hautes
températures et (d) énergie d’activation pour la contribution par activation thermique. Les lignes sont des

guides visuels.
IV - 2.3.2 Parametres associés au terme d’échange

Nous nous intéressons a présent plus précisément aux paramétres associ€és au terme
d’échange, et en premier lieu au parameétre a, correspondant a la limite supérieure de la
distribution permettant de reproduire la variation en température de cette contribution. Ce
parametre est représenté sur la Figure IV-14 (a) sous la forme d’une température

€XC

caractéristique T~ = 1/a. On peut constater que cette température caractéristique est identique
pour les champs de plateau et de saturation, et quelle que soit 1’épaisseur de I’isolant. Ce

résultat conforte donc a posteriori le modele analytique proposé pour le terme d’échange, et
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nous pouvons en déduire qu’un méme mécanisme régit les dépendances en température des

deux champs hg et hp.

Concernant les intensités de couplage J““ a T = 0 K (Figure IV-14 (b)), on observe un
comportement homothétique de J* et J,* avec I’épaisseur de MgO. Leurs dépendances en
température étant par ailleurs identiques, ces deux intensités J“ et J,“ apparaissent donc
comme les bornes respectivement supérieure et inférieure d’une distribution d’intensités du

couplage antiferromagnétique de type échange.

Enfin, I’allure de la variation des intensités avec 1’épaisseur de la barriere confirme le fait
que ce mécanisme d’échange n’est présent que lorsque la barriere a une épaisseur inférieure
ou ¢gale a trois plans atomiques : en effet, la diminution de I’intensité du couplage d’échange
observée quand I’épaisseur de MgO augmente peut étre corrélée a la diminution de la surface

occupée par les zones de 3 MC au profit de celles de 4 MC d’épaisseur.

IV - 2.3.3 Paramétres associés au couplage thermiquement activé

Concernant le couplage de type thermiquement activé, la Figure IV-14 (¢) révele que les
intensités J¢ et J) sont constantes de 3.2 & 3.6 MC de MgO ; cela exclut une association de
leur dépendance en épaisseur a une variation de la surface occupée par les zones de barriére
de quatre plans atomiques d’épaisseur, comme nous l’avons fait plus haut pour le terme
d’échange. Cette indépendance vis-a-vis de I’épaisseur de la barriere plaiderait plutdt en
faveur de I’existence d’une taille ou d’une densité critique des zones de 4 MC d’épaisseur,
qui, une fois atteinte, permettrait a ce couplage de se manifester. Enfin, au-dela de 3.8 MC,
I’intensité associée au champ de plateau diminue, et tend vers celle associée au champ de
saturation. Cela rejoint une observation faite plus haut: a cette épaisseur, le couplage
thermiquement activé prend le dessus sur la contribution d’échange. Le champ de plateau ne
pouvant par définition étre supérieur au champ de saturation, on observe un rapprochement de
ces deux champs. Cela se voit également clairement sur les cycles d’hystérésis obtenus pour
cette épaisseur de barriere, ou I’état a 90° des aimantations n’est plus stabilisé (cf. Figure
IV-3, page 162).

Le second parameétre de cette contribution thermiquement activée, a savoir 1’énergie
d’activation, est représenté sur la Figure IV-14 (d) ; cette énergie est dans les deux cas (champ
de saturation ou de plateau) indépendante du taux de recouvrement de la surface par le

quatrieme plan de MgO, comme I’intensité.

Outre ces évolutions des paramétres en fonction de I’épaisseur de 1’isolant, on observe sur
les Figure IV-14 (c) et (d) que les valeurs des intensités et des hauteurs de barri¢re sont trés
différentes pour les champs de saturation et de plateau. Ainsi, J) est deux fois plus grand que

JI ; pour les hauteurs de barriére, la situation est inversée : 1’énergie d’activation associée au
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champ de plateau correspond a la moiti¢ de celle associée au champ de saturation. Le
mécanisme a 1’origine du couplage thermiquement activé induit ainsi une forte dissymétrie
entre les champs de saturation et de plateau associés a ce couplage, aussi bien sur 1’intensité
du couplage que sa variation en température (barrieres d’activation différentes pour hs et hp)
L’analyse des dépendances en température expérimentales en termes de champs de saturation
et de plateau permet donc de mettre en évidence une brisure de symétrie dans les processus de
retournement de I’aimantation entre les états 0° (P)«>90° d’une part, et 90° <« 180° (AP)
d’autre part, ce qui aurait ét¢ impossible dans une représentation plus classique en termes de

constantes de couplage bilinéaire et biquadratique.

IV - 2.3.4 Influence de I’épaisseur de la couche « douce »

Nous nous sommes ensuite intéressés a 1’effet de I’épaisseur de la couche la plus fine sur
les intensités des deux types de couplage précédemment identifiés. Pour cela, nous avons
¢laboré et étudié deux échantillons supplémentaires, pour lesquels nous avons doublé
I’épaisseur de la couche de Fe2 « douce », passant ainsi d’une électrode de fer de 5 nm a une

¢lectrode de 10 nm.

Les résultats de I’étude en température sont présentés sur la Figure IV-15 ; les parametres
T et E n’ont pas été représentés sur cette figure, 1’épaisseur de la couche douce n’ayant pas
d’influence sur eux. On peut ainsi constater que I’intensité du couplage par échange (Figure
IV-15 (a)) n’est pas affectée, alors méme que le couplage par activation thermique voit son
intensité doublée, pour le champ de saturation comme le champ de plateau, lorsqu’il est

présent pour les fortes épaisseurs de barricre.

Ce résultat souligne de nouveau la différence fondamentale existant entre les deux
contributions au couplage AF. En effet, I’intensité du terme d’échange ne dépend que de
I’épaisseur de I’isolant, et le champ d’échange H““ est inversement proportionnel a
1’épaisseur de la couche douce, comme cela est attendu pour une interaction de surface :

H® = (IV-11)

J 1
MF@ tFeZ
La portée caractéristique de cette interaction d’échange est donc largement inférieure a
I’épaisseur de la couche la plus fine, soit 5 nm, ce qui correspond davantage a une interaction
entre proches voisins, comme dans le cas d’un couplage par super-échange, qu’a un couplage

par effet tunnel entre deux électrodes assisté d’un mécanisme résonant.
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Figure IV-15 — Evolution en fonction de [’épaisseur de I’isolant de l’intensité des couplages (a) d’échange et
(b) thermiquement active, utilisés pour ajuster les couplages Js (T) (symboles pleins) et Jp (T) (symboles creux),
de systemes Fel/MgO(ty,0)/Fe2 présentant deux épaisseurs de la couche de Fe2 différentes : 5 nm (carrés
noirs) et 10 nm (losanges bleus). Les lignes sont des guides visuels.

A T’inverse, ’intensité du terme de couplage par activation thermique a doublé en méme
temps que 1’épaisseur de la couche. Ainsi, cette contribution n’est pas liée a une interaction de
surface, mais reléve plutdt d’une interaction a longue distance, avec une longueur
caractéristique de 1’ordre de 1’épaisseur de la couche de Fe2. Dans ce cas, la relation ( IV-11)
n’est donc pas rigoureusement valide, et la valeur de J” qui en est déduite ne peut pas étre
considérée comme une valeur intrinséque du couplage. On peut alors attribuer ce couplage
délocalisé a un transport thermiquement activé des électrons de conduction d’une é€lectrode a
I’autre, ce transport étant tel que le courant de charge entre les deux électrodes s’annule (le
systéme est a 1’équilibre) mais engendre un courant de spin net non nul. Un tel couplage par
« transport » est d’ailleurs compatible avec la faible dépendance de ce terme avec le taux de
recouvrement du quatriéme plan de MgO. On peut en effet concevoir le processus suivant :
une fois que les zones de barriére a quatre plans ont atteint une dimension latérale supérieure
a la longueur de cohérence (latérale) des électrons circulant dans un sens et dans 1’autre a
travers la barriére, I’intensité du couplage thermiquement activé atteint une valeur de

saturation pour tpe; = 5 nm.

Cette étude préliminaire de I’influence de 1’épaisseur de Fe2 fournit ainsi de précieux
indices quant a la nature des deux contributions au couplage AF ; une étude plus complete a

ce sujet est d’ailleurs prévue trés prochainement.
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IV - 2.4 Synthese

Nous avons étudié les dépendances en température des couplages Js et Jp pour des
¢chantillons de diverses épaisseurs de barriere. Différents comportements ont été observés,
mais aucune signature d’un couplage par effet tunnel direct n’a pu étre mise en évidence dans

I’esprit du modele de Bruno.

Afin de modéliser les comportements en température observés, nous avons établi une
expression analytique contenant deux contributions dont les dépendances en température sont
opposées. Ces deux contributions ont été attribuées a deux épaisseurs locales de la barriére
(3ou 4 MC de MgO) et correspondent a deux mécanismes de couplage de natures
radicalement différentes. Ainsi, aux zones de barrieére de trois plans atomiques d’épaisseur,
nous avons associ¢ une contribution de type « échange » par super-échange via les atomes
d’oxygéne de la barricre, tres localisée et se transmettant de proche en proche d’une interface
a autre. A travers les zones de barriére de quatre plans atomiques d’épaisseur, le couplage
« thermiquement activé » releve d’une interaction a longue distance de type « transport », via

les électrons de conduction des deux électrodes.

Les parametres d’ajustement associés aux deux contributions ont ensuite été étudiés en
fonction de 1’épaisseur de la barricre, ce qui a permis de mettre en évidence une dissymétrie
de Js et Jp vis-a-vis du couplage thermiquement activé. En outre, nous disposons a présent
d’un jeu de quatre parametres, auquel nous pourrons comparer les résultats obtenus dans les
sections ultérieures, en modifiant I’interface inférieure par I’insertion de carbone ou d’ilots de

fer de hauteur monoatomique.

IV -3 Contamination au carbone de ’interface inférieure

L’¢laboration d’échantillons présentant une interface inférieure dopée-C et présentant une
reconstruction c(2x2) de sa surface a été décrite au cours du Chapitre II. Rappelons que grace
a un cache in situ, deux zones sont définies pour chaque échantillon, et telles que I’interface
inférieure est soit propre soit dopée-C ; tous les autres parameétres de croissance, et en
particulier I’épaisseur de I’isolant, sont identiques pour les deux zones, afin d’isoler

I’influence de la contamination au carbone sur le couplage AF entre les deux électrodes.

Nous présenterons dans cette section les résultats obtenus tout d’abord en fonction de
I’épaisseur de I’isolant ; les mesures en température et leur ajustement par la procédure
précédemment décrite nous permettront ensuite de discerner I’effet d’une contamination

interfaciale de carbone sur les deux mécanismes contribuant au couplage.
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IV - 3.1 Influence de I’épaisseur de la barriére

Nous avons tout d’abord mesuré par microscopie a effet Kerr a température ambiante
I’évolution du couplage avec 1’épaisseur de I’isolant sur des échantillons avec et sans carbone
interfacial, ou I’épaisseur de MgO varie continliment de trois a quatre plans atomiques le long
d’une direction (échantillons de type wedge). Les résultats de ces mesures sont présentés sur
la Figure IV-16 pour les deux zones de I’échantillon, a interface Fe/MgO inférieure avec

(en rouge) ou sans C (en noir).

Concernant les mesures sur 1’échantillon de référence (sans C), on observe une
décroissance des constantes Js et Jp avec 1’augmentation de 1’épaisseur de I’isolant, qui se
traduit par une disparition du couplage AF au-dela de 4 MC de MgO (ou 0.84 nm),
conformément aux précédentes observations [107, 116, 120]. On peut également remarquer la
présence d’un changement de pente, au-dela duquel la décroissance du couplage avec
I’épaisseur de MgO est plus rapide. Ce changement de pente est situ¢ a une é€paisseur
d’environ 3.25 MC, correspondant a 1’épaisseur ou le couplage de type thermiquement activé

se manifeste (cf. Figure IV-13 page 175).
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Figure IV-16 — Evolution avec l'épaisseur de l'isolant des constantes de couplage Js et Jp mesurées a 300 K sur
des échantillons Fe(50 nm)/MgO(ty,0)/Fe(5 nm) (carrés noirs) et Fe(50 nm)/c(2%2)-C/MgO(tye0)/Fe(5 nm)

(cercles rouges).

En présence de carbone interfacial (cercles rouges sur la Figure IV-16), on observe
également pour cette gamme d’épaisseurs de barriere un couplage AF. Toutefois, des
différences notables apparaissent entre les deux types d’échantillons, contrairement a ce qui a
été auparavant rapporté a ce sujet [21, 120]. Ainsi, pour les plus faibles épaisseurs de MgO
(tmgo < 3.2 MC), la présence de carbone exacerbe le couplage, Js et Jp étant plus importants
dans I’échantillon avec C. De plus, la décroissance du couplage avec 1’épaisseur de la barriére

est plus rapide en présence de contamination interfaciale, de telle sorte qu’au-dela d’une
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épaisseur de 3.2 MC, le couplage dans 1’échantillon dopé-C devient inférieur a celui observé
pour I’échantillon Fe/MgO/Fe standard. Cette observation suggere fortement que la présence
de carbone entraine une augmentation du couplage par échange, et une diminution du
couplage thermiquement activé ; c’est précisément ce qui motive I’étude en température

présentée ci-dessous.

IV - 3.2 Etude en température

Nous nous sommes ensuite intéressés a ’effet de cette contamination de I’interface
inférieure sur I’évolution du couplage avec la température. Des mesures SQUID ont ainsi été
effectuées entre 5 K et 300 K sur des échantillons présentant une barriere d’épaisseur

homogene.
IV - 3.2.1 Evolution de Js et Jp avec la température

La Figure IV-17 présente les évolutions en température des couplages Js et Jp observées
pour différentes épaisseurs de MgO, dans le cas d’échantillons monocristallins Fe/MgO/Fe
(Figure IV-17 (a), rappel de la Figure IV-6) et Fe/c(2x2)-C/MgO/Fe (Figure IV-17 (b)). On
peut constater sur ces figures que le carbone a un effet plutot global sur les dépendances en
température de Js et Jp. Pour les différentes épaisseurs de barriére considérées, I’allure des
courbes n’est en effet pas modifiée de maniere drastique, et I’influence du carbone sur ces
dépendances en température revient donc en premiere approche a I’effet de 1’épaisseur de
I’isolant observé sur la figure précédente : en présence de C, le couplage est augmenté aux

faibles épaisseurs de barricre, et diminué aux plus fortes.

Ainsi, en présence de carbone, on retrouve qualitativement les mémes comportements en
température que pour des jonctions Fe/MgO/Fe pour les différentes épaisseurs de MgO ; en
particulier, les variations de Js et Jp sont non monotones aux plus fortes épaisseurs, indiquant
la contribution au couplage de deux mécanismes ayant des variations en température
opposées. Nous utilisons donc dans la suite la procédure d’ajustement des dépendances en
température établie précédemment, afin d’étudier 1I’impact du dopage de I’interface au

carbone sur les deux mécanismes de couplage.
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Figure 1IV-17 — Evolution avec la température des constantes de couplage Js et Jp pour des jonctions (a)
Fe(50 nm)/MgO(tye0)/Fe(5 nm) et (b) Fe(50 nm)/c(2x2)-C/MgO(tye0)/Fe(5 nm), pour tyeo = 3.0 ,3.25 ;3.5 MC.
Les lignes continues sont les ajustements effectués au moyen des relations (1V-9 ) et (1V-10 ).

IV -3.2.2 Influence du C sur les parametres d’ajustement

Les mesures en température, effectuées sur six échantillons présentant des épaisseurs de
barriere comprises entre 3.0 et 3.8 MC, ont été ajustées a I’aide des relations ( IV-9 ) et
( IV-10 ). La Figure IV-17 illustre I’accord entre les points expérimentaux et les courbes
calculées. Les résultats de ces ajustements sont présentés sur les Figure IV-18 (e)-(h), en vis-
a-vis des paramétres obtenus pour des échantillons exempts de contamination (Figure

IV-18 (a)-(d)), afin de faciliter la comparaison entre les deux systémes.

IV -3.2.2.1 Interaction d’échange

La température caractéristique T de la contribution d’échange (Figure IV-18 (e)) ne
dépend pas de I’épaisseur de I’isolant, et est similaire pour les champs de plateau et de
saturation, comme pour les échantillons a interface sans carbone (Figure IV-18 (a)).

Toutefois, la valeur de cette température semble 1égeérement plus importante en présence de C,
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la valeur moyenne étant de 160 K au lieu de 140 K dans le cas « sans carbone ». L’intensité
de cette contribution d’échange (Figure IV-18 (f)) est en revanche significativement affectée
par la présence de carbone interfacial : on observe pour une é€paisseur de barriere de trois
plans atomiques une valeur de J““ beaucoup plus importante en présence de carbone
interfacial (Figure IV-18 (f)) que dans le cas d’une interface « propre » (Figure IV-18 (b)). A

I’inverse, pour tygo > 3.3 MC, I'intensité du couplage d’échange est diminuée par la présence

de carbone.
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Figure IV-18 — Evolution en fonction de I’épaisseur de MgO des parameétres d’ajustement de Js (T) et Jp (T) :
(a) limite supérieure de la distribution de dépendance en température et (b) valeur du couplage a T = 0 K pour
la contribution d’échange ; (c) intensité maximale du couplage dans la limite des hautes températures et
(d) énergie d’activation pour la contribution par activation thermique, pour des jonctions : (a)-(d)
Fe(50 nm)/MgO(tye0)/Fe(5 nm) et (e)-(h) Fe(50 nm)/c(2x2)-C/MgO(tygo)/Fe(5 nm). Les lignes sont des guides

pour 'eil.
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Comme cela a été mentionné plus haut, ce terme d’échange correspond a une interaction
trés locale, agissant de proche en proche par super échange via les atomes d’oxygene de la
barriere ; toute modification de la structure électronique des atomes situés a I’interface peut
ainsi radicalement affecter I’intensité de 1’interaction et donc le couplage. L’augmentation du
couplage par échange pour une épaisseur de MgO de trois plans atomiques est donc une forte
indication que la présence de carbone engendre un réarrangement des nuages ¢électroniques
des atomes situés a I’interface, de telle sorte qu’il favorise leur recouvrement avec ceux des
atomes d’oxygeéne dans la barriere. Ce résultat ouvre des perspectives concernant le role du
carbone dans I’hybridation Fe-O, qui pourraient étre abordées par des calculs ab initio.
Notons qu’un effet du carbone sur la structure €lectronique d’interface a déja été observé dans
des JTMs Fe/MgO/Fe a barriere épaisse, ou la présence de carbone se traduit par une

inversion du signe de la TMR, pour certaines valeurs de la tension appliquée [15, 166].

IV - 3.2.2.2 Contribution thermiquement activeée

En ce qui concerne la contribution thermiquement activée, on remarque qu’elle se
comporte de la méme manicre en présence de carbone (Figure IV-18 (g) et (h)) que dans le
cas d’une interface non contaminée (Figure IV-18 (c) et (d)) : ainsi, malgré la diminution des
intensités de couplage J” en présence de carbone, on retrouve un facteur deux entre les
intensités associées aux champs de saturation et de plateau. De méme, les énergies
d’activation des deux champs ont des valeurs proches de celles observées en 1’absence de
carbone interfacial, la plus grande dispersion des valeurs étant simplement reliée au fait que
les intensités observées sont plus faibles, ce qui engendre une moins bonne précision dans les

ajustements.

On peut également noter une apparition du couplage thermiquement activé plus tardive en
termes d’épaisseur d’isolant en présence de C interfacial : ce couplage ne se manifeste en effet
pour Js et Jp qu’a partir de 3.4 MC sur la Figure IV-18 (g), alors qu’il apparait pour une
interface propre a partir de 3.25 MC (Figure IV-18 (c)). Ceci est vraisemblablement relié¢ a
une nucléation différente du MgO sur une surface de Fe dopée-C, du fait de la contraction du

paramétre de surface en présence de C interfacial, que nous avons mentionnée au Chapitre II.

Concernant I’origine de la diminution de I’intensité du couplage thermiquement activé,
nous avons évoqué plus haut le fait que ce couplage est issu d’un mécanisme lié¢ a un transport
de charge et de spin a 1’équilibre. Or, il n’est plus a démontrer que le transport a travers une
barriere isolante est trés sensible aux caractéristiques des interfaces, qui gouvernent le

raccordement des fonctions d’onde présentes de part et d’autre de la barriére.
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Nous avons donc cherché a corréler cette diminution de couplage thermiquement activé a
I’influence du carbone sur les densités d’états (DOS®) interfaciales. Ces derniéres sont
représentées pour les symétries A; et As respectivement sur les Figure IV-19 (a) et (b), dans le
cas d’une interface sans (en noir) ou avec carbone (en rouge). L’analyse de ces DOS montre
que la principale modification autour du niveau de Fermi engendrée par la présence de
carbone concerne les ¢états As minoritaires (Figure 1V-19 (b)), et consiste en une forte

diminution du nombre d’états de cette symétrie disponibles a Ep.
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Figure IV-19 — Densités d'états au niveau des spheres atomiques de Fe en contact avec le MgO pour les
symeétries (a) A; et (b) As, et pour des interfaces Fe/MgO (en noir) et Fe/c(2%2)-C/MgO (en rouge). Calcul de C.
Tiusan, grdace au code Wien2k (communication privée).

Ainsi, la diminution de I’intensit¢ de couplage thermiquement activé en présence de

carbone pourrait étre liée a celle de la DOS minoritaire pour les électrons de symétrie As.

IV - 3.3 Syntheése

Nous avons donc vu qu’en présence de carbone a l’interface inférieure, le couplage
antiferromagnétique entre les deux électrodes de Fe était préservé ; il conserve par ailleurs ses
deux contributions, d’échange et thermiquement activée. Les température et énergie
d’activation qui sont associées a ces deux contributions ne sont pas affectées par la

contamination au carbone, contrairement aux intensités de couplage J““ et J .

Enfin, et cela souligne de nouveau la différence fondamentale existant entre les deux
mécanismes, 1’influence du carbone sur I’intensité de chacun des deux termes est différente.
Ainsi, en présence de carbone, la contribution d’échange voit son intensité augmenter, alors

que I’intensité du couplage thermiquement activé est affaiblie.

DOS : Density Of States.
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IV - 4 Insertion d’ilots a I’interface inférieure

Nous considérons dans cette section des échantillons présentant des ilots de Fe a
I’interface Fe/MgO inférieure ; la procédure d’¢laboration de ces échantillons a été¢ décrite au
Chapitre II. Nous nous intéresserons a I’effet de 1’épaisseur de la barriére, puis au
comportement en température présenté par ces échantillons, en focalisant 1’analyse sur la
comparaison d’échantillons a interface inférieure lisse ou couverte de 0.5 MC d’ilots, élaborés
simultanément. Nous étudierons enfin I’influence de la densité (ou taille) des ilots sur le

couplage AF, celle-ci étant modulée via le taux de recouvrement de 1’interface inférieure.

IV - 4.1 Influence de I’épaisseur de la barriére

L’évolution du couplage avec I’épaisseur de MgO a été mesurée par microscopie Kerr sur
des échantillons sans ilots et avec (0.5 = 0.15) MC d’ilots de fer a I’interface Fe/MgO, ou

I’épaisseur de MgO varie continiiment le long d’une direction (Figure [V-20).

Contre toute attente, on observe sur cette figure que I’introduction d’un désordre
topologique a I’interface entre le fer et le MgO a qualitativement le méme effet que 1’insertion
de carbone en site interstitiel (Figure IV-16). On constate en effet que pour les faibles
épaisseurs de barriere (en-dessous de 3.3 MC), la présence d’ilots renforce le couplage AF. Le
terme d’échange étant nettement dominant dans cette gamme d’épaisseurs, on peut alors

supposer que les ilots engendrent une augmentation de ce couplage.
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Figure IV-20 — Dépendance avec l'épaisseur de la barriere des couplages Js et Jp mesurés a 300 K dans le cas
de jonctions Fe(50 nm)/MgO(tye0)/Fe(5 nm) présentant une interface inférieure lisse (0 MC de fer, carrés noirs)
et avec (0.5 £ 0.15) MC d’ilots de fer (triangles verts).
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De plus, comme dans le cas de I’insertion de carbone, pour les barriéres présentant une
épaisseur supérieure a 3.35 MC, le couplage est plus faible en présence d’ilots que dans le cas
d’une interface lisse. On observe en effet une diminution trés rapide de Js et Jp lorsque
I’épaisseur de MgO augmente. Plusieurs origines peuvent étre invoquées pour justifier cette
chute brutale du couplage avec I’épaisseur de I’isolant. On peut ainsi supposer une variation
plus rapide du couplage d’échange avec ’épaisseur de MgO en présence d’ilots, ou une
éventuelle diminution de la contribution thermiquement activée. Enfin, rappelons que pour
une ¢épaisseur de barriere supérieure a quatre plans atomiques, une contribution
ferromagnétique d’origine dipolaire due a I’effet « peau d’orange » [117] est attendue pour ce
systeme [107]. L’architecture des échantillons étudiés au cours de cette theése, ou les deux
couches magnétiques sont douces, ne permet pas d’évaluer ce couplage. On peut cependant
suspecter que ce couplage ferromagnétique, engendré par la rugosité¢ des couches, est
augment¢ par la présence d’ilots. A forte épaisseur de MgO, le couplage antiferromagnétique
effectivement mesuré avec ilots peut alors €tre réduit par rapport a celui obtenu pour une

surface lisse.

La présence d’ilots semble donc accroitre de maniére significative I’intensité du couplage
par échange a faible épaisseur de MgO ; 1’analyse des variations en température du couplage

va nous permettre d’éprouver cette hypothese.

IV - 4.2 Etude en température

Des mesures en fonction de la température ont ainsi €té réalisées sur ces échantillons a
topographie d’interface modulée. Deux échantillons présentant une barriére d’épaisseur
homogene, et dans la gamme ou l’interaction d’échange domine le couplage pour une
interface lisse (3.0 et 3.1 MC), ont été mesurés par magnétométrie SQUID entre 5 K et 300 K.
Les dépendances en température de Js et Jp alors obtenues en présence d’une demi-
monocouche d’ilots a I’interface inférieure sont représentées sur la Figure IV-21 (b), en vis-a-

vis de celles observées pour les mémes €paisseurs de barriére et sans ilots (Figure IV-21 (a)).

On retrouve ainsi sur ces figures que, dans cette gamme d’épaisseurs de barriére, le
couplage est fortement augmenté par la présence d’ilots, tout en conservant globalement une
variation en température caractéristique d’un couplage d’échange. On peut donc en conclure
que I’augmentation du couplage a 300 K en présence d’ilots pour les faibles épaisseurs de
barriere (Figure IV-20) résulte d’un renforcement de ’intensité du couplage d’échange via les
ilots de Fe a I’interface. Sans remettre ceci en cause, on peut toutefois remarquer qu’une tres
faible contribution du couplage thermiquement activé apparait avec ilots pour une barriere de
3.1 MC (Figure IV-21 (b), bas), alors qu’elle est absente dans cette gamme d’épaisseur pour
une surface lisse (Figure IV-21 (a), bas). On peut en effet concevoir qu’avec la modification

de la topographie de I’interface engendrée par la présence d’ilots, des zones de barriere de
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quatre plans d’épaisseur soient présentes des 3 MC de MgO, et ainsi que ce terme de couplage

« a 4 plans » se manifeste en présence d’ilots pour des €épaisseurs nominales de barriere plus
faibles.
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Figure IV-21 — Evolution avec la température des constantes de couplage Js et Jp pour des jonctions

Fe(50 nm)/Fe(tr,)/MgO(tygo)/Fe(5 nm), ou tp, correspond a un recouvrement de l’interface inférieure par : (a)

OMC, et (b) (0.5 £ 0.15) MC de Fe, pour ty,o = 3.0 et 3.1 MC. Les lignes continues sont les ajustements

effectués au moyen des relations exposées précédemment.

La corrélation avec les résultats obtenus par les mesures de transport du chapitre précédent
permet de cerner I’origine de cette augmentation du couplage par échange a faible épaisseur
de barriére. Nous avons en effet observé au Chapitre III des signatures claires d’une
hybridation entre les atomes de fer situés en bord d’ilots et les atomes voisins d’oxygene de la
barriére, résultant en un transfert de la charge électronique sur les sites de 1’oxygeéne. Nous
supposons ainsi que ce transfert de charge est favorable aux interactions entre nuages
¢lectroniques responsables du couplage d’échange, permettant donc une augmentation de son

intensité en présence d’ilots.

Notons que F. Bonell avait déja, lors de ses travaux de these [2], observé une tres forte
augmentation du couplage AF en introduisant une monocouche ordonnée d’oxygéne a

I’interface inférieure, dans une jonction avec une faible épaisseur de barriere.

Ces observations constituent donc des arguments supplémentaires plaidant en faveur du
mécanisme de super-échange via les atomes d’oxygeéne comme origine du terme d’échange.
Enfin, les résultats présentés dans ce paragraphe doivent étre complétés par 1’étude en

température d’échantillons a barriéres plus épaisses ; ceci permettra alors de mieux cerner
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I’origine de la décroissance tres rapide du couplage avec 1’épaisseur de MgO lorsque des ilots

sont introduits a I’interface inférieure.

IV - 4.3 Influence de la densité d’ilots

L’évolution du couplage antiferromagnétique en fonction de la densité d’ilots de fer a été
¢tudiée par microscopie a effet Kerr sur des échantillons de type wedge, ou le taux de
recouvrement de I’interface inférieure est varié¢ entre 0 et 2 a 3 MC de fer grace a I'utilisation
d’un cache mobile in situ. Plusieurs échantillons, présentant des épaisseurs de MgO comprises
entre 3.25 MC et 3.65 MC ont ainsi été élaborés et mesurés (Figure [V-22 (a) a (c)).
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Figure IV-22 — Evolution des constantes de couplage Js et Jp mesurées a 300 K avec le taux de recouvrement tg,,
de linterface inférieure par des ilots de Fe, pour des jonctions Fe(50 nm)/Fe(tp,)/MgO(tyzo/Fe(5 nm), ou
[’épaisseur de MgO tyq0 vaut : (a) 3.25 MC, (b) 3.3 MC et (c) 3.65 MC.

Sur ces figures, on observe clairement un effet de la topographie de I’interface inférieure
sur le couplage antiferromagnétique mesuré : les deux constantes Js et Jp présentent en effet

une oscillation d’intensité dont la période correspond au remplissage d’une couche atomique
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de fer. On peut remarquer que I’amplitude des oscillations s’amortit avec le remplissage de la
couche interfaciale de fer : la valeur maximale du couplage diminue avec le recouvrement,
donc avec le désordre a I’interface, et ce, quelle que soit 1’épaisseur de MgO. On observe
méme une disparition du couplage AF pour la plus forte épaisseur de MgO, a certains taux de

recouvrement de fer (Figure IV-22 (c)).

De plus, la période des oscillations est la méme pour toutes les épaisseurs de barriére ;
toutefois, I’augmentation de I’épaisseur de MgO entre 3.25 MC (Figure IV-22 (a)) et 3.65 MC
(graphe (c)) se traduit par une modulation différente de I’intensit¢é du couplage avec
I’introduction d’ilots, et par un apparent déphasage des oscillations en fonction du taux de

recouvrement.

Ce déphasage, de méme que la disparition du couplage antiferromagnétique a demi-
remplissage pour I’épaisseur de barriere la plus importante (Figure IV-22 (c)), peuvent
s’expliquer simplement, en corrélant ce résultat avec la variation du couplage en fonction de
I’épaisseur de MgO, beaucoup plus rapide en présence d’ilots (cf. Figure IV-20 et le long de
la ligne pointillée sur la Figure IV-22). Ainsi, a faible épaisseur de MgO (Figure IV-22 (a)), le
couplage est plus important au demi-remplissage de la couche de fer, c'est-a-dire en présence
d’ilots ; cela refléte 1’amplification du terme d’échange observée dans cette gamme
d’épaisseurs de barriere. Pour une épaisseur de barriere de 3.3 MC (courbe (b)), le couplage a
une intensité similaire pour 0 et 0.5 MC de fer : cette épaisseur correspond au cas ou les
courbes J = f(tmgo) se croisent sur la Figure IV-20. Enfin, pour la barriere la plus épaisse
(graphe (c)), on observe que le couplage est diminué en présence d’ilots de fer, ce qui est

¢galement en accord avec les précédentes observations.

Pour finir, on peut remarquer que les intensités Js et Jp sont pratiquement superposées
pour une épaisseur de MgO de 3.65 MC ; I’état a 90° des aimantations n’est en effet plus
stabilis¢ dans cette gamme d’épaisseur ou d’intensités de couplage (cf. Figure IV-3,

page 162).
IV - 4.4 Synthese

Nous avons donc vu que le couplage antiferromagnétique entre les deux ¢électrodes de Fe

est modulé en présence d’ilots a I’interface inférieure, en fonction de leur densité.

A faible épaisseur de MgO, I’intensité du couplage d’échange est nettement accrue par la
présence d’ilots, c’est-a-dire par un désordre topologique. Ce résultat contre-intuitif a été
corrélé a I’interprétation des mesures de transport effectuées sur des échantillons a barrieres
épaisses avec ilots, et peut donc étre compris comme résultant d’un transfert de charge entre
le Fe et ’O en bords de marches. Au-dela de 3.3 MC de MgO, la décroissance attendue du

couplage AF en présence d’un désordre topologique induit par les 1lots est bien observée.
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Enfin, cette étude de 1’influence des 1ilots sur le couplage permet, au regard des résultats
obtenus au cours du précédent chapitre, de confirmer le mécanisme de super-échange par les
atomes d’oxygene de la barriére comme étant responsable de la contribution d’échange au

couplage AF.

IV -5 Conclusion

IV - 5.1 Comparaison avec des résultats antérieurs

Dans ce paragraphe, nous retrouvons une présentation « conventionnelle » des constantes
de couplage, en considérant les constantes de couplage bilinéaire J et biquadratique Jj,
recalculées a partir de Js et Jp (cf. équations ( IV-4 ) et ( IV-5)). Cela nous permettra de
comparer nos observations a quelques résultats expérimentaux précédemment publiés au sujet
du couplage antiferromagnétique dans les JTMs Fe/MgO/Fe. Nous terminerons par une

observation concernant les caractéristiques d’une barriere de MgO de trés faible épaisseur.
IV -5.1.1 Couplage AF dans Fe/MgO/Fe : un couplage par effet tunnel ?

Nous revenons tout d’abord sur les premicres mesures de couplage rapportées dans ces
systemes Fe/MgO/Fe épitaxiés par Faure-Vincent et al. [107] (Figure IV-23 (a)) ; quelques
commentaires s’imposent en effet. Tout d’abord, précisons que la structure des échantillons
considérés dans cette étude est un peu différente de celle des échantillons étudiés au cours de
cette theése. Ainsi, ces échantillons comportent une vraie couche dure, 1’¢lectrode de Fe
supérieure étant durcie par une couche de cobalt ; cela permet d’observer et de mesurer un
éventuel couplage ferromagnétique entre les deux électrodes. De plus, I’¢électrode inférieure
de Fe a été déposée directement sur le substrat, sans y avoir préalablement déposé une couche
de MgO de piégeage du carbone résiduel ; celui-ci était donc libre de diffuser dans la couche
de Fe et de ségréger en surface. Parmi les échantillons élaborés au cours de cette these, les
plus semblables a ceux étudiés pour cet article sont donc ceux présentant une interface
inférieure dopée-C ; c’est donc ces mesures que nous comparons a celles de Faure-Vincent et
al. sur la Figure IV-23 (b).

On peut observer sur les Figure IV-23 (a) et (b) que les intensités maximales du couplage
AF, notées J, sont du méme ordre de grandeur dans les deux cas, et que les dépendances avec
I’épaisseur de MgO sont similaires, aux incertitudes de détermination prés. On observe ainsi
une variation trés rapide de D’intensit¢ de couplage J entre 0.5 et 0.8 nm, c’est-a-dire

approximativement entre trois et quatre plans de MgO.
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Figure IV-23 — (a) Variation de l'intensité du couplage bilinéaire J avec l'épaisseur de MgO d’échantillons
Fe/MgO/Fe/Co ; la ligne continue est une estimation théorique de J avec [’expression de Slonczewski pour le
couplage par effet tunnel. Insert : Variation du champ d’échange Hxc avec [’épaisseur de la couche douce.
D’apres [107] ; (b) Evolution de J avec I’épaisseur de MgO dans un échantillon Fe/MgO/Fe monocristallin a
interface dopée-C.

Cette variation avait alors été interprétée a 1’aide d’un modéle analytique continu, dérivé
par J. Slonczewski dans 1’approximation des fortes épaisseurs de barriere [9]; cela avait
conduit a la conclusion que le couplage observé était un couplage par effet tunnel d’électrons
polarisés en spin (voir aussi le Chapitre I). Or, les deux hypothéses du modele utilisé, a savoir
le caractere continu de la variation de I’épaisseur de la barriere, et la forte épaisseur d’isolant,
ne sont clairement pas vérifiées pour des épaisseurs de barriére variant entre trois et cing plans
atomiques. Dans une étude plus poussée et centrée sur le régime du couplage AF (3 a 4 MC
de MgO), nous avons mis en évidence une variation discréte du couplage avec 1’épaisseur de
I’isolant. Il s’avére en effet que deux mécanismes différents, associés chacun a un nombre
entier de plans de MgO, contribuent a ce couplage antiferromagnétique. De plus, aucun des
deux mécanismes mis en évidence ne porte la signature en température d’un processus de

couplage par effet tunnel comme le décrit P. Bruno [87].

Enfin, Faure-Vincent et al. ont étudié¢ 1’évolution du champ d’échange noté Hxc avec
I’épaisseur de la couche douce tr. pour une barriere de 0.62 nm (3 MC) d’épaisseur (insert de
la Figure IV-23). La dépendance linéaire de Hxc avec 1/tg. montre clairement que le couplage
observé entre les deux électrodes est dii a une interaction de surface, ce qui n’est pas
compatible avec le mécanisme proposé initialement de couplage par les électrons de
conduction. En revanche, cette dépendance est tout a fait cohérente avec I’interprétation que
nous apportons. En effet, pour I’épaisseur de barriére considérée (3 MC), la contribution
d’échange est dominante ; or, elle présente justement les caractéristiques d’une interaction de
surface (voir § IV - 2.3.4).
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Ainsi, les mesures réalisées au cours de cette thése sont dans la parfaite continuité¢ de
celles publi¢es dix ans en arriere ; toutefois, le recul offert par I’analyse poussée d’une étude
compléte en température nous permet aujourd’hui de remettre en cause 1’interprétation alors

proposée d’un couplage via des €lectrons tunnel polarisés en spin.

IV -5.1.2 Evolution en température des couplages bilinéaire et
biquadratique

Nous revenons dans ce paragraphe sur I’effet de la température sur le couplage, présenté
ici en termes de J et Jp ; ces dépendances en température sont représentées sur les Figure
IV-24 (a) et (b), pour différentes épaisseurs de MgO. On peut tout d’abord remarquer que J;
augmente systématiquement lorsque la température diminue, contrairement a J, qui suit une
évolution non monotone pour les épaisseurs les plus importantes. Cette évolution non
monotone refléte la compétition des deux contributions, d’échange et thermiquement activée,

variant de manicre opposée avec la température.

Concentrons-nous a présent sur le couplage biquadratique et son évolution en température
(Figure 1V-24 (b)). A faible épaisseur de MgO (3 MC), J, augmente d’environ 20% lorsque la
température décroit de 300 K a 5K. A Dinverse, a plus forte épaisseur, le couplage
biquadratique varie de maniere beaucoup plus importante ; par exemple, pour une barriere de
3.5 MC d’¢épaisseur, il double presque entre 300 K et 5 K. Cette variation est plus

particulierement marquée en-dessous de 100 K, ou une divergence de J, se dessine.
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Figure IV-24 — Evolution en température des constantes de couplage (a) bilinéaire J et (b) biquadratique J, dans
des échantillons Fe(50 nm)/MgO(tyg0)/Fe(5 nm).

Cette variation caractéristique pourrait étre interprétée avec le modele de loose spins
développé par J. C. Slonczewski [102] (voir Chapitre 1), autrement dit comme une interaction
indirecte entre les couches de Fe via des impuretés magnétiques dans la barriere, comme 1’ont
fait Chiang et al. [120] dans leurs travaux de 2009. Ce modele ne permet toutefois pas

d’expliquer de manicere unifiée les comportements en température observés pour les
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différentes épaisseurs de MgO, dans notre cas comme dans le cas de Chiang et al.; ces
derniers doivent en effet faire intervenir des impuretés soit d’interface soit situées au milieu

de la barriere, suivant I’épaisseur de barriere considérée.

Au regard des résultats présentés dans ce manuscrit, en termes de constantes de couplage
associées aux champs de plateau et de saturation, une explication plus globale de ces résultats
est permise. Ainsi, la divergence de J, n’apparait que pour les plus fortes épaisseurs de
barriére, lorsque la contribution thermiquement activée se manifeste; aux plus faibles
¢épaisseurs, quand ’interaction d’échange est dominante, cette caractéristique est absente. Il
est donc tout naturel d’attribuer la divergence observée a basse température a la contribution
de type thermiquement activé, et en particulier a son caractére anisotrope vis-a-vis de Js et Jp
(cf. § IV -2.3.2).

Ce second exemple nous permet ainsi de montrer que les modeles classiques, basés sur
une description des couplages bilinéaire et biquadratique, masquent la complexité¢ du
comportement des systemes Fe/MgO/Fe présentant un couplage antiferromagnétique. De ce

point de vue, I’apport de notre analyse est donc majeur.
IV -5.1.3 Une barriére a gap modulable ?

Nous terminons par un retour sur une remarque faite plus tot au cours de ce chapitre, lors
de I’identification des deux contributions au couplage AF par le biais de leur dépendance en
température. Ainsi, nous avons mentionné que I’intensité de 1’interaction d’échange, associée
aux zones de barriere de trois plans atomiques d’épaisseur, diminue avec I’augmentation de la
température, a la maniére du couplage observé dans les multicouches {matériau
ferromagnétique / métal non magnétique / matériau ferromagnétique}. De méme, le terme
thermiquement activé, correspondant aux zones de quatre plans d’épaisseur, présente une
dépendance en température typique des systemes couplés de type {matériau ferromagnétique /

matériau semi-conducteur / matériau ferromagnétique}.

Ce comportement discret du couplage AF dans les JTMs Fe/MgO/Fe vis-a-vis de
I’épaisseur de MgO entre 3 et 5 MC peut étre rapproché d’une discontinuité des propriétés de
transport de ces JTMs dans la méme gamme d’épaisseurs de barriere. En effet, récemment, la
signature d’un comportement non isolant d’une barricre de MgO a été rapportée par
Matsumoto et al. [167], d’apres I’étude des propriétés de transport de JTMs Fe/MgO/Fe pour
une large gamme d’épaisseurs de barriere (Figure IV-25). Ces auteurs observent ainsi, pour
des barrieres de 0.6 nm d’épaisseur (3 MC) présentant une faible valeur du produit RA, une
évolution en température des résistances caractéristique d’un transport métallique a travers le

MgO (Figure IV-25 (a), insert de gauche). Le comportement en température attendu pour un
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transport tunnel des €lectrons a travers une barriere isolante n’est alors observé qu’a partir de

1 nm d’épaisseur, soit environ 5 MC de MgO (Figure IV-25 (a), insert de droite).
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Figure IV-25 — Dépendance avec [’épaisseur de la barriére de MgO ty,o (a) des produits RA dans les
configurations P (symboles ouverts) et AP (symboles pleins), et (b) de la magnétorésistance (MR), pour des
JTMs Fe/MgO/Fe épitaxiées. Les mesures sont effectuées a température ambiante. D apres [167].

L’interprétation de ce phénoméne que proposent Matsumoto et al. est basée sur la
présence, pour les épaisseurs de barriere de ’ordre de trois plans atomiques, de points
conducteurs locaux, ou ponts métalliques, a travers lesquels le courant s’écoulerait
préférentiellement. Ceci  expliquerait [’augmentation de résistance observée avec
I’augmentation de la température ; le pic de magnétorésistance également constaté pour cette
(Figure IV-25 (b),

magnétorésistance géante en configuration hors plan, ou CPP GMR’, la GMR étant

épaisseur fleche rouge) correspondrait alors a un effet de
¢équivalente a la TMR lorsqu’on considere des systemes {matériau ferromagnétique / métal
non magnétique / matériau ferromagnétique}. Par analogie avec ces systémes ou des effets de
GMR et de couplage coexistent, on pourrait alors envisager que, dans les JTMs Fe/MgO/Fe,
un couplage AF s’établisse entre les deux électrodes de Fe par le biais de ces ponts

métalliques.

Mais face a cette curieuse coincidence, il est aussi légitime de s’interroger quant a une
origine plus intrinseque pour les caractéristiques métalliques observées avec une barriere fine
de MgO. En particulier, on recherche un mécanisme dont 1’origine n’est pas localisée en
points chauds de conductance, mais serait une caractéristique propre a 1’ensemble de la
couche de MgO. L’évolution du comportement de la barriere, d’isolant pour 5 MC a
« métallique » pour 3 MC, en passant par un stade semi-conducteur pour les épaisseurs de

4 MC, suggere une fermeture progressive du gap lorsque la barriére s’affine, ou du moins une

" GMR : Giant MagnetoResistance, CPP : Current Perpendicular to Plane.
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forte diminution de la hauteur de barriére. Une hauteur de barriere du MgO variable suivant
son ¢épaisseur a d’ailleurs déja été¢ évoquée par Klaua et al. [17], avec une stabilisation de la

hauteur de barricre a sa valeur usuelle de 3.6 eV pour une €paisseur d’environ 6 MC.

Ainsi, par ces deux analyses bien différentes, en sondant soit dans notre cas le
comportement magnétique macroscopique, soit dans le cas de Matsumoto et al. les propriétés
de transport résultant de mécanismes a I’échelle nanométrique, le méme comportement
métallique d’une barriere de MgO fine a pu étre mis en évidence. Si la question quant a son
origine demeure ouverte, I’explication impliquant une fermeture de la bande interdite a faible

¢épaisseur est de loin la plus séduisante.

IV - 5.2 Conclusion

Nous nous sommes donc attachés dans ce chapitre a I’étude du couplage AF se
manifestant entre les deux électrodes de fer dans des JTMs Fe/MgO/Fe a barrieres fines. Afin
d’y apporter de nouveaux ¢éléments de compréhension, nous avons opté pour une présentation
non conventionnelle des constantes de couplage, en termes de constantes associées aux
champs de saturation et de plateau, plutdt qu’en termes de constantes de couplage bilinéaire et

biquadratique.

Cette présentation a été employée pour analyser les variations en température du couplage,
mesurées entre 5 K et 500 K, pour des échantillons couplés présentant des épaisseurs de
barriere différentes. De la modélisation analytique de ces mesures en température, nous avons
pu déduire que deux mécanismes, dont les dépendances en température sont opposées, sont
responsables du couplage AF observé, I'un étant associé aux zones de barriére de trois plans

atomiques d’épaisseur, 1’autre aux zones de quatre plans.

L’¢tude de I’influence de plusieurs parametres —1’épaisseur de la barriere, celle de la
couche douce, la présence de contaminants d’interface— nous a permis d’établir que ces deux
contributions résultent de deux interactions d’origines physiques et de portées radicalement
différentes. Ainsi, aux zones de barri¢re a trois plans d’épaisseur correspond une interaction
localisée, agissant de proche en proche par super-échange via les atomes d’oxygene de la
barriere. Aux zones de quatre plans en revanche, serait associée une interaction a longue
portée gouvernée par 1’existence d’un courant de spin non nul entre les deux électrodes. Cette
contribution de type transport s’avéré étre fort complexe, du fait d’une anisotropie importante
entre les champs de saturation et de plateau. La recherche de 1’origine de cette brisure de

symétrie constitue donc une perspective intéressante a I’étude présentée dans ce Chapitre.

De plus, de fagon trés surprenante, nous avons observé que 1’introduction de carbone ou
d’ilots de fer a I’interface conduit a une augmentation importante de 1’intensité¢ du couplage

d’échange pour les faibles épaisseurs de barriere (3 MC). Cela laisse ainsi supposer que ces
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deux parametres agissent sur I’arrangement des nuages ¢électroniques et leur recouvrement de

maniére similaire.

Les avancées permises par cette nouvelle étude sont donc importantes ; ainsi, comme cela
avait été pressenti dans plusieurs études précédentes, nous avons confirmé un réle majeur de
I’oxygene dans le couplage AF, a travers le terme de super-échange. De plus, cette étude
remet en cause le mécanisme de couplage par effet tunnel auquel est habituellement attribué
le couplage AF dans les systemes Fe/MgO/Fe monocristallins. En effet, dans la gamme
d’épaisseurs ou ce couplage est observé, le comportement magnétique macroscopique du
systéme indique que la barriere de MgO ne se comporte pas comme un isolant, mais comme
un métal ou un semi-conducteur, respectivement pour des épaisseurs de trois et quatre
monocouches. Le comportement isolant ne semble ainsi se développer que pour des

épaisseurs supérieures a cing monocouches.
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Conclusion et perspectives

L’objectif de ce travail de theése était I’étude et la mise en relation des deux régimes de
propriétés extrémes des JTMs Fe/MgO/Fe épitaxiées, le premier étant celui du couplage
antiferromagnétique, observé aux faibles épaisseurs de barriere, et le second celui des fortes
valeurs de TMR obtenues en présence de barriéres épaisses. Il s’agissait alors d’identifier le
role de la structure cristalline de volume, ainsi que celui de la topographie d’interface sur les
propriétés de transport, et de tester la relation entre les caractéristiques structurales et
chimiques de Il’interface, et ’interaction antiferromagnétique. Pour cela, des moyens de
caractérisation structurale, magnétique, électrique ont été déployés, notamment dans le cadre
d’analyses en température, qui constituent la principale innovation de ce travail par rapport

aux précédentes théses du laboratoire.

Nous nous sommes intéressés d’une part au régime des barrieres €paisses (Chapitre I1I), et
en premier lieu aux caractéristiques de transport dans des jonctions a structure hybride
Fe/MgO/CoFeB(001), ou la couche de CoFeB initialement amorphe a été partiellement
cristallisée par un recuit. Dans ces jonctions, nous avons observé une forte réduction de la
TMR, qui a été attribuée a deux effets concomitants. Ainsi, ont ét€¢ mises en cause 1’oxydation
de I’interface inférieure, induite par le recuit de la couche de CoFeB, et la réduction des effets
de filtrage en symétrie, dont plusieurs origines ont été¢ évoquées (zones amorphes de CoFeB,

désordre aux interfaces, lacunes d’O dans la barriere...).

Le second systéme étudié dans ce chapitre a permis de tester I’influence de la texture
(001) sur le transport résolu en spin et en symétrie. Nous avons ainsi €élaboré et étudié des
JTMs Fe/MgO/Fe présentant une texture (001). Les analyses structurales menées sur ces
systemes ont révélé une structure colonnaire cohérente a travers I’empilement, a 1’échelle
latérale de la taille d’un grain, estimée a environ 25 nm. Cette structure, en assemblée de
nano-jonctions monocristallines désorientées les unes par rapport aux autres, a été confirmée
par les caractérisations en tension et en température, qui, par ailleurs, ne révelent pas de
contribution au transport de la part des joints de grains. Les différentes réponses en tension et
en température de ces jonctions présentent donc de tres fortes similarités avec celles observées

pour des jonctions Fe/MgO/Fe(001) monocristallines : cela constitue le point d’orgue de cette
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¢tude, puisqu’il est alors démontré que du point de vue des effets de filtrage en spin et en

symeétrie, les JTMs a texture (001) et monocristallines a orientation (001) sont équivalentes.

Dans une troisiéme étape, nous avons considéré 1’effet d’une modification structurale de
I’interface de jonctions épitaxiées Fe/MgO/Fe(001), via I’introduction d’ilots de fer de
hauteur monoatomique, et dont la taille au demi-recouvrement est de 1I’ordre de 8 nm. Contre
toute attente, la TMR est maximale lorsque la densité d’ilots et donc le désordre a I’interface
sont les plus importants (autour du demi-remplissage). L’augmentation de TMR en présence
d’ilots est attribuée a une hybridation entre les atomes de fer situés en bord d’ilots et les
atomes d’oxygene de la barriere, dont la géométrie, de type hollow, induit une barriére de
potentiel supplémentaire, qui n’est vue que par les électrons de Bloch de symétrie As. La
densité d’états As transmise a travers la barricre étant réduite, 1’efficacité du filtrage en spin et
en symétrie et par conséquent la polarisation tunnel et la TMR augmentent. Il faut noter que
I’oxydation d’une surface lisse, avec 1’oxygene dans une position on-fop ou bridge conduit a
une hybridation dont la géométrie est différente, et impliquant en particulier la symétrie A ;
I’effet sur la TMR est alors opposé, puisque le confinement des états de symétrie A; tend a
réduire la polarisation et la TMR. Ainsi, la modification de la chimie d’interface, sans apport
d’¢élément polluant, mais via une rugosité artificielle controlée, permet de renforcer la

sélectivité en symétrie et le caractére demi-métallique de la jonction Fe/MgO/Fe.

Enfin, les trois systemes étudi€s ont été mis en paralléle dans une étude comparative des
variations en température de leurs conductances P et AP, mesurées au voisinage de
I’équilibre. La conductance parallele a en particulier ét¢ analysée; sa dépendance en
température est ainsi régie par deux composantes ayant des variations en température
antagonistes, et dont le poids relatif est fortement relié a 1’efficacité du filtrage en symétrie et
a la valeur de la TMR.

D’autre part, nous avons étudié les caractéristiques de ’interaction antiferromagnétique
apparaissant entre les deux électrodes de fer lorsque la barriere de MgO a une épaisseur
suffisamment fine (entre trois et quatre plans atomiques) (Chapitre IV). Dans un premier
temps, nous avons considéré la réponse en température d’échantillons Fe/MgO/Fe(001)
épitaxiés, pour différentes épaisseurs de barriere dans la gamme ou le couplage est observé.
Nous avons alors modélisé de maniere analytique les comportements observés a 1’aide de
deux termes, ayant des variations en températures opposées, associés a deux épaisseurs
locales de la barriere (trois ou quatre plans atomiques) et correspondant a deux mécanismes
de natures radicalement différentes. Ainsi, aux zones de barriére de trois plans d’épaisseur a
été attribué un couplage de type « échange », agissant de proche en proche par super-échange
via les atomes d’oxygéne de la barriere. Le second mécanisme, associé aux zones de barriére
a quatre plans, présente des signatures d’un couplage « thermiquement activé », et releéverait

d’une interaction a longue portée de type « transport » via les électrons de conduction des
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deux ¢électrodes. Aucune signature d’un couplage par effet tunnel, auquel est habituellement
attribuée 1’interaction AF dans les systémes Fe/MgO/Fe épitaxiés, n’a donc été observée dans

cette étude.

Dans un deuxieme temps, 1’effet sur chacune de ces deux contributions de la modification
structurale (par insertion d’ilots de fer) ou chimique (par contamination au carbone) de
I’interface a ét¢ étudié. Il a alors été observé dans les deux cas un couplage exacerbé pour les
barrieres les plus fines, et réduit pour les barriéres les plus épaisses. Ainsi, il a été conclu que
I’intensit¢ de la contribution d’échange se voyait augmentée en présence d’ilots ou de
carbone. Dans le cas d’ilots a I’interface, le renforcement de la contribution d’échange a été
attribué a 1’effet d’hybridation Fe-O en bords d’ilots, en accord avec les études sur les JTMs a
barriéres épaisses. La présence de carbone ayant des effets sur les composantes du couplage
similaires a ceux des ilots, cela laisse supposer que ce contaminant agit sur la structure
¢lectronique d’interface en favorisant d’une maniére ou d’une autre le recouvrement entre le

fer et ’oxygene a Iinterface.

Les résultats de cette ¢tude traduisent, du point de vue des propriétés magnétiques,
I’évolution graduelle de la largeur du gap du MgO : ce matériau présente en effet des
propriétés typiques de couches métalliques puis semi-conductrices lorsque son épaisseur
passe de trois a quatre monocouches. Ces observations sont en trés bon accord avec des
études précédentes, ayant mis en évidence cette évolution graduelle de la largeur du gap du
MgO, d’une part par des mesures directes de spectroscopie par effet tunnel, et d’autre part de

manicre indirecte, par I’analyse de la réponse en température de la résistance de JTMs.

Les résultats les plus originaux de cette these ont donc été obtenus grace a I’introduction
d’une rugosité artificielle a I'interface barriere/électrode ; ce désordre contr6lé peut en effet
augmenter les performances des jonctions aussi bien en ce qui concerne ’intensité du
couplage antiferromagnétique que I’effet de magnétorésistance. Ce résultat contre-intuitif a
¢été imputé dans les deux cas a une hybridation fer-oxygene et permet d’établir ainsi un lien
inattendu entre les deux régimes de propriétés associés aux deux gammes d’épaisseurs

extrémes des barrieres de MgO épitaxiées.

Des questions demeurent naturellement encore en suspens, ouvrant plusieurs perspectives
a ce travail. En premier lieu, dans le régime des fortes épaisseurs de barriere, nous avons €mis
plusieurs hypothéses concernant 1’origine des propriétés exceptionnelles rapportées dans les
JTMs texturées CoFeB/MgO/CoFeB. En particulier, il serait intéressant de tester I’impact du
recuit ex situ et de la cristallisation simultanée de tout I’empilement sur ces propriétés : nous
avions en effet suppos¢ que le voisinage de couches de CoFeB amorphes permettait au MgO

de cristalliser sans contraintes et sans formation de dislocations sur de larges distances. La
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question qui se pose donc est de savoir si les mémes propriétés sont observées lorsque la
cristallisation est effectuée in situ et couche par couche. Pour répondre a cette problématique,
une piste expérimentale consiste a ¢laborer par MBE des JTMs texturées (001) grace a
I’emploi d’un substrat de Si(001), et de structure CoFeB/MgO/Fe, chaque couche étant recuite

avant le dépot de la suivante.

Une autre perspective de ce travail a déja été évoquée précédemment. Il s’agirait
d’augmenter la densité de bords de marches (ou d’ilots), afin d’établir si une augmentation de
TMR plus importante s’ensuit. Dans 1’affirmative, cela ouvrirait des possibilités formidables

de modulation de la TMR, par le biais du contrdle de la morphologie de I’interface inférieure.

Dans le régime du couplage antiferromagnétique, un des points les plus importants et
prioritaires serait de conforter 1I’hypothése concernant les différences de portée des deux
interactions, et en particulier quantifier la distance caractéristique de I’interaction
thermiquement activée. Un moyen serait de réaliser une étude approfondie de la variation des
deux termes avec l’épaisseur de la couche de fer fine; il s’agirait alors de déterminer
I’épaisseur de Fe2 a partir de laquelle ’intensité du terme thermiquement activé amorce une
variation inversement proportionnelle a cette grandeur. Notons qu’une autre inconnue
demeure au sujet de cette interaction thermiquement activée: une brisure de symétrie
concernant les transitions entre les états 0° < 90° et 90° < 180° a en effet été mise en

évidence, mais son origine n’a pas encore €té comprise.

On peut également s’interroger quant au rdle que ’anisotropie magnétocristalline peut
jouer dans les deux contributions au couplage. Dans toute I’étude présentée dans ce manuscrit,
elle a été négligée, ce qui a imposé certaines conditions expérimentales : mesures suivant un
axe de facile aimantation (¢ = 0), et contrainte sur les épaisseurs relatives des deux couches
de fer (Kit; >> Kyty). Le role de D’anisotropie peut donc étre cerné en relaxant ces
approximations : ainsi, quel est I’effet d’un rapport t;/t, différent, et comment doivent étre
prises en compte les anisotropies K; et K, ? Des mesures en fonction de I’angle ¢ entre le
champ appliqué et un axe d’anisotropie magnétocristalline, peuvent étre trés utiles afin de
répondre a cette problématique. Des mesures préliminaires ont en effet montré un
comportement dissymétrique des champs de saturation et de plateau lorsque I’on s’écarte de
I’axe de facile aimantation ; nous avons ainsi I’intime conviction que la compréhension de ces
comportements est une des clés pour appréhender ’influence de 1’anisotropie dans les

systémes étudiés.

L’¢étude de systémes présentant une barriere dont I’épaisseur est inférieure a trois plans
atomiques constitue €également une perspective intéressante, notamment dans le cadre de la
comparaison d’échantillons Fe/MgO/Fe avec des échantillons avec ilots ou carbone a

I’interface. En effet, lorsque 1’épaisseur de barriere diminue vers trois monocouches, une
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saturation de 1’intensité de couplage est observée dans les échantillons Fe/MgO/Fe, alors que
cette intensité continue a croitre dans les deux autres cas. On peut ainsi s’interroger quant a
I’effet de ces modifications d’interface lorsque la barriére est plus fine que 3 MC : le couplage
continue t-il sa croissance exponentielle en-dessous de 3 MC ? La limite inférieure de la
gamme ou le couplage AF se manifeste est-elle repoussée par rapport a celle obtenue dans le
systtme Fe/MgO/Fe ? Les effets du carbone et des ilots se distinguent-ils alors plus

nettement ?

Enfin, aucune signature de I’état de surface n’a pu étre montrée dans 1’étude du régime
des faibles épaisseurs de MgO effectuée a I’équilibre. Il n’en reste pas moins une particularité
de la structure électronique du systéme qui doit avoir un rdle dans ce régime. La réalisation de
mesures de transport sur des JTMs a barriere fine permettrait I’observation du couplage AF

hors équilibre, avec une éventuelle activation de cet état de surface.
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Annexe A - EXxpressions analytiques des constantes
de couplage bilinéaire J et biquadratique J,

Ces calculs sont le prolongement de ceux figurant dans I’annexe D de la these de J. Faure-
Vincent [1] et dans l’article de C. Tiusan [15], en y ajoutant un terme de couplage

biquadratique J5.

A - 1 Energie d’un systeme AAF suivant un axe facile

Nous nous situons dans 1’approximation du modéle de Stoner-Wohlfarth, supposant un
retournement des aimantations par rotation cohérente, sans formation de domaines
magnétiques. Nous considérons le systeme AAF représenté sur la Figure A-1 (a gauche) ; il
est constitu¢ de deux couches magnétiques de Fe caractérisées par leur épaisseur ¢, et £, leur
aimantation M; et M, de norme égale a la valeur de 1’aimantation a saturation du Fe Mg, et
leur constante d’anisotropie par unité de volume d’ordre 4, K et K,. Les interactions entre ces
deux couches sont modélisées par un couplage bilinéaire d’intensité J, négative dans le cas
d’un couplage AF, et un couplage biquadratique d’intensité J, également négative, ce
couplage favorisant une configuration a 90° des aimantations des deux couches. Les angles
entre les aimantations des deux couches magnétiques et la direction d’application du champ H
sont notés O et 0, et ¢ est I’angle formé par un axe facile de référence et la direction du
champ (Figure A-1, droite).

Axe facile
” [010] Axe facile
\

J<0 \ - g [100]

~ \ L

\ et Q@
Jp< 0 - = — H
e \

Figure A-1 — Schéma illustrant la signification des angles 0;, 0, et ¢ ; Ki : constante d'anisotropie d'ordre 4 de
la couche i ; M; : aimantation de la couche i, avec || M; ||= || M, ||= Mg, la valeur de I’aimantation a saturation
du Fe; t; : épaisseur de la couche i,; J: constante de couplage bilinéaire ; J,: constante de couplage
biquadratique.
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Dans le modé¢le de Stoner-Wohlfarth, en se plagant suivant un axe facile (¢ = 0) I’énergie

totale par unité de surface de ce systéme s'écrit (on prend po=1) :

E =—MF6H(t1 cos@, +1t, 005492)—Jcos(91 —92)—Jb cos’(6, —6’2)

totale
K. t K.t (A-1)
+%sin2 20, +%sin2 20,

La minimisation de 1’énergie par rapport aux angles #; et 6, conduit aux équations

suivantes :

{sin(@2 -6, ) (J +2J, cos(492 -0, )) =HM, t sinf + Kt sin26, cos26, (A2)

- sin(@2 -6, ) (J +2J, cos(t?2 -0, )) =HM, t,sin0, + K,t,sin 26, cos20,

La détermination des expressions analytiques des champs de saturation Hg et de plateau
Hp nécessite quelques manipulations préalables au passage aux limites {91 —07;6, > 0*}
pour Hg et {491 —->07:6, > 7z’} pour Hp ; tout d’abord, on réorganise les termes dans ( A-2 ) :

sin @, _ J+2J,cos(6,-6,) _
sin(6, —6,) t,(HM ,, +2K, cos6, cos26,) A3
sin 6, J+2J,cos(0,-6,) (A-3)

- sin(6, —6,) t,(HM ,, +2K, cos6, cos26,)

A - 2 Champ de saturation suivant I'axe facile Hs

Pour obtenir ’expression de Hs, on ajoute membre a membre les deux équations du

systéme ( A-3), ce qui donne :

sin@ —sin@, J+2J,cos (0, -6,) N J+2J,cos (6, -6,) Ad
sin(@,-6,)  t,(HM ,, +2K,cos,cos26,) t,(HM ,, +2K, cosé, cos26, ) (A-4)
On a de plus la relation suivante :
0 —sind 2005(91;92Jsin(01;92] os(el-;ezj
sin @, —sin
; o = (A-5)

sin(6, - 6)) 2605[92 geljsm(ez —elj Cos(ez —elj

2 2

Le champ de saturation suivant ’axe facile, noté H, correspond a I’alignement parallele

des aimantations des deux couches magnétiques suivant un axe de facile aimantation,
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EXPRESSIONS ANALYTIQUES DES CONSTANTES DE COUPLAGE J ET J,

autrement dit pour : {(91 —07:;6,>0" } Le passage a ces limites dans les équations ( A-4 ) et
( A-5) conduit a:

_J+2J, 1 L2, 1
t, M, H,+2K, 1, M, H+2K,

-1

(A-6)

11 s'agit d'une équation du second degré dont la résolution donne, pour J < 0 (cette solution
est la seule solution ayant un sens physique ; en toute rigueur il en existe une seconde, avec un

signe moins devant la racine) :

g My, \1, (+0n) +22,) (+0) (J+27,)

HS+K2+K1:_(J+2Jb)(tl+%J[l+\/1+4’1f2(f1‘t2)(’<2—’<1)+ b (Ka-KJ | ag)
2 1

A - 3 Champ de plateau suivant I'axe facile Hp

Pour obtenir I’expression de Hp, on soustrait membre a membre les deux équations du
systeme ( A-3 ), on obtient ainsi I’équation ( A-8 ) :

sin@, +sin@, J+2chos(6’2—t91) B J+2chos(t92—c91) A
sin(6, - 6,)  t,(HM, + 2K, cos 6, cos26,) t,(HM ,, +2K, cosb, cos26,) (A-8)
Que I’on combine a la relation :
) ] 2cos 6 -0, sin 0+6, sin 0,+06,
sin®), +sinf, 2 2 B 2 (A-9)

sin(6, - 6,) 6,-6\. (6,-6,) . (6,-6
6. -6) 2cos| —*—" sin| 2—1| sin| 22—
2 2 2
Le champ de plateau suivant l’axe facile, not¢ H,, correspond a I’alignement
antiparallele des aimantations des deux couches magnétiques suivant un axe de facile
aimantation, autrement dit a {(91 —-07:;0, > 77‘}. Le passage a ces limites dans les relations

(A-8) et ( A-9) conduit a I'équation suivante, dont le champ H, est solution :

J=2J, 1 J-2, 1
t,  M,H,+2K, 1, MpH,-2K,

(A-10)

Cette équation correspond a nouveau a une équation du second degré dont la résolution

donne comme unique solution physique, pour J <0 :

(A-11)

H _KZ_KI :_(J_sz)(l_lJ 1+ 1_4t1t2(t1+t2)(K1 +K2)+ 4t12l‘22 (K1+K2)2
’ M, My, \t, 4 (tl_tz)2 (J_2Jb) (t1_t2)2 (J_ZJb)2
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A - 4 Expressions de J et J,,

Les expressions de ces deux constantes de couplage peuvent étre déterminées a partir des

équations ( A-6 ) et ( A-10 ). Ces deux €quations peuvent étre réécrites, en factorisant par K;
et K>.

IR, L I, ]
2[<1t1 MFeHS+1 2K2t2 MFeHS +1
2K, 2K, 1
J-2J, 1 J-2J, 1 (A-12)

2K ¢, MFEHP+1 2K,t, MFeHP_l
2K, 2K,

On peut alors faire apparaitre les champs d'anisotropie des couches 1 et 2,
Hal(aZ) =2‘K1(2)/MFe :

L odr2, | ] '/+ 11
2 Kt/ Hs | Kt, Hs |
al a2
(A-13)
_J=2J, | 1 '/_ L
2 Kltl P+1 K2t2 HP 1
al a2

A partir de 13, une simplification peut étre effectuée, puisqu’expérimentalement on vérifie
K= K,ett; >> 1, : le premier terme est alors négligeable devant le second (voir ci-dessus), et

finalement, on obtient :

_1_J+2J,,_ 11
2 K., Hg +1
“ (A-14)
1__J—2Jb 1 1
2 K, Hp |
a?

Ce qui devient, en réarrangeant un peu les différents termes :
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HS+2K2:— ! (J+2J,)
MFe tZMFe (A—IS)
2K, 1

Hp— =T (J—2Jb)
MFe tZMFe

I ne nous reste a présent qu’a relier ces expressions aux champs mesurés

expérimentalement /g et /p.

A -5 Expressions de J et J, en fonction des champs hs et hp :

Dans la limite de 1’absence de couplage, obtenue en faisant tendre J et J, vers 0 dans les
deux expressions du systéme ( A-15 ), les champs Hg et Hp tendent vers des valeurs
correspondant aux champs coercitifs de la couche 2 dans le modele de Stoner-Wohlfarth
(Figure A-2) :

H,
S 2K,
Hy—— I;
J.J, >0 o o e
-2K,/Mp, 2K>/Mp, H. > 2K,
’ MFe
Hp

Figure A-2 — Représentation schematique des champs de plateau et de saturation dans la limite de couplages
bilinéaire et biquadratique nuls.

Or, expérimentalement, selon I'axe facile, le retournement de la couche 2 ne se produit pas
par une rotation cohérente des moments comme le suppose le modele de Stoner-Wohlfarth,
mais par nucléation et propagation de domaines : ce retournement se produit donc a des
champs trés inférieurs aux champs coercitifs = 2K,/Mp,. Autrement dit, en présence de
couplage, les champs de retournement de la couche douce que I’on reléve expérimentalement
ne peuvent pas étre directement identifiés a Hy et Hp. En revanche, les champs expérimentaux

peuvent étre reliés aux champs Hy et Hp, grace aux relations ( A-16 ) (Figure A-3) :

b=+ 2K
Fe

(A-16)
2K
hy = Hyp =
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Figure A-3 — Représentation schématique de la relation entre Hg, Hp et hg, hp.

Par identification de ( A-16 ) et ( A-15), on obtient les expressions des champs /g et /p en
fonction de J et Jp, :

hs=—”\14 (J+2J,)

21Fe (A-17)
hy =~ J=2J
P U2

Finalement, les expressions des constantes J et J, sont obtenues ( A-18 ), et

schématiquement représentées sur la Figure A-4.

J:_MFetz.@
(A-18)
J :_MFetz_hs_hP
b
2 2
hSerhP o)
: hs :
e
; hié
<>
hy—h, «4J,
I

Figure A-4 — Réles de J et Jy, : décalage du cycle mineur de la couche 2 pour J, décalage des champs hg et hp
pour Jp.
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Transport polarisé en spin a travers une barriére de MgO(001) : magnétorésistance et
couplage magnétique

Les jonctions tunnel magnétiques épitaxiées Fe/MgO/Fe(001) présentent des comportements
remarquables dans la limite des faibles ou des fortes épaisseurs de MgO. Ainsi, dans le premier cas,
une interaction antiferromagnétique entre les deux couches de fer est observée ; dans le second, des
effets de filtrage en symétrie conduisent a I’obtention de fortes valeurs de magnétorésistance. Les
expériences réalisées au cours de cette thése visent a étudier et mettre en relation ces deux régimes de
propriétés extrémes.

Des analyses en tension et en température nous permettent d’étudier les conséquences d’une
modulation de la structure cristalline des électrodes et/ou de I’interface sur le transport polarisé en spin.
Dans ce cadre, nous nous intéressons a trois systémes : des jonctions hybrides Fe/MgO(001)/CoFeB,
ou I’électrode de CoFeB est déposée par pulvérisation cathodique puis cristallisée in situ, des jonctions
Fe/MgO/Fe a texture (001), ainsi que des jonctions Fe/MgO/Fe monocristallines présentant une
rugosite artificielle a I’interface barriére/électrode. Le couplage antiferromagnétique dans des systémes
Fe/MgO/Fe(001) a barriére fine est étudié grace a des mesures de magnétometrie sur la gamme de
température [5 K ; 500 K]. Nous considérons aussi I’effet de modifications structurales et/ou chimiques
de I’interface par le biais de I’introduction d’une rugosité contrélée ou d’un contaminant.

Les résultats les plus originaux de cette thése sont obtenus grace a I’introduction d’une rugosité
artificielle a I’interface Fe/MgO ; contre toute attente, ce désordre contrdlé peut en effet augmenter
I’effet de magnétorésistance ou I’intensité du couplage antiferromagnétique.

Mots-clés : jonction tunnel magnétique, magnétorésistance, couplage antiferromagnétique, symétrie
électronique, CoFeB, épitaxie par jets moléculaires, pulvérisation cathodique, diffraction RHEED, mesures
en température

Spin-polarized transport across a MgO(001) barrier: magnetoresistance and magnetic
coupling

Epitaxial magnetic tunnel junctions Fe/MgO/Fe(001) exhibit noteworthy behaviors for both small
and large MgO thicknesses. In the first case, a strong antiferromagnetic interaction between Fe layers is
observed, whereas symmetry filtering effects occur for large barriers, leading to high TMR values. The
aim of the experiments performed during this thesis is to study and link these two behaviors.

We consider the effect of a modulation of electrodes and/or interfaces crystalline structure on spin-
polarized transport, by means of temperature and voltage analyses. In this framework, we focus on
three systems: Fe/MgO(001)/CoFeB hybrid junctions, where the CoFeB electrode is grown by
sputtering and in situ recrystallized, textured Fe/MgO/Fe(001) junctions, and finally single crystalline
(001)Fe/MgO/Fe junctions with an artificial roughness at the electrode/barrier interface. The
antiferromagnetic coupling in epitaxial Fe/MgO/Fe(001) systems with a thin MgO barrier is studied by
magnetometry measurements in the [5 K; 500 K] range. We also consider the effect of structural and/or
chemical changes resulting from a controlled roughness or a contamination on the coupling.

The most interesting results of this thesis are obtained with the introduction of an artificial
roughness at the Fe/MgO interface. Unexpectedly, this controlled disorder can improve the
magnetoresistance effect or the coupling intensity. In both cases, this result is attributed to a Fe-O
hybridization, which emphasizes the role of oxygen in MgO based magnetic tunnel junctions for both
behaviors associated with extremely thin or thick barriers.

Keywords: magnetic tunnel junction, magnetoresistance, antiferromagnetic coupling, electronic
symmetry, CoFeB, molecular beam epitaxy, sputtering, RHEED diffraction, temperature measurements
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