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Introduction générale

La demande en capacité de stockage et en e�cacité de transport de l'information
augmente sans cesse, à un point tel que les dispositifs utilisés actuellement approchent
de leurs limites physiques. La mise en place d'une nouvelle technologie devient alors
impérative. Dans ce cadre, l'utilisation de la spintronique s'est déjà révélée très utile.
La spintronique consiste en l'exploitation du moment magnétique, ou spin, de l'électron
en plus de sa charge. Cela se traduit par la modi�cation du transport électronique en
fonction de la structure d'aimantation du matériau traversé. La première mise en évidence
de l'intérêt de la spintronique date de 1988 avec la découverte de la magnétorésistance
géante (GMR) par Fert et al. [1] et Grünberg et al. [2]. La GMR est basée sur le principe
que la résistance "ressentie" par un électron de conduction dépend de l'orientation de son
moment magnétique par rapport à la direction d'aimantation du matériau traversé. Il est
alors possible, par une simple mesure de résistance électrique, de détecter l'information
codé magnétiquement. Ce phénomène physique est à la base de la technologie des têtes
de lecture des disques durs actuels qui a permis d'augmenter considérablement la densité
de stockage. Sur le même principe, la magnétorésistance à e�et tunnel (TMR) a été
découverte en 1975 [3] et mise en évidence à température ambiante en 1995 [4]. La TMR a
montré son fort potentiel pour le développement de capteurs ultra sensibles et de mémoires
non volatiles denses et à faible coût énergétique (MRAM pour magnetic random access
memory).

L'exploitation du spin de l'électron permet d'autre part de manipuler la structure d'ai-
mantation par transfert de moment de spin (STT pour spin transfer torque). Cet e�et,
prédit en 1996 par Slonczewski et al. [5] et Berger et al. [6], se traduit par le transfert
du moment angulaire des électrons à l'aimantation locale lorsqu'un courant électrique
traverse une con�guration magnétique inhomogène. Le STT permet alors de renverser
l'aimantation d'une couche [7, 8], et donc d'écrire une information dans la mémoire, par
application d'un simple courant électrique. L'utilisation d'un courant électrique plutôt
que d'un champ magnétique permet de réduire la consommation en énergie ainsi que la
taille du bit. Le STT présente également un fort potentiel pour le déplacement de pa-
rois de domaines magnétiques par l'application d'un courant électrique [9, 10, 11, 12].
Ce phénomène est à l'origine de l'idée de la mémoire racetrack [13] qui utilise la paroi
magnétique comme brique élémentaire du codage informatique. Cette mémoire non vo-
latile permettrait de développer un enregistrement tridimensionnel et ainsi d'augmenter
considérablement les capacités de stockage. La �gure 1 présente le schéma de principe
de la mémoire racetrack, les pistes de lecture et d'écriture étant représentées en bas de
l'image, et l'injection de courant pour le déplacement des parois en haut à gauche. Ce-
pendant, la densité de courant nécessaire au mouvement de la paroi est encore élevée
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Introduction

(∼ 1011 − 1012 A/m2), induisant d'importants e�ets de chau�age ohmique. En outre, les
parois de domaines magnétiques sont très sensibles à la présence de défauts structuraux,
et peuvent être piégées aléatoirement, rendant leur déplacement di�cile à contrôler.

Fig. 1 � Schéma de principe de la
mémoire racetrack proposée par
Parkin et al. [13]

Une alternative à la mémoire racetrack a récemment été proposée. Un objet magné-
tique plus robuste et moins sensible aux perturbations extérieures que les parois de do-
maines a été découvert : le skyrmion. Le skyrmion est une texture magnétique non triviale
topologiquement stable. Le terme "skyrmion" provient du physicien Tony Skyrme [14]. Il
y a plus de 50 ans il propose une théorie pour expliquer la stabilité des hadrons. Cette
théorie consiste à décrire ces particules comme des solitons topologiques dans un champ
vectoriel. Cette théorie n'a pas été retenue en physique des particules, mais a inspiré de
nombreux physiciens dans d'autres domaines, en particulier dans le domaine du nanoma-
gnétisme. Le skyrmion magnétique se présente sous la forme d'un tourbillon de spins, le
spin central étant anti-parallèle aux spins de la périphérie. Il est caractérisé par un nombre
topologique, ou indice d'enroulement, égal à ± 1 :

S =
1

4π

∫
m̂ · (∂m̂

∂x
× ∂m̂

∂y
) dx dy = ±1

avec m̂ le vecteur unitaire parallèle au moment magnétique local. Cet indice, lorsqu'il est
égal à un entier non nul, témoigne de la stabilité topologique de l'objet en question. Dans
ce cas précis, cela signi�e qu'il n'est pas possible de passer de l'état ferromagnétique, où
tous les spins sont alignés, à l'état de skyrmions de façon continue. La stabilité du skyrmion
lui confère un comportement de pseudo-particule, particulièrement intéressant pour des
applications de transport de l'information. Il a été avancé que cette protection topologique
permettrait au skyrmion d'être nettement moins sensible aux défauts structuraux que les
parois de domaines classiques [15]. Cependant, même si son potentiel pour des applications
dans la technologie de l'information n'est pas remis en cause, sa protection topologique
est largement discutée aujourd'hui [16, 17].

Le skyrmion a été observé pour la première fois en 2009 dans l'alliage MnSi, maté-
riau hélimagnétique [18, 19, 20], puis en 2011 dans une couche mince magnétique (Fe/Ir
(111)) [21]. Sa petite taille (6 20 nm dans ces deux systèmes) est très attractive pour
le développement d'un dispositif de stockage d'information ultra-dense. Le skyrmion est
alors devenu un sujet d'étude très actif. L'interaction de Dzyaloshinskii�Moriya (DMI)
[?, 22, 23] est, dans la majorité des systèmes étudiés de nos jours, à l'origine de la forma-
tion du skyrmion. Cette interaction chirale, créée par couplage spin-orbite, est induite par
l'absence de symétrie d'inversion dans des structures cristallines non centrosymétriques
telles que la structure B20 du MnSi et du FeGe, ou par la rupture de la symétrie d'inver-
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sion à l'interface de couches minces magnétiques. La DMI entre deux spins atomiques S1

et S2 peut s'exprimer ainsi :

HDM = −D12 · (S1 × S2)

avec D12 le vecteur de DMI qui dépend du système étudié. La con�guration magnétique
de plus basse énergie induite par la DMI est un arrangement orthogonal des spins. Ainsi,
la compétition entre l'interaction d'échange, qui tend à aligner les spins entre eux, l'aniso-
tropie, qui introduit une direction de facile aimantation, et la DMI, conduit à la formation
de structures magnétiques en hélices et éventuellement en skyrmions. Il est également pos-
sible d'observer un autre type de texture magnétique similaire en l'absence de DMI. Ces
textures sont des bulles magnétiques simples, stabilisées par l'énergie dipolaire. Ces bulles
magnétiques, contrairement aux skyrmions, n'ont pas une chiralité dé�nie, c'est-à-dire que
les moments magnétiques n'ont pas un sens de rotation préférentiel. Cette caractéristique,
qui dé�nit la nature d'un skyrmion et qui est à l'origine de nombreuses de ses propriétés
intéressantes, est parfois oubliée. C'est ainsi qu'aujourd'hui on trouve régulièrement dans
la littérature des "skyrmions dipolaires" sans DMI et non chiraux. Ici nous considèrerons
que la DMI est nécessaire à la formation d'un skyrmion et qu'une chiralité dé�nie est
su�sante pour quali�er de skyrmionique une bulle magnétique.

Dès 2010 le skyrmion a montré son aptitude à être déplacé sous un courant faible
(∼ 106 A/m2) par l'observation de la rotation du réseau de skyrmions dans un cristal de
MnSi [24] puis dans un cristal de FeGe [25]. Le déplacement sous courant d'un skyrmion
isolé le long d'un nano�l gravé dans une couche mince magnétique a été démontré plus
récemment [26, 27]. Des vitesses supérieures à 100 m/s ont été observées pour des densités
de courant appliquées de 5 · 1011 A/m2. La DMI ayant pour e�et de repousser le seuil de
Walker [28] (seuil en champ ou en courant au-delà duquel la vitesse de la paroi magnétique
chute drastiquement), il devient possible d'atteindre des vitesses importantes. Néanmoins,
l'utilisation du skyrmion pour des applications technologiques suppose la possibilité de le
créer et de l'annihiler de façon contrôlée, ainsi que de le détecter avec �abilité. Plusieurs
techniques sont proposées pour l'écriture d'un skyrmion. L'injection verticale d'un courant
polarisé en spins [29, 15], une impulsion laser [30], la conversion d'une paire de parois de
domaines en skyrmion [31], l'exploitation de la géométrie des nanostructures [26, 32], ou
encore l'application d'un champ électrique [33, 34] sont autant de pistes de création explo-
rées. Les skyrmions peuvent ensuite être détectés, voire comptés, par magnétorésistance à
e�et tunnel, par e�et Hall extraordinaire [35], par magnétorésistance non colinéaire [36],
ou par e�et Hall topologique [37, 38] qui est la technique la plus étudiée actuellement.

Le skyrmion a rapidement montré son fort potentiel pour des applications dans le
domaine de la spintronique [39, 40, 41]. Sa petite taille (entre 1 nm et 1 µm) fait de lui
un excellent candidat à l'élaboration d'un dispositif de stockage ultra-dense. Le skyrmion
serait également parfaitement adapté au principe de fonctionnement des mémoires de type
racetrack. En e�et, le skyrmion aurait la capacité de "contourner" des défauts présents
dans les nano�ls [15], et serait également mobile sous des densités de courant beaucoup
plus faibles que ceux nécessaires à l'initiation du mouvement d'une paroi magnétique clas-
sique (∼ 106 A/m2) [39]. Cependant, l'élaboration de systèmes facilement intégrables à
des dispositifs industriels, ainsi que la détection �able de la présence de skyrmions et la
mesure de la DMI sont encore délicates aujourd'hui. Ces deux problématiques, appliquées
à deux types de systèmes, font l'objet de cette thèse.
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Introduction

Le manuscrit est divisé en deux parties. La première partie traitera de l'élaboration
et de l'étude structurale de deux systèmes, tandis que la seconde discutera les résultats
magnétiques obtenus sur chacun d'eux.

Dans un premier temps, je présenterai un état de l'art non exhaustif des systèmes
dans lesquels des skyrmions ont été observés. À l'issue de celui-ci, deux systèmes d'étude
seront abordés : les couches minces épitaxiées de FeGe B20 et les multicouches du type
[métal lourd 1/ferromagnétique/métal lourd 2]n, telles que les deux métaux lourds soient
di�érents. Avant la description de l'élaboration de ces deux systèmes, je présenterai rapi-
dement les techniques de dépôts (pulvérisation cathodique et épitaxie par jet moléculaire)
et de caractérisation structurale (di�raction de rayons X et microscopie électronique en
transmission) utilisées au cours de cette thèse. J'exposerai alors d'abord le développement
du protocole de croissance de couches minces de FeGe par pulvérisation cathodique en
m'appuyant principalement sur les caractérisations structurales réalisées par di�raction
de rayons X. J'expliquerai ensuite les choix de matériaux et d'épaisseurs dans l'élabora-
tion du second système. Ces choix, basés sur des considérations magnétiques, mèneront
à la sélection des multicouches suivantes : [Au(10 Å)/Co(6-8 Å)/Pd(10 Å)]10 et [Pt(6-12
Å)/Co(6-12 Å)/W(6-12 Å)]10, dont les structures seront caractérisées entièrement.

La deuxième partie de ce manuscrit traitera des propriétés magnétiques des systèmes
précédemment développés. De nombreuses techniques de caractérisation magnétique sont
utilisées au cours de cette thèse. Après la présentation de celles-ci, j'exposerai les résul-
tats obtenus sur les couches minces de FeGe. Je montrerai la présence d'un e�et Hall
topologique fort, puis l'existence d'une direction de propagation des hélices magnétiques
inattendue, et en�n la possible existence d'un arrangement magnétique au-delà de la
température ambiante (la température de transition du FeGe volumique étant 278 K).
Les propriétés des systèmes multicouches seront ensuite présentées. Je montrerai d'abord
l'e�et de la taille des nanostructures sur le renversement d'aimantation dans les multi-
couches [Au/Co/Pd]10. Di�érentes caractérisations magnétiques seront ensuite exposées.
Elles permettront de tenter de déterminer la contribution de la DMI dans la formation
d'une texture magnétique en bulles de petite taille, très intéressante pour développer des
mémoires de type racetrack. En�n, je présenterai les premiers résultats obtenus sur la dé-
pendance des paramètres magnétiques en fonction des épaisseurs des couches magnétiques
et non magnétiques des multicouches [Pt/Co/W]10.

Pour �nir, je présenterai les conclusions tirées de ce travail de thèse, ainsi que les pistes
à suivre dans le but d'approfondir les connaissances acquises au cours de ces trois ans.
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I. État de l'art matériaux

I État de l'art matériaux

L'interaction de Dzyaloshinskii-Moriya (DMI), nécessaire à la formation de skyrmions,
apparaît uniquement dans les systèmes possédant une brisure de symétrie d'inversion. La
théorie des groupes appliquée à la cristallographie nous dit que le nombre de systèmes
pouvant héberger des skyrmions est limité. La DMI a intialement été prédite en 1958
pour décrire le ferromagnétisme faible observé par exemple dans l'hématite α-Fe2O3 [42].
La DMI a ensuite été prévue théoriquement dans les aimants chiraux tels que les alliages
MnSi et FeGe. Elle est en e�et responsable de l'instabilité magnétique de ces matériaux,
conduisant alors à une structure magnétique en hélices [43, 44]. Une phase de vortex
magnétiques, similaire à l'état mixte des supraconducteurs de type II, a ensuite été pré-
dite par Bogdanov [45] dans des cristaux magnétiques non centrosymétriques et dans une
gamme de champ précise. La présence de la DMI a également été démontrée au niveau
des surfaces et interfaces de couches minces magnétiques [23, 46], modi�ant alors l'ar-
rangement magnétique dans les �lms minces et multicouches magnétiques. Dans le cas
particulier des systèmes à anisotropie perpendiculaire, cette DMI d'interface peut donner
naissance à de nouvelles structures magnétiques [47].
Des structures magnétiques similaires à des skyrmions peuvent également apparaître dans
des systèmes sans DMI. En e�et, des skyrmions d'un type di�érent ont été observés dans le
Ba(Fe1−x−0.05ScxMg0.05)12O19 (x = 0.16), cristal centrosymétrique, en couche mince [48].
Dans ce cas, les skyrmions sont formés par la compétition entre l'interaction dipolaire et
l'anisotropie magnétique hors du plan de la couche (contrôlée par le dopage en Sc). Dans
ce système, les phases hélicoïdale et de cristal de skyrmions sont bien présentes, mais
il n'y a pas de corrélation d'hélicité. En�n, des simulations Monte Carlo ont démontré
que la frustration magnétique, sans couplage spin-orbite ou interaction dipolaire, pourrait
également être à l'origine de la formation de skyrmions [49, 50].

Nous nous intéresserons ici uniquement aux deux premiers systèmes où l'absence de
symétrie d'inversion est à l'origine de la formation des skyrmions. Ces deux types de
systèmes, volumiques et à interfaces, entraînent la formation de deux types de skyrmions
(�gure 1.1). Dans le skyrmion de Bloch, ou de volume, les spins tournent dans le plan
perpendiculaire au rayon du skyrmion. Dans le skyrmion de Néel, ou d'interface, les spins
tournent dans le plan radial du skyrmion. Nous allons désormais, dans les deux cas,
détailler les systèmes à skyrmions existants et expliciter les raisons des choix des systèmes
étudiés au cours de cette thèse.

(a) (b)

Fig. 1.1 � Représentation de skyrmions a) de Bloch et b) de Néel, et leur
coupe radiale. (Images extraites de [51])
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Chapitre 1. Élaboration et caractérisation structurale

A. Systèmes volumiques non centrosymétriques

Les matériaux composés d'atomes à fort couplage spin-orbite et d'atomes magnétiques
arrangés en une structure cristalline non centrosymétrique rassemblent les ingrédients
nécessaires à la présence de la DMI. La DMI entraîne la rotation des spins les uns par
rapport aux autres, donnant ainsi naissance à un arrangement magnétique en hélices. La
direction de propagation de ces hélices est imposée par l'anisotropie magnétocristalline.
Cette anisotropie étant relativement faible, l'application d'un champ magnétique peut
changer la direction de propagation des hélices et les aligner dans sa direction. Lorsque le
champ magnétique est plus intense, les spins composant les hélices tendent également à
s'aligner dans la direction du champ, générant alors la phase conique. En�n, dans une zone
juste en dessous de la température de transition, un cristal de skyrmion peut apparaître
dans le plan perpendiculaire au champ magnétique appliqué. Ces trois phases magnétiques
ainsi que leur répartition en champ et en température sont représentées sur la �gure 1.2.

(a)

(b)

Fig. 1.2 � a) Représentation des di�érentes structures magnétiques
présentes dans les aimants non centrosymétriques [52] ((a)=hélices,
(b)=skyrmions, (c)=cônes) et b) un diagramme de phase (champ, tem-
pérature) typique de ces matériaux (ici du MnSi [18]).

Bien que les aimants hélicoïdaux soient connus et observés depuis des décennies, la
phase skyrmionique (d'abord appelée phase A) a été détectée pour la première fois en 2009
au sein de l'aimant hélicoïdal MnSi par di�raction de neutrons aux petits angles (SANS
pour small angle neutron scattering) [18, 20] (�gure 1.3a) et par e�et Hall topologique
[19] (cette technique de détection sera décrite plus tard dans le manuscrit). Cette obser-
vation par di�raction de neutrons permet en réalité uniquement de con�rmer la présence
d'un arrangement magnétique en cristal triangulaire. Il faudra attendre l'année suivante
pour observer un cristal de skyrmions dans l'espace réel, par microscopie électronique en
transmission en mode Lorentz [53] (�gure 1.3b).

Les alliages de type (Fe,Co,Mn)(Si,Ge), excepté le FeSi non magnétique et le CoSi
diamagnétique, sont des aimants hélicoïdaux bien connus. En e�et, le Si et le Ge apportent
le couplage spin-orbite nécessaire, et leur structure cristalline est la phase cubique P213
ou B20 non centrosymétrique, représentée sur la �gure 1.4. Les paramètres magnétiques
de ces systèmes tels que le moment magnétique, la température critique et la période
des hélices dépendent des éléments chimiques qui les composent. Ces paramètres sont des
critères importants pour l'intégration à la technologie de l'information. L'utilisation de
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I. État de l'art matériaux

(a) (b)

Fig. 1.3 � Observations expérimentales de la phase de skyrmions a) dans
le MnSi par di�raction de neutrons [18] et b) dans le Fe0.5Co0.5Si par
microscopie électronique [53] (H = hélices, SkX = cristal de skyrmions,
FM = ferromagnétique).

ces matériaux o�re la possibilité de substituer un des éléments par un autre homologue,
et ainsi de faire varier continument les paramètres magnétiques tout en conservant les
propriétés intéressantes de l'aimant hélicoïdal. De plus, pour certains de ces matériaux, un
changement du sens de rotation des hélices magnétiques a été observé avec la modi�cation
de la composition chimique [54]. En e�et, la chiralité des hélices est déterminée par le
signe de la DMI, lui-même fonction de l'arrangement atomique au sein du cristal. Il est
alors possible de contrôler le sens de rotation des hélices, en plus de leur période. Les
alliages (Fe,Co,Mn)(Si,Ge) possèdent des propriétés électriques très di�érentes les uns
par rapport aux autres. Cela indique qu'un cristal de skyrmions peut être formé dans
tout matériau magnétique dont la structure cristalline est non centrosymétrique. Cela a
été con�rmé par l'observation de skyrmions dans le Cu2OSeO3 possédant une structure
cristalline appartenant au même groupe d'espace P213 [55]. Le Cu2OSeO3 est un isolant
électrique multiferroïque. Ceci o�re la formidable opportunité de contrôler la formation et
le mouvement de skyrmions uniquement par l'application d'un champ électrique, et donc
avec un coût énergétique très faible. Cependant, avec une température de transition de 58
K, il n'est pas un candidat réaliste pour des applications en technologie de l'information.
Très récemment, des skyrmions ont été observés à température ambiante dans un nouveau
matériau chiral de groupe d'espace P4132. L'alliage Co-Zn-Mn [56] o�re la possibilité
de faire varier ses propriétés électriques et magnétiques en fonction de sa composition
atomique. Il permet d'atteindre des températures de transition magnétique variant entre
150 et 500 K, avec une période d'hélices de l'ordre de 100 nm. Ce tout nouveau système
semble donc très prometteur pour des applications technologiques. Une autre curiosité
a été découverte récemment. Alors que des skyrmions de Bloch sont attendus dans les
systèmes volumiques, le GaV4S8, de structure non centrosymétrique, présente une phase
de skyrmions de Néel [51]. En e�et, l'arrangement atomique de ce matériau entraîne la
formation de cycloïdes (pour lesquelles les spins sont dans un plan auquel appartient le
vecteur de propagation) plutôt que d'hélices magnétiques (pour lesquelles les spins sont
perpendiculaires à la direction de propagation de l'hélice). La température de transition
de ce matériau est très faible, mais permet d'ouvrir la porte à de tout nouveaux matériaux
présentant des propriétés magnétiques exotiques. Le tableau 1.1 répertorie les propriétés
magnétiques de certains matériaux dans lesquels des skyrmions ont été observés.

a. SANS = di�raction de neutrons, MET-L = microscopie électronique en transmission en mode
Lorentz, EHT = e�et Hall topologique, MFM = microscopie à force magnétique

9



Chapitre 1. Élaboration et caractérisation structurale

(a) (b)

Fig. 1.4 � a) Maille conventionnelle de la structure B20. b) Vues selon les
directions <111> et <1̄1̄1̄> du FeGe B20 avec les atomes de Fe en orange
et de Ge en bleu (image réalisée à l'aide du logiciel Mercury). Cette image
met en évidence la chiralité de la structure B20, et la non-équivalence des
directions <111> et <1̄1̄1̄>.

Matériau TC (K) λsky (nm) MS α xc techniques exp. a [ref]

MnSi 30 18 0.4 µB/Mn +1 SANS [18]
FeGe 279 70 1 µB/Fe -1 MET-L [57]
MnGe 170 3 2.3 µB/Mn +1 EHT, SANS [58, 59]

Fe1-xCoxSi < 50 40-230 0.25 µB/f.u. -1 SANS [60]
Mn1-xFexSi 7-29 10-18 < 0.4 µB/f.u. +1/-1 0.13 SANS [61]
Mn1-xFexGe 100-279 3-220 < 2.3 µB/f.u. +1/-1 0.75 SANS [62], MET-L [63]
Mn1-xCoxSi 7-29 10-19 < 0.4 µB/f.u. +1/ 0.08 susceptibilité AC [64]
Cu2OSeO3 58 60 0.5 µB/Cu2+ +1 MET-L [55], SANS [65]
CoxZnyMnz 150-500 120-200 ∼ 0.85 µB/Co -1 MET-L, SANS [56]
GaV4S8 13 17 0.75 µB/f.u. Néel MFM, SANS [51]

Tab. 1.1 � Liste des matériaux de structure cristalline non centrosymétrique dans
lesquels des skyrmions ont été détectés, et de certains de leurs paramètres. TC
est la température de transition, λsky est la période du réseau de skyrmions, MS

est l'aimantation à saturation, µB est le magnéton de Bohr, f.u. signi�e formula
unit, α est le signe de la DMI (responsable de la rotation horaire ou antihoraire
des spins), et xc est la proportion critique au-delà de laquelle le signe de la DMI
change.

Il existe alors un nombre important de matériaux pouvant accueillir des skyrmions, et
les dernières observations laissent à penser que quantité d'autres attendent d'être décou-
verts. Cela promet une possibilité d'optimisation des di�érents paramètres magnétiques
par simple manipulation de la composition chimique, et la création d'une nouvelle brique
élémentaire pour les technologies de l'information.
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Cependant, quel que soit le matériau utilisé, la phase de skyrmions est restreinte à une
petite zone en température (∆T < 10 K) et en champ magnétique, ce qui réduit fortement
les possibilités d'applications. Ce problème a été en partie réglé par l'observation de deux
phénomènes. Le premier est la stabilisation d'un cristal de skyrmion métastable formé par
refroidissement sous champ [60]. Cela permet alors d'étendre la gamme de température
de la zone de skyrmions jusqu'à 0 K. D'autre part, il a été montré que des contraintes
appliquées au cristal peuvent entraîner une variation des paramètres de l'arrangement
magnétique. En e�et, une pression isotrope modi�e sensiblement la température de tran-
sition TC (par exemple dTC

dP
= 0.27 K.kbar-1 pour le Cu2OSeO3 [66] et dTC

dP
= −0.8 K.kbar-1

pour le MnSi [67]). Dans les deux cas la plage de température de stabilité des skyrmions
est étendue. Plus spéci�quement, il a été démontré qu'une tension uniaxiale relativement
faible perpendiculaire au plan du cristal de skyrmions permet d'étendre considérable-
ment la zone de stabilité des skyrmions par couplage magnétoélastique. Pour expliquer ce
phénomène Butenko et al. [68] ajoutent un terme d'anisotropie uniaxiale dans la théorie
phénoménologique développée par Dzyaloshinskii et Bak et al. [43, 44] :

w = A(∇M)2 −M ·H +DM · (∇×M) + wa −KM2
z (1.1)

où A est la constante d'échange, le second terme est l'énergie de Zeeman, le troisième
est l'énergie chirale due à la DMI, wa est le terme d'anisotropie magnétocristalline (très
faible), et le dernier terme est l'anisotropie uniaxiale magnétoélastique. Butenko et al.
montrent alors que la valeur d'anisotropie nécessaire à la suppression de la phase conique,
et donc à la stabilisation du cristal de skyrmions sur une grande gamme de champ ma-
gnétique et de température (K = 17 kJ/m3), correspond à une élongation uzz = 0.0024
et une contrainte en tension de l'ordre de 680 MPa pour le MnSi. Ce phénomène a été
con�rmé expérimentalement par di�raction de neutrons pour le MnSi [69], où la plage de
stabilité des skyrmions en température est multipliée par 3 pour une contrainte planaire
de 1 kbar (= 100 MPa). Cela ouvre la porte à la manipulation mécanique des skyrmions,
par exemple la possibilité de créer ou d'annihiler un skyrmion isolé par simple pression
d'une pointe de microscopie à force atomique [70]. Cela permet également d'expliquer
les variations dans les diagrammes de phase des échantillons amincis (par exemple pour
l'observation en microscopie électronique en transmission) et des mêmes matériaux en vo-
lume [53, 57, 71, 55], l'amincissement (jusqu'à environ 100 nm) donnant naissance à une
anisotropie surfacique uniaxiale. Un moyen de créer cette anisotropie uniaxiale, de façon
plus ou moins contrôlable, est l'épitaxie des matériaux chiraux. En fonction du désaccord
de maille avec le substrat, le cristal magnétique subit une contrainte latérale, et donc une
déformation perpendiculaire à la surface. L'évolution drastique de la stabilité des skyr-
mions dans ces matériaux épitaxiés a été clairement observée pour le Fe1−xCoxSi sur Si
(111) [72], le MnSi sur Si (111) [73] (voir �gure 1.5) et le FeGe sur Si (111) [74] et sur MgO
(001) [75]. Elle est parfois même accompagnée d'une augmentation de la température de
transition pouvant aller jusqu'à 20 K [72, 75], et d'une diminution du champ magnétique
de transition jusqu'à 0 mT [76].

Ainsi, les aimants chiraux présentent une phase de skyrmions magnétiques de petite
taille très stables sous champ. Au début de ma thèse, l'alliage FeGe était l'aimant hé-
licoïdal qui avait la température de transition magnétique la plus élevée (278 K). De
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Fig. 1.5 � Diagramme de phases basé sur le modèle décrit par l'équation
(1.1) [73]. En insert est représentée l'anisotropie uniaxiale en fonction
de l'épaisseur de matériau déposé dans les cas du FeGe et du MnSi. On
remarque que l'anisotropie est de signe opposé dans ces deux cas, et qu'il
existe une épaisseur critique au-delà de laquelle elle s'annule (∼150 nm
pour le FeGe et 20 nm pour le MnSi).

plus, la zone de stabilité des skyrmions peut être étendue (champ magnétique nécessaire
à l'obtention des skyrmions réduit et température de Curie augmentée) par l'application
d'une contrainte plane, en particulier par épitaxie. D'autre part, la possibilité de créer
des skyrmions isolés dans ces matériaux chiraux en fait de très bons candidats pour les
technologies de l'information. Ceci désigne directement l'alliage FeGe comme matériau
prometteur. Les couches minces épitaxiées de FeGe B20 seront alors le premier sujet
d'étude de cette thèse.

B. Systèmes à interfaces non symétriques

Fert et Crépieux et al. ont prévu que la DMI pourrait également prendre place à l'in-
terface entre un matériau ferromagnétique et un métal à fort couplage spin-orbite [23, 46].
Cette prédiction a été con�rmée par l'observation de spirales magnétiques chirales dans
une monocouche de Mn sur W (110) [77]. La chiralité et la périodicité de ces spirales
ne pouvant être créées que par l'intervention de la DMI, elles sont la preuve de son
existence dans un système d'interfaces/surfaces non symétriques. Cette DMI d'interface
pourrait être à l'origine de la formation de skyrmions dans ces systèmes [47]. En e�et,
les skyrmions d'interface ont été observés pour la première fois en 2011 par SP-STM
(spin-polarized scanning tunneling microscopy) dans une monocouche de Fe posée sur Ir
(111) [21]. Cette découverte o�re un tout nouveau champ de recherche et un éventail de
possibilités extraordinaire pour la formation de skyrmions magnétiques.

Mais la DMI d'interface ne su�t pas à la formation de skyrmions, en particulier de
skyrmions isolés recherchés pour le transport de l'information. La stabilité des skyrmions
dépend du rapport entre les di�érentes interactions magnétiques (en particulier l'interac-
tion d'échange, l'anisotropie perpendiculaire, et la DMI). En e�et, l'énergie d'une paroi de
domaine en présence de DMI devient σDW = 4

√
AK−πD, avec A la constante d'échange,
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K la constante d'anisotropie e�ective et D la constante de DMI. On remarque alors qu'il
existe une valeur critique de D au-delà de laquelle l'énergie des parois est négative et
une phase d'hélices ou de skyrmions devient stable. Cette condition n'est cependant pas
su�sante à la création d'un cristal de skyrmions, et elle n'est pas nécessaire à l'équilibre
d'un skyrmion isolé [78]. Une DMI trop importante aura tendance à stabiliser une tex-
ture magnétique périodique de cycloïdes. Il est possible d'obtenir des skyrmions isolés
métastables dans une couche mince dont la DMI est inférieure à la valeur critique par la
création d'une perturbation telle que l'application d'un champ magnétique (�gure 1.6).
Expérimentalement, la première création/annihilation de skyrmion isolé a été observée
dans le système FePd/Ir (111) par l'injection d'un courant local par SP-STM [29]. La
nanostructuration des couches minces possédant une DMI d'interface permet également
de stabiliser des skyrmions isolés [79, 15]. Ce procédé est grandement utilisé aujourd'hui
puisque parfaitement adapté au développement de mémoires racetrack [13]. Il convient
d'autre part de mettre l'accent sur la di�érence entre les skyrmions et les "simples" bulles
magnétiques, plus larges, stabilisées par le champ démagnétisant en l'absence de DMI,
parfois également appelés skyrmions aujourd'hui.

Fig. 1.6 � Diagramme de phase de l'existence de skyrmions isolés en fonc-
tion de κ = πD

4
√
AK

et H/Ha, avec Ha le champ d'anisotropie [78]. Les
skyrmions isolés sont stables pour κ < 1, ou sous application d'un champ
magnétique perpendiculaire au plan de la couche H > 0. Dans la zone
hachurée (κ > 1), l'état d'équilibre est une phase magnétique périodique
(cycloïdes ou cristal de skyrmions).

La stabilisation de parois de Néel dans des systèmes où des parois de Bloch sont
attendues rend la DMI d'interface très attractive. La DMI agit comme un champ e�ectif
perpendiculaire à la paroi et dans le plan de l'interface, stabilisant alors des parois de Néel
chirales. Un tel phénomène a été observé dans un système composé de deux monocouches
de Fe sur W (110) [80], où des mesures SP-STM ont montré la présence de parois de
Néel dont les spins tournent dans le même sens. Des simulations micromagnétiques ont
prouvé l'implication de la DMI à l'interface entre le Fe et le W dans l'apparition de ce
phénomène, et ont permis de quanti�er la valeur de la constante de DMI. Dans ce système
épitaxié et de symétrie 2 (plan (110) du W), la DMI est anisotrope et il existe en réalité
deux valeurs pour la quanti�er, dépendant de la direction cristallographique considérée.
La stabilisation de parois de Néel chirales est particulièrement intéressante car elle o�re
la possibilité d'accéder à des vitesses de parois plus grandes qu'en l'absence de DMI [28].
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Dans le cas d'un déplacement par application d'un champ magnétique, la vitesse de la
paroi augmente d'abord de façon linéaire avec l'amplitude du champ appliqué. Elle atteint
ensuite un maximum avant de chuter considérablement. Cela s'appelle le seuil de Walker
(voir �gure 1.7a). Le seuil de Walker correspond à la transition de la nature de la paroi par
précession de l'aimantation dans celle-ci. La DMI d'interface permettant de stabiliser les
parois de Néel, cette transition est décalée, voire supprimée. Le seuil de Walker est alors
repoussé et le régime stationnaire étendu. Dans des matériaux sans DMI, il n'est pas rare
que le seuil de Walker soit en dessous du champ magnétique de dépiégeage. Le décalage du
seuil de Walker permet alors d'accéder au régime stationnaire dans lequel le déplacement
de parois magnétiques est très e�cace. Des calculs et des simulations micromagnétiques
ont montré une évolution presque linéaire du seuil de Walker avec la valeur de la constante
de DMI (�gure 1.7b).

(a) (b)

Fig. 1.7 � a) Graphique représentant la vitesse en fonction du champ ma-
gnétique appliqué perpendiculairement à la couche. La vitesse augmente
d'abord de façon linéaire et rapide avant de chuter brusquement. Cette
limite s'appelle le seuil de Walker. b) Graphique représentant l'augmenta-
tion du champ de Walker avec la valeur de la DMI. [28]

Pour l'intégration à des dispositifs technologiques, il est plus adapté de déplacer les
parois par l'application d'un courant électrique plutôt que d'un champ magnétique. Le
transfert de moment magnétique (STT pour spin transfer torque) d'un courant de spins à
l'aimantation locale s'est révélé très e�cace pour déplacer des parois magnétiques [81, 82].
Une façon de créer un pur courant de spins est l'utilisation de l'e�et Hall de spins. Un
courant de spins js = j↑− j↓ est dit pur quand le courant de charge jc = j↑+ j↓ est nul (j↑
et j↓ sont les courants d'électrons de spin up et down respectivement). L'utilisation d'un
pur courant de spins permet d'augmenter l'e�cacité du transfert de moment magnétique.
L'e�et Hall de spins (SHE) est la conversion d'un courant de charges en un pur courant
de spins suivant la loi js = θH ŝ× jc avec ŝ le vecteur unitaire du moment magnétique de
l'électron et θH l'angle de Hall de spin (voir �gure 1.8a). Ce phénomène se produit dans
les matériaux à fort couplage spin-orbite tels que le Pt ou le W. Dans la con�guration où
le courant de charges injecté est parallèle au nano�l et donc au déplacement de la paroi,
le courant de spins créé est tel qu'il permet uniquement le déplacement des parois de Néel
[83]. En e�et, le courant de spins créé par SHE, perpendiculaire au plan de la couche,
interagit avec l'aimantation de la couche magnétique, créant un couple dit de Slonczewski
[5], dont le champ e�ectif s'exprime :
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HSL =
~θH

2eMStF
(m̂× (ẑ× jc)) (1.2)

avec m̂ le vecteur unitaire d'aimantation, ẑ le vecteur unitaire perpendiculaire au plan de
la couche, MS l'aimantation à saturation et tF l'épaisseur de la couche magnétique (voir
�gure 1.8b). La DMI d'interface présente alors à nouveau tout son intérêt ici. De plus,
les parois de Néel créées par la DMI d'interface étant chirales, l'application d'un courant
de spins entraîne un mouvement dans le même sens des di�érentes parois présentes dans
le nano�l, rendant alors possible la création de racetrack basée sur ce type de systèmes.
Cela permet également de déplacer un skyrmion de Néel sans le déformer et d'observer
ce fameux comportement de pseudo-particule. Des expériences ont montré l'e�cacité du
déplacement par SHE-STT dans des systèmes présentant une forte DMI d'interface tels
que le Ta/CoFeB/MgO et Pt/CoFeB/MgO [84]. De plus, connaissant le signe de θH du
métal lourd, il est possible de déduire la chiralité des parois, et donc le signe de la DMI,
en fonction de la direction de propagation des parois.

(a)
(b)

Fig. 1.8 � a) Schéma de principe de la conversion d'un courant de charges en un pur
courant de spins par SHE. b) Schéma de parois de Néel chirales dans le système
Pt/CoFe/MgO. Le champ e�ectif HSL créé par SHE est représenté au niveau des
parois, entraînant un mouvement des deux parois dans la même direction. [84]

Ainsi, la DMI d'interface présente un intérêt très fort pour la formation et la manipu-
lation de skyrmions. C'est pourquoi les recherches sur les systèmes présentant une DMI
d'interface ont considérablement augmenté ces dernières années. Jusqu'à présent, des skyr-
mions ont été détectés dans trois types de systèmes : ferromagnétique (FM)/métal lourd
(ML) [21, 85], ML/FM/oxyde [86, 26, 27], ML1/FM/ML2 [27, 87], l'interface FM/ML
étant à l'origine de la DMI d'interface créée par couplage spin-orbite. Ce type de système,
contrairement aux systèmes volumiques, o�re la possibilité de contrôler les di�érentes in-
teractions magnétiques par la gestion des interfaces. En particulier, la valeur et le signe
de la DMI dépendent fortement du couple de matériaux utilisés. Par exemple, dans des
multicouches [Ni/Co]n à aimantation perpendiculaire, déposées sur substrat de Pt, les
parois magnétiques sont des parois de Néel droite. Par l'intercalation d'une �ne couche
d'Ir, les parois magnétiques transitent de Néel droite à Néel gauche, en passant par des
parois de Bloch, en fonction de l'épaisseur d'Ir [88]. Ce phénomène a également été ob-
servé et quanti�é sur des tricouches [Pt/Co/Ir(tIr)/Pt]n [89], avec tIr variant entre 0 et
3 nm. Des calculs DFT ont été menés a�n de prévoir la variation de contribution des
di�érentes interactions magnétiques, et donc la stabilité de skyrmions, en fonction des
matériaux utilisés [90]. Cela permet alors de guider les choix des expérimentateurs dans
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l'élaboration d'échantillons avec une forte DMI. Il est également possible de modi�er la
couche magnétique plutôt que le métal à fort couplage spin-orbite. En e�et, la valeur de la
DMI ne dépend pas seulement du métal lourd mais du couple de matériaux utilisés. Ainsi,
le système [Ir/Fe/Co/Pt]n possède une DMI totale plus importante que la multicouche
[Ir/Co/Pt]n [91]. L'anisotropie du système dépend également fortement des matériaux
utilisés, ainsi que de leurs épaisseurs et de la qualité des interfaces. Il est alors possible
d'ajuster les paramètres et de stabiliser une phase de skyrmions en modi�ant simplement
les interfaces du système. Cependant, les premiers skyrmions observés dans des bicouches
ou tricouches sont stables uniquement à très basses températures. La répétition de ces
tricouches entraîne le couplage de skyrmions à travers les di�érentes couches de métaux
non magnétiques, créant ainsi une texture magnétique colonnaire stabilisée à température
ambiante par leur grand volume magnétique [27, 87]. Le nombre de répétitions permet
également d'ajuster certains paramètres tels que l'anisotropie magnétique.

Le tableau 1.2 présente une liste non exhaustive des systèmes présentant une DMI
d'interface dans lesquels des skyrmions ont été observés, ainsi que certains de leurs para-
mètres. On remarque que les techniques d'observation utilisées pour ce type de systèmes
sont di�érentes des techniques utilisées pour les systèmes volumiques. En e�et, la micro-
scopie électronique en transmission, très e�cace dans le cas des aimants hélicoïdaux, ne
permet pas d'observer simplement les skyrmions de Néel (on expliquera pourquoi dans le
chapitre suivant). Le SP-STM permet d'imager l'aimantation à la surface de la couche
avec une résolution atomique, mais c'est une technique extrêmement contraignante et donc
rare. Le STXM (scanning transmission X-ray microscopy) permet d'imager l'aimantation
perpendiculaire au plan de l'échantillon, et ne permet donc pas de caractériser le type de
paroi. Le SPLEEM (spin polarized low-energy electron microscopy) et le XMCD-PEEM
(photoemission electron microscopy combined with X-ray magnetic circular dichroism)
sont des techniques de microscopie qui autorisent l'identi�cation du type de paroi magné-
tique. La microscopie à e�et Kerr magnéto-optique (MOKE) ne permet pas d'identi�er le
type de parois, mais peut être utilisée pour observer l'asymétrie d'expansion d'un domaine
magnétique, et ainsi déterminer la valeur de la DMI. La spectroscopie de Brillouin (BLS)
permet également de mesurer la valeur de la DMI du système.

Matériau TC (K) λsky (nm) DDMI techniques exp. [ref]

Fe/Ir (111) 11 1 -4 meV/Fe SP-STM [21]
Pt/Co/MgO RT a 70-190 2.2 pJ/m XMCD-PEEM, BLS [86]
[Ir/Co/Pt]10 RT 40-90 1.1 pJ/m STXM [87]

Fe/Ni/Cu/Ni/Cu RT 400 SPLEEM [85]
Ta/CoFeB/TaOx RT 700-2000 MOKE [26]

[Pt/Co/Ta]15 RT 400-500 1.2 pJ/m STXM [27]
[Pt/CoFeB/MgO]15 RT 400-500 STXM [27]

Tab. 1.2 � Liste des systèmes à interfaces dans lesquels des skyrmions ont été
observés, et de certains de leurs paramètres. TC est la température de transition
magnétique, λsky est la taille des skyrmions, DDMI est la constante de DMI.
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Ainsi, les systèmes à interfaces non symétriques permettent la stabilisation de skyr-
mions ou parois de Néel, qui peuvent ensuite être déplacés par l'application d'un courant
de spins perpendiculaire à la couche créé par SHE. La DMI d'interface permet également
de repousser le seuil de Walker, autorisant des vitesses de déplacement de parois impor-
tantes par l'application d'un courant jusqu'à 106 fois moins intense que pour des parois
magnétiques classiques. En outre, ces systèmes o�rent une grande versatilité permettant
d'ajuster au mieux l'intensité des di�érentes interactions et ainsi d'améliorer la stabilité
des skyrmions. En particulier, les systèmes du type ML1/FM/ML2 o�rent la possibilité de
régler deux constantes de DMI. Ainsi, en choisissant des couples ML/FM avec des DMI de
signe opposé, la valeur totale de la DMI du système peut être considérablement augmentée
(voir �gure 1.9). En�n, la répétition de tricouches permet de stabiliser les textures ma-
gnétiques à température ambiante, nécessaire pour des applications technologiques. Les
multicouches de types [ML1/FM/ML2]n seront alors le deuxième sujet d'étude de cette
thèse. Le choix des di�érents matériaux (ML1, FM, ML2) ainsi que des épaisseurs des
couches sera explicité plus loin dans le manuscrit.

Fig. 1.9 � Schéma d'une tricouche [Pt/Co/Ir] [87]. Les �èches roses re-
présentent les spins des atomes de Co, inclinés sous l'e�et de la DMI.
Les �èches bleues représentent les vecteurs des DMI créées aux deux inter-
faces. Les couples Pt/Co et Ir/Co ayant des DMI de signe opposé, leurs
contributions s'ajoutent et la DMI totale est forte.

a. RT = room temperature = température ambiante
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II Élaboration de couches minces magnétiques

La croissance des couches minces est une étape cruciale du processus de création de
textures magnétiques. Il a été démontré, théoriquement et expérimentalement, que la
qualité des interfaces et/ou la structure cristalline a une in�uence considérable sur les
propriétés magnétiques [92]. Par exemple, dans le cas des multicouches [Au/Co]n, plus
les interfaces sont abruptes, plus l'anisotropie perpendiculaire est forte. Nous apporterons
donc une attention particulière à l'élaboration de nos échantillons et à leur caractérisa-
tion structurale. Ainsi, après avoir présenté rapidement les deux techniques de croissance
utilisées au cours de cette thèse, les techniques de caractérisation seront expliquées suc-
cinctement. Le développement du protocole de croissance de FeGe sera alors exposé. Puis
les di�érents paramètres des multicouches ML1/FM/ML2 seront déterminés.

A. Techniques de dépôt

Il existe de nombreuses techniques de dépôt en couche mince, chacune ayant ses par-
ticularités. Au cours de cette thèse, les techniques de dépôt utilisées sont l'épitaxie par
jet moléculaire et la pulvérisation cathodique. La première a pour avantage de permettre
des dépôts à vitesse lente et d'obtenir, avec un substrat adapté, des couches minces de
très bonne qualité cristalline, voire monocristallines. La seconde o�re la possibilité de
réaliser des dépôts rapides, et donc épais, mais aussi de contrôler l'énergie cinétique des
atomes déposés. La croissance par pulvérisation cathodique est d'autre part nettement
moins contraignante que par épitaxie par jet moléculaire. Dans les deux cas, la vitesse de
dépôt est connue et contrôlée à l'aide d'une balance à quartz.

1) Épitaxie par jet moléculaire

L'épitaxie par jet moléculaire (EJM) est une technique de dépôt qui permet la crois-
sance de couches minces monocristallines d'une grande pureté. Elle est par exemple lar-
gement utilisée pour la croissance de semi-conducteurs, dont la qualité cristalline et la
maîtrise des taux d'impuretés sont primordiales pour obtenir des propriétés physiques
spéci�ques telles que de fortes mobilités électroniques, des transitions optiques radiatives
contrôlées ou la formation de gaz électroniques bidimensionnels aux interfaces. L'EJM est
également utilisée pour des dépôts d'oxydes ou de métaux.

Cette technique consiste en l'évaporation d'un ou plusieurs matériaux, formant alors
un jet moléculaire en direction du substrat. L'évaporation peut se faire par chau�age par
e�et Joule d'un creuset réfractaire contenant le matériau cible, ou par bombardement
électronique de la cible placée dans un creuset. L'une ou l'autre des techniques sera plus
ou moins bien adaptée en fonction des matériaux. Par exemple, l'évaporation des maté-
riaux les plus réfractaires requiert le bombardement électronique.
Le bâti utilisé au cours de cette thèse permet d'obtenir une pression de l'ordre de 10-10mbar,
idéale pour obtenir un dépôt d'une grande pureté, sans pollution d'oxygène ou de car-
bone. Il est équipé de plusieurs évaporateurs permettant des codépôts et ainsi la croissance
d'alliage. La présence de balances à quartz permet de contrôler la vitesse de dépôt des ma-
tériaux, et donc la composition atomique de l'alliage déposé. Les taux de dépôt peuvent
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être inférieurs à 0.5 Å/s, ce qui permet la croissance de couches minces monocristal-
lines de grande qualité. Ce bâti est également pourvu d'un four permettant de chau�er
l'échantillon avant, pendant et/ou après le dépôt. Ce four, alliant chau�age résistif et bom-
bardement électronique, permet d'atteindre des températures allant jusqu'à 1100 °C. Le
bâti est également équipé d'un di�racteur d'électrons, désigné sous l'appellation RHEED
(pour re�ection high energy electron di�raction), permettant de véri�er l'état de surface
du substrat avant dépôt, mais également de contrôler in situ la qualité du dépôt au cours
de la croissance. Le RHEED est constitué d'un canon à électrons émettant un faisceau
d'électrons de haute énergie (20 kV) en incidence rasante sur l'échantillon. Le faisceau
d'électrons est alors di�racté par la surface de l'échantillon et la �gure de di�raction est
observée sur un écran �uorescent situé à l'opposé du canon. Cette �gure de di�raction
permet de conclure quant à la qualité cristalline du dépôt, mais également d'identi�er
les phases cristallines en présence. Elle permet en particulier d'observer la reconstruction
7 × 7 du Si (111) (�gure 1.10) caractéristique d'une surface de bonne qualité et prête à
recevoir le dépôt.

(a) (b)

Fig. 1.10 � Figures RHEED a) du Si (111) avant traitement thermique et
b) de la reconstruction 7 × 7 après traitement thermique.

L'EJM est donc une technique qui permet de contrôler très précisément la qualité
d'une couche mince. Cependant, le vide poussé nécessaire à l'obtention de cette qualité
entraîne des contraintes importantes au niveau de la mise en ÷uvre. En e�et, il requiert
l'utilisation de matériaux qui dégazent peu, tels que des aciers inoxydables spéciaux, et un
système de manipulation et de sas d'introduction des échantillons qui, dans le cas du bâti
utilisé au cours de cette thèse, limite les remises à l'air de la chambre aux seules périodes de
maintenance. Il n'était donc pas possible avec cet outil d'atteindre la versatilité nécessaire
aux essais de di�érents matériaux pour l'élaboration des multicouches magnétiques par
exemple. C'est pourquoi la pulvérisation cathodique a été une technique très utilisée au
cours de cette thèse. En e�et, le bâti de pulvérisation cathodique utilisé ici o�re, aux
dépends d'un vide très poussé, la possibilité de changer de matériau entre chaque dépôt.

2) Pulvérisation cathodique

La pulvérisation cathodique permet d'e�ectuer des dépôts rapides, autorisant la crois-
sance de couches minces de plusieurs microns d'épaisseur. Cette technique est moins
contraignante que l'EJM, mais ne permet pas d'obtenir les mêmes propriétés cristallines.
En e�et, la pression de base de notre bâti est de l'ordre de 10-7 mbar, soit trois ordres de
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grandeur au-dessus de la pression du bâti d'EJM. Les dépôts par pulvérisation sont donc
contaminés par l'oxygène et le carbone résiduel de l'atmosphère.

Cette technique de dépôt consiste à bombarder avec des ions une cible du matériau
souhaité dont les atomes se dispersent alors dans tout le bâti, et en particulier sur le
substrat. Le principe est le suivant : Une atmosphère du gaz souhaité et à une pression
permettant la formation d'un plasma (∼ 10−3 mbar) est établie dans l'enceinte. Le gaz
utilisé est un gaz neutre (majoritairement Ar, mais parfois Kr ou Xe) seul ou mélangé
avec d'autres gaz tels que l'O2, le N2 ou le H2S. On parle alors de pulvérisation réac-
tive. Cela permet de réaliser des couches minces d'un composé incorporant l'un de ces
éléments et pour lequel la pulvérisation à partir d'une cible de la bonne composition de
fonctionne pas. Par application d'une tension de quelques 100 V entre la cible et le reste
de l'enceinte, un plasma est créé. Les ions de ce plasma, Ar+ dans notre cas, se déplacent
vers la cible avec une énergie contrôlée par la tension appliquée. Les ions entrent alors
en collision avec le matériau à pulvériser et arrachent des atomes qui se répandent dans
toute l'enceinte. L'ajout d'un magnétron (aimant permanent placé sous la cible) permet
de concentrer le plasma au voisinage de la cible, améliorant la stabilité du plasma à basse
pression et augmentant l'e�cacité de collisions. Un schéma de principe du fonctionnement
de la pulvérisation cathodique avec e�et magnétron est présenté �gure 1.11.

Fig. 1.11 � Schéma de principe de la pulvérisation cathodique avec e�et
magnétron.

L'e�cacité de pulvérisation (Y = nombres de particules arrachées
nombre de particules incidentes

) est :

Y ∝ MmetalMion

(Mmetal +Mion)2
Ec

Umetal
[93] (1.3)

avec Mmetal,ion les masses des atomes de la cible et des ions Ar+, Ec l'énergie cinétique
des ions (500-1000 eV) et Umetal l'énergie de liaison des atomes de la cible. Y est de
l'ordre de l'unité et est étroitement lié à la vitesse de dépôt. L'énergie des atomes ainsi
extraits est de l'ordre de 10 eV. La majorité de l'énergie incidente est dissipée en énergie
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thermique, impliquant la nécessité d'utiliser un système de refroidissement au niveau de
la cible. Le taux de dépôt et l'énergie des atomes à leur arrivée sur le substrat peuvent
être contrôlés via la pression du gaz dans l'enceinte et le potentiel électrique appliqué à
la cible (voir équation 1.3). En e�et, une forte pression implique une population d'argons
ionisés et neutres plus importante. La première entraîne de façon évidente un nombre de
collisions des ions avec la cible plus grand, augmentant le taux de dépôt, tandis qu'une
population importante d'argons (neutres et ionisés) dans l'enceinte augmente le nombre
de chocs avec les atomes de la cible lors de leur chemin entre la cible et le substrat
(le libre parcours moyen d'un atome est de l'ordre de 5 × 10−3 cm.mbar, et la distance
séparant la cible du substrat est d'environ 15 cm), réduisant le taux de dépôt. Il existe
alors une pression optimale pour un taux de dépôt maximal. L'augmentation du nombre
de collisions des atomes pulvérisés entraîne également une diminution de leur énergie à
leur arrivée sur la couche, diminuant les chances de pulvérisation des atomes déjà déposés,
ou de pénétration de l'atome incident dans la couche [94]. D'autre part, l'augmentation
du potentiel électrique entraîne une ionisation plus importante du gaz dans l'enceinte,
augmentant le nombre de collisions des ions avec la cible, et ainsi le taux de dépôt. Une
tension importante augmente également la vitesse d'arrivée des ions sur la cible, c'est-à-
dire leur énergie. Cette énergie étant transférée aux atomes arrachés à la cible, ils arrivent
également plus rapidement sur le substrat et peuvent créer des défauts dans la couche.
En particulier lorsqu'un matériau lourd est pulvérisé sur une couche d'un matériau léger,
l'interface peut être fortement détériorée. C'est un argument qui est largement utilisé pour
justi�er le fait qu'une interface Co/Pt est di�érente d'une interface Pt/Co par exemple,
la rugosité et le mélange des interfaces d'un métal lourd sur un métal léger étant plus
importants que pour les interfaces opposées.

Le bâti de pulvérisation utilisé au cours de cette thèse a été pourvu d'un four a�n
de réaliser des dépôts à haute température. Ce four permet d'atteindre facilement des
températures allant jusqu'à 800 °C, nécessaires à la croissance de certains matériaux.
Cependant, la reproductibilité de ce four, de même que pour celui de l'EJM, n'est pas
acquise. C'est pour cela que toutes les températures exprimées dans ce manuscrit seront
à considérer avec une précision de ±50 °C.

B. Techniques de caractérisations structurales

La qualité structurale des couches minces a une forte in�uence sur leurs propriétés
magnétiques. Leur caractérisation structurale est alors une étape importante dans le pro-
cessus d'élaboration de couches minces magnétiques. Il existe di�érents moyens de carac-
tériser la structure des échantillons. Le RHEED, présenté précédemment, joue un rôle très
intéressant mais préliminaire puisqu'il permet d'observer uniquement la surface du dépôt.
Il existe un grand nombre de techniques de caractérisation. Nous nous intéresserons ici
uniquement à deux techniques, la microscopie électronique en transmission à haute réso-
lution et la caractérisation par rayons X, qui permettent d'analyser la qualité cristalline
des couches minces ainsi que l'état des interfaces. D'autres techniques ont été utilisées
au cours de cette thèse pour observer l'aspect de la surface des échantillons telles que la
microscopie électronique à balayage et la microscopie à force atomique. Ces techniques ne
seront pas décrites dans ce manuscrit.
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II. Élaboration de couches minces magnétiques

1) Di�raction de rayons X

La di�raction de rayons X sur couches minces permet deux types de mesures. La dif-
fraction aux petits angles, ou ré�ectivité, donne accès à l'épaisseur des di�érentes couches
ainsi qu'à la rugosité des interfaces. La di�raction aux grands angles permet d'étudier la
structure cristalline.

La ré�ectivité de rayons X, associée à des simulations, permet de quanti�er précisément
les épaisseurs des di�érentes couches, leurs densités, ainsi que les rugosités d'interface et
de surface. La �gure 1.12 présente un exemple de ré�ectivité d'une couche mince de FeGe.
L'intensité mesurée est maximale avant l'angle d'incidence critique θc, en-deçà duquel la
ré�exion est totale. La valeur de cet angle est lié à l'indice de réfraction n2 du maté-
riau en surface de l'échantillon par la loi de Snell-Descartes (dans le cas particulier de la
ré�exion totale on a cos θc = n2) et permet alors de déterminer sa densité électronique
ρ ∝ θc

2. Au-delà de cet angle critique, l'intensité décroît rapidement, modulée par des
oscillations appelées franges de Kiessig. Les franges de Kiessig résultent des interférences
constructives et destructives des rayons X ré�échis sur deux interfaces. La période des
oscillations permet de quanti�er l'épaisseur des couches via l'équation 2d ·∆(sin θ) = kλ,
où d est l'épaisseur d'une couche, θ l'angle d'incidence des rayons X, λ la longueur d'onde
des rayons X, et k un nombre entier. L'épaisseur d mesurable se situe entre 1 et 200 nm,
la borne maximale étant déterminée par la résolution instrumentale. L'amplitude des os-
cillations de Kiessig est d'autant plus grande que la di�érence de densité électronique
entre deux couches adjacentes est importante, et leur atténuation est due à la rugosité
de l'interface. Les mesures de ré�ectivité permettent alors de déterminer les épaisseurs,
densités électroniques et rugosités de chacune des couches d'un échantillon. On peut ainsi
déduire des mesures représentées sur la �gure 1.12 que la couche de FeGe a une épaisseur
de 66 nm, protégée par une couche d'aluminium oxydé d'environ 5 nm (responsable du
battement plus large). De plus, l'ajustement réalisé à l'aide du logiciel GenX [95] permet
de déterminer la rugosité à l'interface entre le substrat et la couche, ainsi que la densité du
matériau déposé (qui dans ce cas correspond bien à la valeur attendue pour le FeGe B20).
Les mesures de ré�ectivité réalisées sur les couches minces de FeGe et sur les multicouches
seront décrites plus en détails dans la suite du manuscrit.

Fig. 1.12 � Ré�ectivité d'une couche mince de FeGe
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La di�raction de rayons X permet quant à elle de déterminer la ou les structures
cristallines présentes dans nos couches minces, ainsi que l'orientation des cristaux. Le
di�ractomètre utilisé au cours de cette thèse permet de régler l'angle d'incidence ω du
faisceau de rayons X et l'angle de di�raction 2θ, ainsi que l'angle de déclinaison χ et
l'azimut ϕ de l'échantillon (voir �gure 1.13). On peut ainsi atteindre des vecteurs de
di�raction ~Q = ~kd− ~ki dans une partie su�sante de l'espace réciproque pour caractériser
les phases présentes et leur orientation cristallographique.

Fig. 1.13 � Schéma de principe de la di�raction de rayons X. ~ki et ~kd sont
les vecteurs d'onde incidente et di�ractée.

La con�guration classique de mesures de di�raction de rayons X est la con�guration
symétrique θ/2θ, où l'angle d'incidence est égal à la moitié de l'angle de di�raction (ω = θ).
Elle permet de sonder les vecteurs de di�raction ~Q perpendiculaires à la couche, c'est-
à-dire les plans atomiques parallèles à la surface. Cela permet en général d'identi�er les
phases cristallographiques présentes.

Il est également possible de réaliser des mesures en angle rasant, couramment utilisées
pour l'étude de structures polycristallines de type poudre. L'angle d'incidence ω est �xé
à quelques degrés et l'on balaye uniquement l'angle de di�raction. La réalisation de ces
mesures à di�érents azimuts permet de déterminer si la couche est une poudre ou non. Si
les spectres en angles rasants sont identiques quel que soit l'azimut ϕ, cela signi�e que les
grains ne présentent aucune direction préférentielle. En outre, la longueur de pénétration
des rayons X étant nettement plus grande que l'épaisseur des couches minces, les mesures
en angle rasant permettent de sonder un plus grand volume du matériau intéressant et
de diminuer le signal du substrat.

Dans le cas où la couche mince n'est pas une poudre, des mesures asymétriques peuvent
être menées a�n de déterminer la(les) direction(s) de croissance du matériau et son orien-
tation dans le plan. Ces mesures consistent à �xer l'angle de di�raction 2θ, caractéristique
d'une longueur du vecteur de di�usion ~Q et donc d'un plan (hkl) particulier du cristal
étudié, puis de balayer une partie de l'espace réciproque en faisant varier l'angle d'inci-
dence ω et l'azimut ϕ. Sur le même principe, les �gures de pôles, où les variables sont
ϕ et χ, et ω = θ, permettent d'avoir une vision globale de l'orientation du cristal. La
�gure 1.14, où 2θ est �xée pour observer les plans (111) de la phase cubique du CoPt,
montre une tâche centrale et un anneau continu à χ = 70.5°. Ceci indique une croissance
selon la direction <111> sans direction préférentielle dans le plan. On parle dans ce cas
d'une couche texturée.
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II. Élaboration de couches minces magnétiques

Fig. 1.14 � Figure de pôles d'une couche mince de CoPt texturée (111)

Il est possible d'autre part d'obtenir des informations sur la taille des cristaux avec
des balayages 2θ/ω, c'est-à-dire avec α = 2θ/2 − ω constant. Ces balayages permettent
de mesurer la dispersion de la longueur du vecteur de di�raction ~Q choisi. On peut ainsi
évaluer la taille t des cristallites selon la direction de ~Q grâce à la formule de Scherrer
t = kλ

(h−s) cos θ [96], où k est un facteur de correction souvent pris égal à 0.89, λ est la lon-
gueur d'onde des rayons X, h est la largeur à mi-hauteur du pic identi�é dans le spectre,
s est la largeur associée aux défauts de l'optique instrumentale (même pour un cristal
parfait de taille in�nie le pic a une certaine largeur), et θ est le demi-angle de di�raction
comme dé�ni plus haut.

La ré�ectivité et la di�raction de rayons X sont alors des outils précieux pour caracté-
riser très précisément la qualité du dépôt ainsi que la structure cristalline d'un échantillon.
Cette technique est non destructive et réalisable sur une grande variété de matériaux et
de tailles d'échantillon. Elle est facile à mettre en ÷uvre et très accessible. Cependant,
cette technique est limitée dans le cas d'échantillons non uniformes à cause de la largeur
du faisceau d'au moins quelques millimètres, moyennant les informations sur un grand vo-
lume. Une solution pour obtenir les mêmes informations mais à une échelle nanoscopique,
est l'utilisation de la microscopie électronique en transmission.

2) Microscopie électronique en transmission

La microscopie électronique en transmission (MET) est basée sur la di�usion du fais-
ceau d'électrons par le matériau qu'il traverse. La longueur d'onde des électrons, variant
avec la tension d'accélération (en général entre 200 et 400 kV), est de l'ordre du picomètre.
Elle permet alors d'accéder à une résolution latérale proche de l'angström et d'observer
les "colonnes d'atomes" par suite d'interférences constructives, malgré les aberrations
chromatiques et sphériques qui réduisent considérablement la résolution. La MET permet
également d'atteindre un champ de vue assez grand en même temps que cette très grande
résolution. Cela o�re la possibilité d'obtenir des clichés exploitables rapidement, permet-
tant l'observation de la répartition des grains de la couche mince observée et de l'état des
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interfaces à un endroit précis. La MET en haute résolution est donc très complémentaire
des mesures de rayons X qui ne donnent accès qu'à des informations moyennes sur toute
la surface éclairée.

Il est également possible d'utiliser la MET en mode balayage (METB). Dans ce mode,
le faisceau d'électrons est focalisé sur la couche et balaye la surface de l'échantillon. Ce
mode o�re une résolution plus faible, de l'ordre de quelques nanomètres, mais permet
d'accéder à des caractéristiques de la couche à un point précis. On peut par exemple obte-
nir les �gures de di�raction en chacun des points de l'image, et ainsi observer la variation
de cristallinité avec une résolution nanométrique. Cette technique est particulièrement
utilisée pour mesurer les déformations et contraintes nanoscopiques. Un microscope élec-
tronique peut également être équipé d'un spectromètre à rayons X (EDS pour energy
dispersive spectroscopy), permettant une analyse chimique de l'échantillon à l'échelle ato-
mique. Le passage d'électrons de haute énergie dans un atome peut éjecter un de ses
électrons de c÷ur. Un électron de plus haute énergie comblera alors cette lacune en émet-
tant un rayonnement X d'une énergie quanti�ée. Cette technique est très utilisée pour
observer l'arrangement de couches monoatomiques entre elles, ou pour imager clairement
des multicouches très �nes.

La MET est un outil extrêmement puissant, mais di�cile à mettre en ÷uvre. En e�et,
puisqu'il s'agit d'une observation en transmission, il est nécessaire que l'échantillon soit
su�samment mince (de l'ordre de 100 nm). Il est alors indispensable de préparer l'échan-
tillon avant son introduction dans le microscope. Deux voies de préparation sont possibles.
La première, la plus simple, est de déposer directement le matériau sur une grille MET
(grille en cuivre sur laquelle est suspendue une dentelle de carbone). Cette technique a
été utilisée pour l'observation des multicouches magnétiques qui ne nécessitent pas un
substrat particulier dans notre cas. La seconde technique, chronophage et délicate, est
l'amincissement de l'échantillon par voie mécanique ou par faisceau d'ion (FIB). Dans le
cas des échantillons de FeGe, l'amincissement par FIB risquant d'amorphiser la couche,
nous avons réalisé des vues en coupe par polissage mécanique avec tripode.

Je vais à présent détailler les processus d'élaboration et les caractérisations struc-
turales des couches minces de FeGe B20, puis des multicouches du type [métal lourd
1/ferromagnétique/métal lourd 2]n.
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III Développement d'un protocole de croissance pour

les couches minces de FeGe B20

L'alliage FeGe dans sa phase équiatomique cubique B20 a été reconnu comme un ma-
tériau dans lequel une phase de skyrmions pouvait être stabilisée [57]. Mais la croissance
de cet alliage n'est pas triviale. En e�et, le diagramme de phase des alliages Fe-Ge re-
présenté sur la �gure 1.15 est complexe. Cela montre que de très nombreux alliages sont
stables et qu'il ne sera pas aisé d'obtenir un alliage monophasé. De plus, il existe trois
phases cristallines du FeGe 50-50 : une phase cubique B20, une phase hexagonale B35 et
une phase monoclinique. Ces trois phases se forment à des températures di�érentes par
la technique de Richardson [97]. Cette technique consiste en la fusion de Fe et de Ge sous
atmosphère contrôlée à des températures supérieures à 750 °C et pendant des temps longs
(de l'ordre de la semaine).

Fig. 1.15 � Diagramme de phase des alliages de Fe-Ge [98]. La zone du
FeGe B20 est surlignée en rouge.

D'autre part, malgré la possibilité de fabriquer des cristaux de FeGe B20 très purs, ces
cristaux sont très petits et peu adaptés à l'intégration dans un système industriel. Les
systèmes en couches minces sont plus appropriés à l'industrie de la microélectronique.
Des couches minces de FeGe ont déjà été réalisées par pulvérisation cathodique sur sub-
strat de Si (111) à température élevée [74, 99]. La maille cristalline du FeGe B20 (111),
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tournée de 30° présente un désaccord paramétrique de seulement 0.06 % avec celle du Si
(111) (aFeGe = 4.700 Å et aSi · cos(30°) = 4.703 Å). La �gure 1.16 permet de visualiser
l'arrangement des atomes de Fe et de Ge par rapport aux atomes de Si.

Fig. 1.16 � Superposition des réseaux de Si
(111) et FeGe B20 (111) tourné de 30°.
(Le fer et le germanium sont représentés
en orange et bleu, le silicium en beige.)

Cependant, le bâti de pulvérisation cathodique utilisé au cours de cette thèse n'était
pas équipé d'un four de recuit à l'origine. Les dépôts de FeGe à haute température suivant
les protocoles de Huang et al. [74] et Porter et al. [99] étaient alors non réalisables. De
nouveaux protocoles expérimentaux ont alors été mis en place. Dans un premier temps,
la croissance de FeGe par pulvérisation cathodique à température ambiante, suivi ou non
d'un recuit ex situ, a été étudiée. La caractérisation de ces échantillons a révélé la néces-
sité de chau�er le substrat pendant le dépôt de la couche de FeGe. Une deuxième piste
a été l'épitaxie en phase solide. Cette technique de croissance consiste à déposer une �ne
couche d'un matériau (dans notre cas le Fe) sur un substrat du second matériau souhaité
(ici le Ge), puis à recuire l'échantillon ainsi formé. Le recuit entraîne alors l'interdi�usion
des deux matériaux et la formation d'un alliage dont la nature dépend de la température
et de la durée du recuit. En�n, après installation du four de recuit dans le bâti de pul-
vérisation cathodique, nous avons pu réaliser des dépôts par pulvérisation cathodique à
haute température. Un protocole de croissance optimal pour l'obtention de couche mince
de FeGe B20 de bonne qualité a alors été développé.

A. Croissance par pulvérisation à température ambiante

Dans un premier temps, nous avons réalisé des dépôts de FeGe par pulvérisation
cathodique à température ambiante suivis d'un recuit. L'obtention des bonnes conditions
st÷chiométriques étant délicate par codépôt de Fe et de Ge, l'utilisation d'une cible de
Fe-Ge 50-50 permet de simpli�er considérablement le processus de croissance. Des mesures
EDS réalisées au microscope électronique à balayage (MEB) ont permis de con�rmer la
bonne st÷chiométrie de la cible (voir �gure 1.17), ainsi que celle des dépôts réalisés avec
cette cible. Des couches minces de FeGe ont ainsi été déposées sur di�érents substrats, et
à des températures et des temps de recuits variés.

Fig. 1.17 � Composition chimique de
la cible de FeGe observée par EDS
en MEB. En rouge est représenté
le germanium et en vert le fer.
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Des couches minces de FeGe de 50 à 100 nm ont été déposées sur substrat de sili-
cium oxydé (SiOx), puis recuites ex situ à 500 °C pendant 1h sous un vide de l'ordre de
10-2 mbar. Dans ce cas, le substrat n'a subi aucun traitement chimique particulier et pré-
sente donc une surface amorphe. Des spectres de di�raction aux rayons X ont été réalisés
sur cette couche avant et après recuit. En particulier, les mesures en angle rasant révèlent
la présence d'une poudre. En e�et, les spectres avec un angle d'incidence ω �xé à 3° et
à trois azimuts di�érents, ϕ = 35°, 12° et 20° (�gure 1.18) sont identiques entre eux, que
ce soit avant ou après recuit. De plus, la comparaison de ces spectres avec celui d'une
poudre de FeGe monoclinique (courbes rouges, simulées à partir des données mesurées et
reportées dans [100]), permet de conclure que le FeGe déposé est dans sa phase mono-
clinique lorsqu'il n'a aucune contrainte épitaxiale. Cela permet d'autre part de con�rmer
à nouveau la bonne st÷chiométrie du dépôt réalisé avec la cible de Fe-Ge. On observe
d'autre part un a�nement des pics dans le spectre de di�raction réalisé sur l'échantillon
après recuit. Il semble donc que la taille des cristaux augmente lors du recuit.

(a)

(b)

Fig. 1.18 � Di�raction en angle rasant d'une couche mince de FeGe déposée à
température ambiante sur substrat de SiOx a) avant et b) après recuit à 500 °C
pendant 1h. Les courbes rouges représentent les spectres de di�raction X d'une
poudre de FeGe monoclinique. Dans le cas a), cette courbe simule des grains de
2 nm, tandis que dans b) ce sont des grains de 7 nm (ces tailles sont à considérer
comme des bornes inférieures car la faible résolution des mesures en angle rasant
entraîne un élargissement important des pics de di�raction).
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Le même protocole a alors été suivi avec des substrats de Si (111) qui présente le bon
paramètre de maille pour obtenir l'épitaxie du FeGe B20 (111). Avec ou sans préparation
chimique du substrat, à des températures et des temps de recuit di�érents, les spectres
obtenus par di�raction de rayons X sont similaires à ceux de la �gure 1.18. Le chau�age
in situ pendant le dépôt est donc nécessaire à la croissance de FeGe B20.

B. Croissance par interdi�usion

Une seconde voie de croissance d'un alliage, autre que le codépôt, est l'interdi�usion. Il
s'agit de déposer les deux matériaux l'un sur l'autre, puis de chau�er la bicouche jusqu'à
l'obtention de l'alliage souhaité. La nature de l'alliage ainsi que sa pureté dépendent
de la quantité des deux matériaux déposés, de la température et du temps du recuit.
Cette technique permet la croissance facile et pure de certains alliages di�ciles à obtenir
autrement, mais peut également inhiber la croissance d'autres alliages. Dans le cas de
l'alliage FeGe, il a déjà été observé que cette technique permet la croissance de la phase
B20. En e�et, une bicouche de Fe/Ge déposée sur un substrat de SiO2 dans les bonnes
proportions et chau�ée à 100 °C entraîne la formation de la phase cubique du FeGe. Cet
alliage n'est cependant pas le seul formé et est accompagné des phases de Fe, de Fe5Ge3 et
de FeGe hexagonal [101]. Il a également été observé qu'une couche mince de Fe3Si (111) sur
substrat de Ge (111) se réorganise en une tricouche FeGe B20/FeSi B20/FeGe B20 (201)
lorsque celle-ci est chau�ée à 450 °C [102]. Ces observations suggèrent que la croissance
d'une couche mince épitaxiée de FeGe B20, dans la mesure où les conditions de dépôt et de
recuit seront adaptées, est envisageable. Notre seconde tentative de croissance de couches
minces de FeGe B20 a donc été par di�usion du fer dans des substrats de Ge (111).

1) Élaboration des couches minces Fe-Ge/Ge (111)

Les dépôts de fer ont été réalisés par EJM sur des substrats de Ge (111). Ces substrats
ont été préalablement dégraissés par trempage dans un bain d'acétone chaud suivi d'un
rinçage à l'éthanol. Une couche de 10 nm de fer a alors été déposée à température ambiante
à une vitesse de 0.5 Å/s, puis recuite in situ pendant 2h à des températures variant de
300 °C à 850 °C. La mesure de température n'étant pas très stable ni précise, les recuits
ont été e�ectués à courant constant. Les températures indiquées ici sont à considérer avec
une marge de précision de ± 50 °C. Les échantillons ont été contrôlés tout au long des
di�érentes étapes de dépôt et de recuit à l'aide du RHEED. La �gure 1.19a présente
les clichés RHEED du substrat de Ge (111), puis du dépôt de fer avant, pendant et
après recuit à 580 °C. Les deux colonnes correspondent aux azimuts <010> et <1̄10>
du Ge. La �gure 1.19b présente un schéma du plan (111) du Ge. A�n de protéger ces
échantillons de l'oxydation ils ont été couverts d'une couche de 8 nm d'aluminium. Les
images du dépôt d'aluminium ne sont pas montrées ici mais présentent des anneaux,
témoin d'une couche d'aluminium polycristallin en poudre. La �gure de di�raction du Ge
(111) présente des tiges très �nes, con�rmant la bonne qualité de la surface du substrat.
La �gure de di�raction RHEED réalisée après dépôt du Fe et avant recuit est formée de
tâches. Cela témoigne d'une croissance 3D, c'est-à-dire que la couche de Fe avant recuit est
très rugueuse. Au court du recuit, des tiges apparaissent aux mêmes positions que celles
du Ge (111) et s'a�nent. La position des tiges étant l'image dans l'espace réciproque

30



III. Développement d'un protocole de croissance pour les couches
minces de FeGe B20

de la période cristalline de la surface di�usant le faisceau d'électrons, cela signi�e que le
cristal ainsi formé possède un excellent accord de maille avec le substrat. D'autre part,
l'a�nement des tiges est le témoin d'un lissage de la surface de la couche mince. Après
2h de recuit à 580 °C, des tiges supplémentaires apparaissent. Dans la direction <010>
du substrat de Ge (première colonne de la �gure 1.19a), on distingue trois tiges entre les
principales. Cela peut être la marque d'une réorganisation du cristal selon un ordre plus
grand que le paramètre de maille de l'alliage formé. Au second azimut (deuxième colonne),
une tige apparaît à équidistance des précédentes, pouvant représenter un cristal dont le
paramètre de maille est deux fois plus grand que le précédent dans cette direction. Ces
�gures de di�raction RHEED nous informent de la bonne épitaxie de la couche déposée.
Le cristal ainsi formé reste cependant à déterminer.

(a)

(b)

Fig. 1.19 � a) Di�raction RHEED avant et après le dépôt de fer puis pendant
le recuit, selon deux azimuts. La première colonne représente la di�raction des
plans (1̄01), la seconde la di�raction des plans (112̄). b) Schéma du Ge vu selon
la direction <111>. Les plans (112̄) et (11̄0) sont représentés en pointillés.

2) L'alliage Fe-Ge après recuit à basse température

Des mesures de ré�ectivité ont été réalisées a�n de déterminer l'épaisseur de l'alliage
créé et la qualité de l'interface entre cet alliage et le substrat. Les mesures de di�raction
de rayons X ont permis quant à elles d'identi�er les phases cristallines présentes dans nos
couches minces. Des mesures de di�raction en angle rasant ont con�rmé que les couches
sont épitaxiées sur toute leur épaisseur. La �gure 1.20 présente les mesures de ré�ectivités
et de di�ractions θ/2θ des échantillons recuits à 300, 400, 450, 580 et 800 °C (rappelons
que ces valeurs de température sont précises à 50 °C près). Un spectre a également été
réalisé sur le substrat de Ge (111) seul a�n d'identi�er les pics dus aux longueurs d'onde
parasites de la source de rayons X.
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(a)

(b)

Fig. 1.20 � a) Ré�ectivité et b) di�raction de rayons X après recuit à 300,
400, 450, 580 et 800 °C du dépôt de fer sur Ge (111).

L'ajustement de la mesure de ré�ectivité de l'échantillon recuit à 300 °C (en bleu clair
sur la �gure 1.20a) indique une épaisseur de 9 nm avec une rugosité d'interface d'environ
4 Å. La consigne de dépôt de fer étant 10 nm, cela suggère qu'à cette température le fer
n'a pas di�usé dans le substrat. La maille du fer étant cubique et avec un paramètre de
maille proche de la moitié de celui du germanium, on peut supposer que le fer a crû de
façon épitaxiale selon la direction <111>. D'autre part, le spectre de di�raction de cet
échantillon ne présente aucun pic supplémentaire par rapport au spectre du Ge (111),
et la raie (111) du fer est éteinte. Nous avons alors exploré l'espace réciproque via des
mesures asymétriques a�n de con�rmer la présence de la phase cubique du fer. Les raies
(211) et (220) sont en théorie atteignables avec notre di�ractomètre (voir tableau 1.3).
Ainsi, en �xant simultanément 2θ et ω aux valeurs souhaitées, un balayage en ϕ permet de
con�rmer la présence de Fe (111), tourné de 60° par rapport au substrat (voir �gure 1.21).
Les pics du Fe sont les seuls présents dans le dépôt recuit à 300 °C, et sont absents pour
les recuits à plus haute température. Ainsi, un recuit à 300 °C permet de réaliser une
couche de Fe (111) épitaxié sur le Ge (111) tandis qu'un recuit à plus haute température
entraîne la di�usion du fer dans le germanium.
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Raies (hkl) 2θ α ω = 2θ/2− α
Fe (110) 52.4° 35.3° <0°
Fe (200) 77.2° 54.7° <0°
Fe (211) 99.7° 19.5° 30.4°
Ge (422) 101.5° 19.5° 31.3°
Fe (220) 123.9° 35.3° 26.7°
Ge (440) 126.9° 35.3° 28.2°

Tab. 1.3 � Liste non exhaustive des raies du Fe et du Ge, leur angle de
di�raction 2θ, l'angle α entre la raie (hkl) et la raie (111) et l'angle d'in-
cidence ω correspondant.

(a) (b)

Fig. 1.21 � Balayages en ϕ pour la recherche de la présence du Fe (111)

dans les échantillons recuits à 300 °C, 400 °C et 450 °C. a) Raie (211) du
Fe (2θ = 99.7° et ω = 30.4°). b) Raie (220) du Fe (2θ = 123.9° et ω =

26.7°). Les grands pics représentent les raies (422) et (440) du Ge. Les
petits pics, présents uniquement pour le recuit à 300 °C, représentent le
Fe avec une rotation de 60° par rapport au Ge.

Des mesures de MET à haute résolution (MET-HR) ont également été réalisées sur
cet échantillon recuit à 300 °C. La �gure 1.22a montre une image en coupe de la couche de
Fe sur substrat de Ge (en haut sur l'image). Un traitement de Fourier permet d'identi�er
les raies de Bragg du substrat (entourées en rouge sur la �gure 1.22b). Dans ce cas, la
direction <111> pointe vers le bas (�èche jaune), et le plan de coupe est le plan (1̄10) du
Ge. Les tâches non entourées de rouge correspondant à la couche mince, il est possible
d'identi�er la structure cristalline du Fe et sa direction. Les réseaux réciproques du Fe et
du Ge, tracés à partir de la �gure de di�raction obtenue par transformée de Fourier (TF),
sont représentés sur les �gures 1.22c) et d) en bleu et en rouge respectivement. Le réseau
du Fe con�rme une croissance de la phase cubique selon la direction <111> et avec une ro-
tation de 60° par rapport au Ge (111) ( Fe <111> ‖ Ge <111> et Fe <011̄> ‖ Ge <1̄10> ).

Les mesures de ré�ectivité et de di�raction de rayons X associées à l'imagerie par
microscopie électronique en transmission ont permis de montrer qu'un recuit de 2h à
300 °C d'un dépôt de Fe sur Ge (111) conduit à la formation d'une couche mince épitaxiée
de Fe (111) tourné de 60° par rapport au substrat.
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(a) (b) (c)

(d)

Fig. 1.22 � a) Image MET-HR de la zone autour de l'interface entre le Fe recuit à
300 °C et le substrat de Ge, b) sa TF avec les pics de Bragg du substrat identi�és
entourés en rouge, c) les réseaux réciproques du Ge (en rouge) et du Fe (en bleu)
tracés à partir des pics de Bragg de la transformée de Fourier (la direction <111>

du substrat est indiquée par la �èche jaune), et d) l'identi�cation des directions de
ces réseaux réciproque représentés selon l'axe de zone <1̄10> du Ge.

3) L'alliage Fe-Ge après recuit à haute température

L'ajustement des mesures de ré�ectivités des échantillons recuits à 400, 450 et 580 °C
montrent des épaisseurs de 16, 24 et 20 nm respectivement, et une rugosité de 5.6± 0.4 Å
à l'interface entre le substrat de Ge et l'alliage formé par interdi�usion, proche des 4.7 Å
mesurés dans le cas du recuit à 300 °C. Cette augmentation d'épaisseur par rapport aux
10 nm de fer déposé témoigne de la di�usion du fer dans le germanium. D'autre part, ces
couches présentent des spectres de di�raction très similaires entre eux (�gure 1.20b). Les
pics qui apparaissent à 42.2° et 92.2° peuvent être attribués au Fe3Ge2 (002), et le pic
à 67.1° au Fe3Ge2 (201). Cet alliage possède une structure hexagonale avec une base de
côtés a = b = 4.0 Å et de hauteur c = 5.0 Å (phase β dans la �gure 1.15). La valeur de
ces paramètres peut varier en fonction de la composition de l'alliage qui varie entre 34 et
40 % de Ge [103]. Le Fe3Ge2 (001) présente un excellent accord de maille avec le Ge (111)
(dGe (422) = dFe3Ge2 (300) et dGe (220) = dFe3Ge2 (110)). Sa croissance selon la direction <001>
s'explique alors très facilement. La croissance selon la direction <201> est quant à elle
moins évidente mais a été con�rmée par la recherche des raies asymétriques listées dans
le tableau 1.4 et dont les �gures de di�raction sont représentées sur la �gure 1.23. Cette
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direction de croissance peut s'expliquer par un désaccord de maille relativement faible
(voir �gure 1.24) et une adaptation de la taille de la maille en fonction de la composition
chimique.

Raies (hkl) 2θ α ω = 2θ/2− α
(101) 36.6° 15.6° 2.7°
(112) 69.8° 32.5° 2.4°
(202) 77.8° 15.6° 23.3°
(212) 101.1° 19.5° 31.1°

Tab. 1.4 � Liste des raies accessibles du Fe3Ge2 (201).

(a) (b)

Fig. 1.23 � Balayages en ϕ pour la con�rmation de la présence du Fe3Ge2 (201)

dans les échantillons recuits à 400, 450 et 580 °C. a) Raie (101) du Fe3Ge2
(2θ = 36.6° et ω = 2.7°). b) Raie (112) du Fe3Ge2 (2θ = 77.8° et ω = 23.3°).

Fig. 1.24 � Schéma de la projection du cristal de Fe3Ge2 selon le plan
(201) superposé au plan (111) du Ge. Les atomes de Ge du substrat sont
représentés en beige, les atomes de Ge du Fe3Ge2 en bleu, et les atomes
de Fe en orange. D'après les mesures asymétriques, la projection dans le
plan de la direction <101> du Fe3Ge2 et la direction <1̄1̄2> du Ge sont
alignées. Le repère représente les axes de la maille hexagonale du Fe3Ge2.
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D'autre part, nous avons observé la surface de ces couches par microscopie électro-
nique à balayage (MEB) et par microscopie à force atomique (AFM). L'imagerie MEB en
électrons secondaires est sensible aux gradients de topographie. Les électrons secondaires
étant émis par la couche super�cielle (∼ 10 nm) de l'échantillon, l'intensité mesurée dé-
pend fortement de la surface de la zone éclairée par le faisceau incident, dont le diamètre
est de l'ordre de 10 nm. L'empreinte du faisceau d'électrons à la surface de l'échantillon est
d'autant plus grande que l'angle d'incidence, c'est-à-dire le gradient de topographie, est
grand. L'imagerie MEB ne permet donc pas d'apprécier la topographie de façon absolue
et sera alors complétée par des mesures AFM qui permettent d'accéder à la topographie
avec une précision de l'ordre de l'angström. L'imagerie MEB permet néanmoins de réali-
ser des mesures rapides et à grand champ (jusqu'à 1 mm2), ce qui n'est pas possible en
AFM. Ces deux techniques d'imagerie sont donc complémentaires, et nous ont permis de
découvrir la présence de motifs pour le moins inattendus à la surface des couches minces
réalisées par interdi�usion.

Les images présentées dans la �gure 1.25 ont été réalisées sur le �lm mince recuit à
450 °C, dont l'épaisseur extraite par ré�ectivité de rayons X est de 24 nm. L'image MEB
présentée �gure 1.25a révèle la présence de formes triangulaires plus ou moins tronquées
à la surface de l'échantillon. La forme triangulaire s'explique par la symétrie 3 de nos
échantillons déposés sur substrat de Ge (111). Une analyse chimique par EDS de la zone
a montré l'absence totale de Fe sur le contour de ces formes. Il semblerait alors que ces
formes triangulaires soient dessinées par des tranchées dans la couche mince, creusées au
moins jusqu'au substrat, larges de 100 à 150 nm. La �gure 1.25b présente la topographie
d'un motif présent à la surface de la couche. On remarque alors que les triangles tronqués
sont en réalité creusés à environ 30 nm dans la couche. La coupe réalisée le long de la ligne
rouge de cette image AFM, présentée �gure 1.25c, permet de con�rmer l'hypothèse de la
tranchée autour des motifs et d'évaluer la profondeur de celle-ci à 80 nm. Cette valeur est
en réalité une limite inférieure puisque la pointe AFM n'est pas in�niment �ne et longue.
Ces motifs triangulaires creusés dans la couche apparaissent à la surface des �lms minces
recuits à 400, 450 et 580 °C, c'est-à-dire les �lms minces composés de Fe3Ge2 formé par
épitaxie en phase solide. Ces motifs ne seront plus observés par la suite. La formation de
ces motifs n'est pas expliquée, mais n'intervient que dans les couches minces composées
de Fe3Ge2.

(a) (b)

(c)

Fig. 1.25 � a) Image MEB de l'échantillon recuit à 450 °C, b) image AFM
du même échantillon et c) coupe suivant la ligne rouge.
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Ainsi, le recuit pendant 2h à une température située entre 400 °C et 580 °C d'une
couche de 10 nm de Fe déposée sur Ge (111) conduit à la formation d'une couche de 16 à
24 nm de l'alliage Fe3Ge2 epitaxié. Il semblerait alors que les recuits à des températures
inférieures à 600 °C ne permettent pas au fer de di�user su�samment puisque les alliages
créés sont riches en fer.

4) L'alliage Fe-Ge après recuit à très haute température

Le recuit à 700 °C fait apparaître de nouveaux alliages dans la couche. En particulier,
la phase hexagonale B35 du FeGe a été identi�ée (courbe rouge clair de la �gure 1.20b).
La présence de cette phase et sa direction de croissance selon la direction <001> a aussi
été con�rmée par des mesures asymétriques de di�raction de rayons X, non présentées ici.

En�n, l'alliage FeGe B20 a également été observé pour un recuit à 800 °C. À cette
température l'interface est très di�use (courbe rouge foncé de la �gure 1.20a). L'alliage
croît dans ce cas selon les directions <111> et <210> (2θ = 38.64° et 50.55° sur la courbe
rouge foncé de la �gure 1.20b). La �nesse des pics (0.25 et 0.21° respectivement) indique
une taille de grains de l'ordre de 35 nm. La phase B20 est cependant en très faible quan-
tité, et n'a jamais été observée à nouveau dans d'autres croissances réalisées par épitaxie
en phase solide.

En conclusion, en dessous de 300 °C le fer ne di�use pas dans le Ge et forme une couche
mince de Fe épitaxié de très bonne qualité. Entre 400 °C et 600 °C, le fer di�use et forme
l'alliage Fe3Ge2 qui se présente avec deux directions de croissance. Entre 700 et 800 °C,
le fer parvient à di�user su�samment pour créer des alliages Fe-Ge 50-50, mais la phase
hexagonale est plus stable que la phase cubique qui n'apparaît que très discrètement et de
façon non reproductible. Cette technique ne semble donc pas e�cace pour former l'alliage
FeGe dans sa phase cubique B20.

C. Codépôt à haute température

Nous avons �nalement réalisé des codépôts de Fe-Ge par EJM, puis par pulvérisation
cathodique. Le codépôt par EJM nous permet de contrôler la qualité de la surface du
substrat avant le dépôt grâce au RHEED. Cela nous a permis de choisir le meilleur
substrat et une préparation chimique optimale de la surface. Puis nous avons élaboré
un protocole de dépôt reproductible et e�cace pour la croissance de couches minces de
FeGe B20.

1) Préparation du substrat de Si (111)

Le traitement de surface du substrat est une étape déterminante de la qualité des
couches minces. Le protocole de préparation de surface du Si (111) est composé d'une étape
de désoxydation par acide �uorhydrique (HF), entraînant une passivation de la surface
par des liaisons hydrogènes, suivi d'un recuit à très haute température (∼ 1100 °C). On
obtient alors la reconstruction 7× 7 du Si (111), témoin d'un excellent état de surface. Le

37



Chapitre 1. Élaboration et caractérisation structurale

tableau 1.5 présente les di�érentes reconstructions que nous avons obtenues, observées au
RHEED. Jusqu'à une température de recuit de 900 °C, aucune reconstruction n'apparaît.
À partir d'une température de l'ordre de 1000 - 1100 °C, on observe une reconstruction√

3×
√

3 30° plutôt que la reconstruction 7× 7 attendue. Cette reconstruction s'explique
par une pollution au carbone de la surface du Si (111) [104]. Une passivation de la surface
du substrat par une couche mince contrôlée d'oxyde permet d'inhiber la formation de
carbure durant le recuit. Un traitement chimique par bains successifs d'acide nitrique et
de HF permet de nettoyer et désoxyder e�cacement la surface de substrat. Un dernier
bain d'acide nitrique (HNO3) forme une couche mince contrôlée d'oxyde, protégeant le
substrat jusqu'à son introduction dans la chambre ultra-vide. Le substrat subit alors le
même traitement thermique que précédemment. Dans notre cas, la reconstruction observée
est à nouveau une reconstruction

√
3×
√

3 30°. Le fort dopage en bore de nos substrats est
à l'origine de cette reconstruction [105]. Ces deux reconstructions

√
3×
√

3 sont cependant
d'une qualité très di�érente. En e�et, dans le cas de la pollution au carbone, on remarque
que les tiges sont bosselées, ce qui témoigne d'une surface rugueuse. Tandis que la �gure
de di�raction de la reconstruction du substrat dopé exhibe des tiges très �nes et laisse
même apparaître les lignes de Kikuchi. Ces lignes résultent de la di�raction inélastique
des électrons et témoignent d'une excellente qualité du substrat en surface et en volume.
En�n, le traitement chimique HNO3/HF/HNO3 suivi d'un recuit à 1100 °C sur un substrat
de Si (111) non dopé mène bien à la reconstruction 7× 7 recherchée.

Si (111) C-Si (111)
√

3 B-Si (111)
√

3 Si (111) 7× 7

az1

az2

Tab. 1.5 � Di�érentes reconstructions du Si (111) observées au RHEED. Les deux
lignes représentent deux azimuts di�érents. La première colonne représente un sub-
strat de Si (111) traité au HF et recuit à 650 °C. La seconde présente la �gure de
di�raction d'un substrat traité au HF et recuit à 1100 °C. La troisième colonne
montre les �gures de RHEED d'un substrat de Si (111) fortement dopé au bore
traité au HNO3/HF puis recuit à 1100 °C. Et la dernière colonne présente la re-
construction 7 × 7 observée sur un substrat de Si (111) intrinsèque qui a subi le
même traitement que le précédent.

Ainsi, nous avons développé un protocole de préparation du substrat de Si (111)
a�n d'optimiser la qualité du dépôt de FeGe à suivre. Cependant, ce protocole n'est
réalisable que dans le cas des dépôts par EJM. En e�et, le four du bâti de pulvérisation
cathodique ne permet pas d'atteindre des températures su�samment hautes pour obtenir
la reconstruction 7×7. Dans le cas des dépôts par pulvérisation cathodique, le traitement
thermique se résumera donc à un simple dégazage du substrat avant le dépôt de FeGe.
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2) Développement du procédé expérimental de la croissance par pulvérisa-

tion cathodique

Nous avons alors procédé à la croissance de Fe-Ge sur ces substrats. Pour des raisons
techniques, la stabilité du taux de dépôt du Ge n'a pu être atteinte par EJM, empêchant
alors la réalisation d'échantillons de façon reproductible. Seules les couches réalisées par
pulvérisation cathodique seront donc décrites ici. De plus, la croissance par pulvérisa-
tion cathodique permet l'utilisation d'une cible de Fe-Ge 50-50 et ainsi de s'a�ranchir
des problèmes de st÷chiométrie. Les paramètres de croissance seront alors adaptés a�n
d'optimiser la qualité des couches minces de FeGe.

Nous allons décrire ici le protocole expérimental développé pour la croissance de
couches minces de FeGe B20 par pulvérisation cathodique. Avant introduction dans le
bâti et après un dégraissage rapide à l'acétone, les substrats de Si (111) ont été trem-
pés 10 min dans une solution d'acide nitrique concentrée à 70 % chau�ée à 100 °C a�n
de nettoyer le substrat et de créer une couche contrôlée d'oxyde. Le substrat est ensuite
désoxydé par un bain de 30 s dans du HF concentré à 10 %. Cette séquence est répé-
tée une seconde fois. Les substrats de Si (111) présentent alors une surface désoxydée et
atomiquement plane, et passivée par des liaisons hydrogènes. Pour éviter toute oxydation
entre le traitement chimique et le dépôt, le substrat est transporté dans un bécher d'eau
déionisée avant d'être installé rapidement sur la sole du four dans l'enceinte du bâti de
pulvérisation cathodique. L'enceinte est alors mise sous vide et atteint des pressions de
l'ordre de 10-7 mbar en 12h. Lorsque le vide est satisfaisant, le substrat est chau�é. Une
augmentation lente de la température (7-10 °C/min) et un palier de 20 min à une tempé-
rature intermédiaire (115 °C) permet un dégazage progressif des éléments présents dans
l'enceinte, en particulier du substrat. Une fois la consigne de température atteinte, un
temps d'attente (∼ 10 min) est nécessaire a�n que la température soit homogène sur le
substrat. En e�et, le thermocouple étant placé dans la sole en céramique, il est nécessaire
de patienter un peu plus longtemps a�n que la chaleur di�use jusqu'au substrat. En�n,
une atmosphère d'argon à la pression requise est introduite, et la consigne de courant
au niveau de la cible est appliquée, dé�nissant une vitesse de dépôt mesurée avec la ba-
lance à quartz avant chaque dépôt. Lorsque le dépôt de FeGe est terminé, le �ux d'argon
est arrêté et la température du four diminue à une vitesse lente de 10 °C/min. Lorsque
l'échantillon est froid, une couche de protection de 5 nm d'aluminium est déposée. Le
protocole de croissance de couches minces de FeGe B20 a été élaboré par variation des
paramètres de croissance tels que la température de dépôt, la pression d'argon et les vi-
tesses de dépôts via les potentiels appliqués aux cibles. Le protocole a ensuite été optimisé
par l'introduction d'une couche �ne de Fe, suivant en cela l'exemple de Porter et al. [99],
et le réajustement des températures et des vitesses de dépôt.

Les premiers dépôts de FeGe ont été réalisés sous une pression d'argon de 3×10−3 mbar,
à une vitesse proche d'1 Å/s, et à des températures variant entre 350 et 500 °C. Des
mesures aux rayons X montrent très clairement que la température de dépôt a une très
grande in�uence sur la formation de l'alliage, ainsi que sur son épitaxie. En e�et, on peut
voir sur la �gure 1.26a que les mesures en angle rasant de trois échantillons déposés à
350 °C, 400 °C et 500 °C sont très di�érents. Pour plus de clarté, un seul balayage par
échantillon est présenté ici, mais plusieurs ont été réalisés à chaque fois, indiquant une
structure de type poudre. Le premier montre que cette poudre est composée uniquement
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de FeGe monoclinique. Les dépôts les plus chauds présentent des pics de di�raction de
FeGe B20, de FeSi B20 ainsi que de Ge, témoins de la démixtion du FeGe et de la di�usion
du Fe dans le substrat de Si. L'intensité des pics du FeSi B20 et du Ge augmentent lorsque
la température de dépôt augmente, indiquant une démixtion du FeGe et une di�usion du
Fe dans le substrat d'autant plus importantes que la température de dépôt est élevée.
Cependant, les mesures de di�raction aux grands angles présentées �gure 1.26b, ainsi que
des mesures asymétriques permettent d'a�rmer que les couches sont aussi épitaxiées en
partie. En e�et, les spectres de di�raction aux grands angles a�chent les mêmes pics
de di�raction du FeGe B20 et du FeSi B20, mais avec un rapport d'intensités qui ne
correspond pas à celui attendu dans le cas d'une poudre. Les raies (111) de ces deux
alliages sont particulièrement intenses, indiquant une croissance préférentielle selon la
direction <111> sur le substrat de Si (111). Des mesures asymétriques, non présentées
pour ces couches, permettent de con�rmer cette direction de croissance. Dans le cas du
Ge, la raie (111) étant la plus intense, il n'est pas possible de conclure quant à son épitaxie
sans mesures asymétriques. La raie (311) a alors été cherchée et trouvée à un angle de
29.5° par rapport à la normale à la surface, permettant de conclure que le Ge est également
épitaxié en partie, avec une direction de croissance selon <111>, et avec deux orientations
dans le plan de 0° et 60° par rapport au Si (111) du substrat.

(a)

(b)

Fig. 1.26 � Di�ractions en angle rasant (a) et aux grands angles (b) de 50
nm de FeGe déposé à 350 °C, 400 °C et 500 °C sous une pression d'argon
de 3× 10−3 mbar et à une vitesse de dépôt légèrement inférieure à 1 Å/s.
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Les surfaces de ces dépôts ont également été observées par microscopie à force atomique
(AFM) et microscopie électronique à balayage (MEB). La topographie varie fortement
avec la température de dépôt. La couche déposée à 350 °C présente une surface uniforme
et plane avec une rugosité de l'ordre du nanomètre, tandis que des grains de 100 nm
de haut apparaissent à la surface du dépôt à 500 °C (�gure 1.27a). Des mesures EDS
réalisées avec le MEB ont permis de mesurer les proportions de Fe et de Ge à une position
précise de la surface. L'énergie des électrons a été �xée à 3 keV, permettant d'exciter les
raies Lα du Fe et du Ge sans pénétrer trop profondément dans le substrat. L'O, le C,
l'Al et le Si apparaissent également sur le spectre à cette énergie, mais en faible quantité.
La �gure 1.27c présente les analyses chimiques réalisées en les points indiqués sur l'image
MEB 1.27b. Il est donc possible d'a�rmer que la couche plane uniforme sous les grains est
composée de Fe et de Ge en proportions égales (courbe bleu), tandis qu'une très grande
quantité de Ge est détectée au niveau des gros grains (courbe violette). Les mesures de
di�raction de rayons X analysées précédemment suggèrent que ces grains sont des cristaux
de Ge, probablement orientés selon la direction <111>.

(a)

(b) (c)

Fig. 1.27 � Images a) AFM et b) MEB d'une couche de FeGe déposée à
500 °C. Les courbes c) présentent les analyses chimiques réalisées à l'EDS
en les points indiqués sur la �gure b).

Ainsi, il est nécessaire de chau�er au-dessus de 350 °C pour obtenir la phase cubique
du FeGe, mais une température trop élevée favorise la démixtion du FeGe et la formation
de cristaux de FeSi B20 et de Ge plutôt que de FeGe B20. Il est donc indispensable d'agir
sur d'autres paramètres que la température pour optimiser la formation de FeGe B20.
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La pression d'argon et la vitesse de dépôt ont alors été modi�ées. Les mesures en
incidence rasante et aux grands angles représentées sur la �gure 1.28 montrent une aug-
mentation de l'intensité des pics du FeGe B20 et une diminution des pics de FeSi et
de Ge lorsque la pression d'argon est doublée (14 sccm = 3 × 10−3 mbar, 32 sccm =
5.9 × 10−3 mbar) et que la vitesse de dépôt est réduite de moitié (à 32 sccm, 80 mA →
1.08 Å/s, 40 mA → 0.48 Å/s). L'augmentation de l'intensité des pics de FeGe dans le
cas des dépôts avec un �ux d'Ar de 32 sccm est sous-évaluée sur les �gures 1.28 à cause
d'une di�érence d'épaisseur des couches minces. La couche déposée à basse pression d'Ar
est épaisse de 50 nm tandis que les deux autres ont des épaisseurs de 30 nm.

(a)

(b)

Fig. 1.28 � Di�ractions en angle rasant (a) et aux grands angles (b) de
couches de FeGe déposées 500 °C sous des pressions d'argon et à des
vitesses de dépôt di�érentes. (Les valeurs en sccm correspondent à une
mesures du �ux d'argon, et les valeurs en mA sont les consignes de tension
appliquées à la cible de FeGe.)

Ainsi, une pression d'argon plus élevée et une vitesse de dépôt plus faible permettent
de réprimer nettement la démixtion du FeGe en faveur de la formation du cristal B20 que
ce soit en poudre ou de façon épitaxiale selon la direction <111>.

A�n d'améliorer encore l'épitaxie du FeGe B20, une couche �ne de Fe a été ajoutée
avant le dépôt de FeGe. Le rôle de cette couche de Fe est de former un alliage de FeSi
entre le substrat et le FeGe a�n d'empêcher la di�usion du Fe dans le Si et d'amorcer la
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croissance de la phase cubique du FeGe. En e�et, il a été montré que pour 5 à 10 Å de
Fe déposé sur Si (111) à une température entre 350 et 500 °C, le FeSi B20 se forme [106].
Nous avons alors réalisé di�érentes couches de FeGe déposées à 350 °C sur 1, 2 et 5 nm
équivalent de Fe. Ce Fe a été déposé sous une pression d'argon de 5.9 × 10−3 mbar et à
une vitesse de 0.52 Å/s. Les 30 nm de FeGe ont été déposés dans les mêmes conditions
que décrites précédemment. Dans les cas où 1 et 2 nm de Fe ont été déposés, les mesures
en angle rasant à di�érents azimuts montrent que les couches sont composées en partie
de poudre, ce qui n'est pas le cas pour 5 nm de Fe déposé. De plus, la poudre observée
pour 1 nm de Fe est une poudre de FeGe monoclinique, tandis qu'elle est composée
principalement de FeGe B20 lorsque 2 nm de Fe sont déposés (voir �gure 1.29a). En�n,
les balayages en θ/2θ montrent une bonne épitaxie du FeGe B20 (111) pour des dépôts
�ns de Fe. Dans le cas de 5 nm de Fe déposés, l'alliage épitaxié observé est le Fe3Ge2
(201). Il est alors évident que la proportion importante de Fe dans ce cas ne permet pas
de stabiliser un alliage de Fe-Ge 50-50.

(a)

(b)

Fig. 1.29 � Di�ractions a) en angle rasant et b) aux grands angles de couches
de FeGe déposées à 350 °C sur 1, 2 et 5 nm de Fe.

La �gure 1.30a présente les balayages en θ/2θ et en ω réalisés autour de la raie (111)
du FeGe B20. L'intensité du pic est plus grande dans le cas d'une couche de Fe de 2 nm.
Une épaisseur de Fe plus grande entraîne donc une formation plus importante de FeGe
B20 épitaxié. Le tableau 1.30b reporte les valeurs de largeur à mi-hauteur des pics en 2θ
et en ω des raies (111) et (222) sur les deux mêmes échantillons. Les pics en 2θ possèdent
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la même largeur à mi-hauteur et indiquent une taille de cristallites de l'ordre de 12.5 nm
dans les deux cas. Les balayages en ω, ou rocking curves, montrent quant à eux une
forte disparité. La largeur de pic des rocking curves varie avec la désorientation des plans
atomiques, ou mosaïcité, ainsi qu'avec la taille des cristallites (ici identique dans les deux
cas). Les pics mesurés dans le cas d'une couche de Fe de 1 nm sont nettement plus �ns
et sont donc la preuve d'une meilleure orientation des plans cristallins entre eux. Une
épaisseur de Fe plus �ne est alors préférable.

(a)
(b) (111) (222)

2θ ω 2θ ω

2 nm 0.75° 2.28° 0.77° 2.05°
1 nm 0.72° 1.47° 0.8° 1.29°

Fig. 1.30 � a) Balayages en θ/2θ et en ω autour de la raie (111) du FeGe B20
après dépôt de 1 et 2 nm de Fe. b) Largeurs à mi-hauteur des pics en 2θ et en
ω mesurés pour les raies (111) et (222) dans les cas de 1 et 2 nm de Fe.

3) Protocole expérimental retenu

Après quelques ajustements des conditions de dépôts, les paramètres optimaux retenus
pour l'épitaxie du FeGe B20 sur Si (111) sont les suivants :

Pression Ar Épaisseur Vitesse de dépôt Température

Fe 5.9× 10−3 mbar 0.7 nm 0.25 Å/s 450 °C

FeGe 5.9× 10−3 mbar 30 - 150 nm 0.48 Å/s 375 °C

Tab. 1.6 � Conditions de dépôt retenues du FeGe par pulvérisation cathodique

Avec le même protocole, des couches minces de FeGe de di�érentes épaisseurs ont été
développées. Des mesures de di�ractions et de ré�ectivités de rayons X ont été réalisées
a�n de con�rmer la bonne qualité de nos couches quelle que soit l'épaisseur déposée. Les
di�ractions en angle rasant (�gure 1.31a) dévoilent une faible quantité de poudre de FeGe
B20, et l'absence de poudre de FeGe monoclinique, de FeSi et de Ge. Les mesures en θ/2θ
(�gure 1.31b) témoignent de l'unique direction de croissance <111> du FeGe B20. Les
ajustements des ré�ectivités (�gure 1.31c) permettent d'extraire une rugosité d'interface
de l'ordre de 4 Å entre le substrat et le FeSi, de 6 Å entre le FeSi et le FeGe, et une
rugosité du FeGe de 15 Å.

A�n de caractériser complètement la croissance du FeGe B20 sur substrat de Si (111)
par pulvérisation cathodique, des raies asymétriques ont été cherchées. Les raies (211),
(123) et (410), accessibles par simple balayage en ϕ, sont représentées sur la �gure 1.32
pour 30, 70 et 150 nm de FeGe déposé. Le FeGe B20 étant cubique et avec une direction

44



III. Développement d'un protocole de croissance pour les couches
minces de FeGe B20

(a)

(b)

(c)

Fig. 1.31 � Di�ractions a) en angle rasant et b) aux grands angles, et c)
ré�ectivités de couches de FeGe de 30, 70 et 150 nm d'épaisseur, déposées
selon le protocole détaillé dans le tableau 1.6. Le spectre de di�raction du
substrat seul (en noir) a été mesuré a�n d'extraire les pics de di�raction
de la couche uniquement.

de croissance selon la direction <111>, une symétrie 3 est attendue, c'est-à-dire avec une
périodicité de 120° selon l'azimut ϕ. Cependant, la raie (211) montre une périodicité de
60° (�gure 1.32a). Dans le cas de la raie (123) du FeGe, la raie (331) du substrat de Si
est interceptée, brisant cette symétrie 6 apparente (�gure 1.32b). Les balayages en ϕ de
la raie (410) (et ses multiplicités), permettent de conclure que cette symétrie 6 apparente
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en a) est en réalité la conséquence de deux directions de croissance du FeGe B20 : <111>
et <1̄1̄1̄>. En e�et, les raies (041) et (140) (à 27.8° l'une de l'autre) ayant des facteurs de
structure di�érents, leurs intensités sont di�érentes. Elles sont donc aisément distinguables
entre elles. Ces deux directions de croissance sont en e�et di�érentes puisque la phase
B20 est une structure cristalline chirale (visible sur la �gure 1.4b). En�n, ces mesures de
raies asymétriques permettent d'observer une augmentation de l'intensité des pics non
proportionnelle à l'épaisseur de FeGe déposé (voir �gure 1.33). En e�et, plus l'épaisseur
du dépôt est importante, meilleure est la cristallinité du FeGe B20.

(a) (b) (c)

Fig. 1.32 � Balayages en ϕ des raies asymétriques a) (211) (2θ = 55.6°, ω =

8.3°), b) (123) (2θ = 90.8°, ω = 23.2°) et c) (410) (2θ = 103.4°, ω = 6.1°) du
FeGe B20 (111) pour 30, 70 et 150 nm de dépôt.

Fig. 1.33 � Variation de l'intensité des di�érentes raies de di�raction du
FeGe B20 en fonction de l'épaisseur du dépôt mesurée par ré�ectivité de
rayons X. La ligne rouge est un guide pour les yeux a�n de mettre en
évidence la non linéarité de la dépendance en épaisseur des intensités.

En outre, des �gures de pôles ont été réalisées pour trois familles de pics de Bragg :
(111) à 2θ = 38.5°, (210) à 2θ = 50.4° et (211) à 2θ = 55.6° (voir �gure 1.34). L'azimut
ϕ varie de -130° à 130°, permettant de couvrir largement l'espace réciproque qui est de
symétrie 3 dans le cas du Si (111). Sur la première �gure de pôles, la raie (111) et ses
équivalentes sont mesurées (�gure 1.34a). Au centre sont visibles les raies (111) et (1̄1̄1̄).
Les pics de Bragg (111̄) et (1̄1̄1) et leurs permutations sont à un angle de déclinaison χ de
70.5° des raies (111) et (1̄1̄1̄) respectivement, et à 120° les unes des autres en azimut, avec
un décalage de 60° entre les deux familles de pics. On distingue également le pied des raies
(111) du substrat de Si (2θ = 33.1°) à ϕ = 30 et 270°. On remarque à nouveau la rotation
de 30° entre le substrat et la couche de FeGe. Une tâche supplémentaire est observée à
χ = 35° et ϕ = 260°. Cette tâche est un artefact dû au monocristal désaxé de Si sur lequel
est collé l'échantillon mesuré. La �gure de pôles 1.34b, réalisée à 2θ = 50.4°, présente la
raie (210) à χ = 39.2° et ses permutations tous les 60° en ϕ. L'intensité plus forte des
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tâches à ϕ = 30 et 270° est due à la proximité des raies (220) du Si. Les raies (21̄0) et
(2̄10) à 75° de (111) et (1̄1̄1̄) respectivement, sont également visibles. De la même façon
que pour la raie (410), les raies (21̄0) et (01̄2) n'ont pas le même facteur de structure et
sont à 81.8° l'une de l'autre en ϕ. En�n, la �gure 1.34c présente les raies (211) et (2̄1̄1̄) à
χ = 19.5°, (21̄1) et (2̄11̄) à χ = 61.9°, ainsi que leurs permutations. Les raies (220) du Si
sont également visibles ici.

(a) 2θ = 38.5° (b) 2θ = 50.4° (c) 2θ = 55.6°

Fig. 1.34 � Figures de pôles d'une couche typique de FeGe crûe par pulvérisation
cathodique sur substrat de Si (111) pour les pics de Bragg a) (111), b) (210) et
c) (211) de la phase B20. Sur l'axe horizontal sont reportées les valeurs de l'angle
de déclinaison χ allant de 0 à 80°, 0° étant la normale au plan de l'échantillon et
90° l'axe dans le plan. Autour du disque sont les valeurs de l'azimut ϕ variant de
-130° à 130°. Les raies de Bragg du FeGe B20 et du Si sont indiquées en vert et
en rouge respectivement.

Ces �gure de pôles permettent donc de con�rmer la bonne épitaxie du FeGe B20 sur
Si (111) selon les directions <111> et <1̄1̄1̄>.

Les mesures de ré�ectivités ont permis d'apprécier le bon état d'interface de nos
couches d'un point de vue macroscopique. Des mesures de MET en coupe o�rent la
possibilité de visualiser ces interfaces plus précisément. A�n de réaliser ces mesures, un
échantillon a été aminci par polissage mécanique au tripode. Cet amincissement permet de
préserver la structure cristalline de la couche, sans risque d'amorphiser la surface. L'échan-
tillon utilisé pour ces mesures n'a pas été élaboré suivant le dernier procédé de croissance
mis au point, mais les spectres de di�raction de rayons X mesurés sur cet échantillon
témoignent d'une bonne croissance du FeGe B20. Les premières images ont été réalisées
en mode METB-HAADF (HAADF = high angular annular dark-�eld) à grande échelle
(�gure 1.35). En mode HAADF, le détecteur est un anneau qui reçoit les électrons di�usés
inélastiquement. Le contraste est alors formé par la di�érence de nombres atomiques des
éléments de la couche mince observée, les atomes lourds apparaissant en clair. Dans notre
cas, le substrat de Si apparaît donc en sombre et le FeGe en clair.

On remarque ici que l'interface présente une structure particulière. Tout d'abord,
au voisinage du substrat, une couche �ne (∼ 4 nm) de couleur intermédiaire apparaît
(indiquée par la �èche verte). Le contraste observé est cohérent avec la formation de
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l'alliage FeSi B20 attendu, formés d'atomes plus lourds que le substrat de Si et plus légers
que l'alliage de FeGe. La couche de FeGe (en clair), semble séparée en deux. En e�et,
une zone très sombre (indiqué par la �èche grise), témoignant de la présence de vide ou
de matériau amorphe, est présente entre une couche très �ne proche de l'interface et la
couche supérieure. Un désaccord de maille important de -4.9 % entre le FeSi B20 et le
FeGe B20 est probablement à l'origine de cette déchirure proche de l'interface, séparant
une couche très �ne de FeGe B20 fortement contrainte, et une couche épaisse de FeGe
B20 relaxé. L'épaisseur de cette zone sombre étant a priori indépendante de l'épaisseur de
FeGe déposé, cela pourrait expliquer l'augmentation non linéaire de l'intensité des pics de
di�raction de rayons X avec l'épaisseur de la couche mince de FeGe. On remarque d'autre
part que les grains semblent s'étendre sur toute l'épaisseur de la couche. Les joints de
grains visibles en METB apparaissent également en AFM, sur le même échantillon, mais
aussi sur les couches réalisées suivant les conditions de dépôt optimisées (�gure 1.36).

Fig. 1.35 � Image METB de l'interface d'une couche de FeGe sur Si (111).

(a) (b)

Fig. 1.36 � Images AFM réalisées a) sur le même échantillon que pour les
mesures MET-HR et METB, b) ainsi que sur une couche déposée selon
les conditions décrites dans le tableau 1.6.

Des mesures de microscopie en haute résolution ont alors été réalisées a�n de détermi-
ner l'arrangement cristallin de l'interface. Une image MET-HR est présentée �gure 1.37a.
Sur cette image le Si apparaît en clair. Les colonnes d'atomes se distinguent aisément
sur cette image. Une transformée de Fourier de cette image permet d'accéder aux pics de
Bragg des cristaux présents (�gure 1.37b). Les pics du Si ont été marqués en rouge. Les

48



III. Développement d'un protocole de croissance pour les couches
minces de FeGe B20

pics restant correspondent parfaitement avec la croissance (111) du FeGe B20 avec une ro-
tation de 30° par rapport au Si. Pour plus de clarté, la �gure 1.37c montre la superposition
des réseaux de Bravais du Si (1̄10) et du FeGe B20 (1̄21̄), correspondant à la transformée
de Fourier de l'image MET-HR. Nous ne sommes malheureusement pas parvenus à identi-
�er une phase d'un alliage de Fe-Si à l'interface entre le substrat et la couche de FeGe B20.

(a) (b)

(c)

Fig. 1.37 � a) Image MET-HR de l'interface d'une couche de FeGe sur
Si (111). b) Transformée de Fourier de l'image MET-HR avec les pics
de Bragg du Si marqués en rouge et ceux du FeGe B20 en vert. La �èche
blanche indique la direction <111> des deux cristaux. c) Superposition des
réseaux de Bravais du Si (en rouge) et du FeGe B20 (en vert) vus selon
les directions <1̄10> du Si et <1̄21̄> du FeGe.

En conclusion, un protocole de croissance de couches minces de FeGe B20 a été dé-
veloppé avec succès. Le substrat de Si (111) non dopé traité avec le HNO3 puis avec le
HF semble être le meilleur pour la croissance de ces couches. La di�usion d'une couche
mince de Fe à l'interface avec le substrat permet d'optimiser la croissance du FeGe B20
et d'améliorer considérablement son épitaxie. Nous avons également remarqué qu'une va-
riation minime de la température de dépôt (de Fe et de FeGe) peut améliorer ou dégrader
drastiquement la couche. En�n, les dépôts lents à haute pression d'argon ont démontré
un intérêt incontestable dans la croissance du FeGe B20. Cependant, la coexistence des
deux directions de croissance <111> et <1̄1̄1̄> entraîne la coexistence des deux chiralités
du cristal B20. Cela pourrait compromettre la formation de skyrmions puisque le sens de
rotation des spins dépend de la direction du vecteur de DMI, qui dépend lui-même de la
chiralité du cristal. Cette piste sera explorée plus précisément dans la suite du manuscrit.
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IV Détermination des multicouches [métal lourd 1/fer-

romagnétique/métal lourd 2]n

Les multicouches de type [ML1/FM/(ML2 ou Ox)]n (ML = métal lourd, FM = fer-
romagnétique, Ox = oxyde) déposées par pulvérisation cathodique ont fait récemment
l'objet de très nombreuses recherches [26, 27, 87]. La possibilité d'ajuster aisément les
di�érentes interactions magnétiques en jeu telles que l'interaction d'échange, l'anisotro-
pie et l'interaction de Dzyaloshinskii-Moriya (DMI) font de ces systèmes de très bons
candidats pour la spintronique. En e�et, il est acquis que l'anisotropie magnétique de
multicouches varie en fonction des di�érents paramètres de croissance tels que les épais-
seurs de matériaux déposés ou le nombre de répétitions. La température de dépôt et/ou
de recuit a�ecte aussi considérablement l'anisotropie magnétique des systèmes en mul-
ticouches. Par exemple, un recuit aura pour e�et de rendre plus abruptes les interfaces
entre le Co et l'Au immiscibles et ainsi d'augmenter l'anisotropie perpendiculaire [107].
L'anisotropie magnétique dépend également des vitesses de dépôt, et dans le cas de la
pulvérisation cathodique, de la nature et la pression du gaz utilisé pour former le plasma
[92, 108]. D'autre part, l'aimantation à saturation, qui détermine l'amplitude du champ
démagnétisant, dépend de la nature du matériau ferromagnétique choisi ainsi que des
épaisseurs déposées. L'utilisation du Co dans ces systèmes est très répandue car il pos-
sède un moment magnétique plus faible que celui du Fe, permettant ainsi d'amoindrir
l'intensité du champ démagnétisant dont les e�ets s'opposent à ceux de l'anisotropie per-
pendiculaire [92]. Cela permet alors d'obtenir des systèmes à aimantation perpendiculaire
pour des épaisseurs de matériau ferromagnétique plus importantes, et donc d'avoir une
plus grande marge de man÷uvre pour ajuster l'intensité des interactions magnétiques.
En�n, l'intensité et le signe de la DMI dépendent du couple FM/ML choisi. Et puisque
dans ces systèmes la DMI agit aux interfaces uniquement [109], il est en principe possible
de contrôler la contribution de certaines interactions magnétiques sans modi�er celle de
la DMI (l'aimantation à saturation et les e�ets de champ démagnétisant par exemple
dépendent des épaisseurs de matériaux déposés). Les multicouches à interfaces non sy-
métriques sont alors d'excellents candidats pour des expériences de transports de spins
mettant en jeu la DMI et les skyrmions.

A. Choix des métaux lourds

L'intensité et le signe de la constante de DMI Di dépendant du couple MLi/FM, les
systèmes du type [ML1/Co/ML2]n autorisent deux contributions indépendantes de DMI
(D1 et−D2). L'e�et global de la DMI étant la somme de la contribution des deux interfaces
(Dtot = D1 − D2), il est nécessaire que les DMI créées par les deux interfaces soient
di�érentes a�n d'obtenir une DMI e�ective non nulle. Ces systèmes o�rent la possibilité
d'augmenter considérablement l'e�et global de la DMI en choisissant des métaux lourds
tels que les DMI des deux interfaces soient de signes opposés. L'étude des systèmes à DMI
d'interface étant récente, peu de données �ables existaient au début de ma thèse. Des
échantillons du type [ML1 (10 Å)/Co (tCo)/ML2 (10 Å)]n, avec ML = Au, Pt, Pd, ou W,
tCo = 6 Å ou 8 Å et n = 6 ou 10, ont alors été réalisés par pulvérisation cathodique, avec
une pression d'argon de 3 × 10−3 mbar et une vitesse de dépôt de l'ordre de 1 Å /s, sur
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des substrats de silicium oxydé. Dans chacun des cas, une couche de 5 nm d'Au ou de
Pt a été déposée avant la croissance des multicouches pour améliorer l'état des interfaces,
ainsi qu'une couche de 3 nm a�n de protéger les couches de l'oxydation.

Une intensité comparable des di�érentes interactions magnétiques est primordiale pour
la formation de skyrmions. En particulier, l'aimantation du système doit être perpendicu-
laire, mais l'anisotropie ne doit pas surpasser les autres interactions. De plus, un champ
coercitif faible est préférable pour des expériences de transfert de spins. Des cycles d'ai-
mantation hors plan ont alors été mesurés par e�et Kerr à température ambiante sur
chacun de ces échantillons. Des images de microscopie à force magnétique (MFM) ont
également été réalisées, à température ambiante et à champ nul, a�n de visualiser les
motifs magnétiques de chacun de ces échantillons. L'e�et Kerr magnéto-optique permet
de mesurer des cycles d'aimantation d'un échantillon, mais ne permet pas d'accéder à
une mesure quantitative de l'aimantation. La microscopie à force magnétique permet de
visualiser les domaines magnétiques à aimantation perpendiculaire. Ces deux techniques
seront décrites plus précisément dans le chapitre suivant. L'association de ces deux tech-
niques permet d'obtenir une caractérisation préliminaire des multicouches a�n de guider
notre choix de systèmes à étudier. Le tableau 1.7 présente les mesures Kerr des di�érents
systèmes pour tCo=6 et 8 Å, et n=10, et les images MFM (réalisées après saturation
perpendiculaire au plan) de ces mêmes systèmes pour tCo=8 Å et n=10. Dans tous ces
cas, le nombre de répétition (6 ou 10) n'apporte pas de changements importants dans les
mesures magnétiques, et un nombre de répétition plus grand permet d'obtenir un signal
magnétique plus intense.

Les mesures Kerr révèlent que les multicouches [Pt/Co/Au]n, [Pt/Co/Pd]n et [Pt/Co/Ag]n
possèdent des cycles d'aimantation hystérétiques avec une large hystérèse, à l'encontre
des recommandations pour des expériences de transfert de spins pour lesquelles un champ
coercitif faible est requis. On remarque par ailleurs que le système [Pt/Co/W]n est ma-
gnétique à température ambiante pour une épaisseur de Co strictement supérieure à 6
Å. Ce phénomène peut s'expliquer par la formation d'un alliage CoW, non magnétique,
aux interfaces. Des mesures SQUID (non présentées ici) révèlent que ces systèmes pos-
sèdent une température de transition de l'ordre de 170 K pour tCo = 6 Å. Les systèmes
[W/Co/Pt]n présentent quant à eux une anisotropie perpendiculaire faible, avec un champ
de saturation supérieur à 500 mT. On remarque alors que l'ordre des couches déposées
est également un critère important pour la manipulation des interactions magnétiques.
En e�et, en pulvérisation cathodique, les interfaces créées par le bombardement d'atomes
lourds sur une couche mince d'un métal léger ne sont pas équivalentes à celles créées par
le dépôt du même métal léger sur une couche mince de métal lourd. En�n, les multi-
couches [Au/Co/Pd]n ont un champ coercitif très faible et une rémanence quasi-nulle,
avec un champ de saturation de l'ordre de 200 mT. Les mesures Kerr suggèrent ainsi
le potentiel des multicouches [Au/Co/Pd]n pour la formation de skyrmions. Les images
MFM révèlent la présence d'une texture magnétique en domaines entrelacés pour les
systèmes [Pt/Co/Au]n, [Pt/Co/Pd]n, [Au/Co/Pd]n et [Pt/Co/Ag]n. La petite taille des
domaines, de l'ordre de 100 nm, fait de ces systèmes des candidats intéressants pour des
applications d'enregistrement magnétique. Les multicouches [Au(10 Å)/Co(8 Å)/Pd(10
Å)]10 en particulier présentent de nombreuses bulles magnétiques. Dans le cas des mul-
ticouches [W/Co/Pt]n, aucun motif magnétique n'est observé, témoin d'une aimantation
dans le plan, conforme au mesures Kerr présentées précédemment. En�n, alors que le
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Kerr hors plan MFM (2 × 2 µm2)

tCo = 6 Å tCo = 8 Å tCo = 8 Å

[Pt/Co(tCo)/W]10
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.
)

[Pt/Co(tCo)/Au]10

[Pt/Co(tCo)/Pd]10

[W/Co(tCo)/Pt]10

[Au/Co(tCo)/Pd]10

[Pt/Co(tCo)/Ag]10

Champ magnétique (T)

Tab. 1.7 � Cycles d'hystérésis hors plan mesurés par e�et Kerr polaire à tempéra-
ture ambiante et images MFM à champ nul de di�érents systèmes du type [ML1(10
Å)/Co(tCo)/ML2(10 Å)]10.
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cycle d'hystérésis hors plan du [Pt(10 Å)/Co(8 Å)/W(10 Å)]10 semble indiquer une ani-
sotropie perpendiculaire forte, les images MFM présentent un contraste faible, suggérant
une aimantation dans le plan. Ce système fera l'objet d'études plus approfondies par la
suite. L'analyse des images MFM permet alors de con�rmer le potentiel des multicouches
[Au(10 Å)/Co(8 Å)/Pd(10 Å)]10 pour l'observation de skyrmions à température ambiante.

L'ensemble de ces systèmes a été caractérisé par di�raction de rayons X. La �gure 1.38
présente les mesures de ré�ectivité des multicouches SiOx/Au(50 Å)/[Au(10 Å)/Co(6
Å)/Pd(10 Å)]10/Au(30 Å). L'ajustement de la courbe de ré�ectivité permet d'extraire
une rugosité d'interface de 6 ± 1.5 Å. L'interdi�usion au niveau des interfaces n'est donc
pas négligeable en comparaison de l'épaisseur des couches déposées. La rugosité et l'in-
terdi�usion des interfaces peuvent avoir un e�et important sur l'aimantation du système
ainsi que sur son anisotropie et l'intensité de la DMI. En particulier, l'interdi�usion aux
interfaces peut entraîner la formation d'alliages dont les caractéristiques magnétiques
peuvent varier considérablement. Par exemple, l'alliage CoW est non magnétique, alors
que l'alliage CoPt possède les caractéristiques d'un matériau ferromagnétique dur.

Fig. 1.38 � Ré�ectivité mesurée aux rayons X d'une multicouche
SiOx/Au(50 Å)/[Au(10 Å)/Co(6 Å)/Pd(10 Å)]10/Au(30 Å)

D'autre part, des calculs ab initio des constantes de DMI pour di�érents couples
ML/Co [110] renforcent l'hypothèse que les multicouches [Au/Co/Pd]n seraient un bon
candidat pour des expériences de manipulation de skyrmions. En e�et, les calculs ab
initio prévoient une DMI totale de 0.87− (−0.38) = 1.25 mJ/m2, légèrement inférieure à
la valeur de DMI prévue pour le système [Pt/Co/Ir]n dans lequel des skyrmions ont déjà
été identi�és à température ambiante [87] :

FM/ML Co/Pt Co/Pd Co/Ir Co/Au

D (mJ/m2) 2.57 0.87 -0.27 -0.38

Tab. 1.8 � Valeurs de constantes de DMI pour certains couples ML/Co
déterminées par calculs ab initio [110].

Ainsi, les multicouches [Au/Co/Pd]n sont potentiellement d'excellents candidats pour
la formation de skyrmions isolés, et feront donc l'objet d'études plus approfondies. D'autre
part, les multicouches [Pt/Co/W]n, qui présentent un comportement inexpliqué au cours
de ces mesures préliminaires, seront également succinctement explorées par la suite.
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B. Développement et caractérisation des multicouches [Au/Co/Pd]n

1) Quelle épaisseur de cobalt ?

Dans les systèmes en multicouches, l'énergie d'anisotropie magnétique e�ective du
système Keff est composée d'un terme surfacique KS et d'un terme volumique KV selon
Keff = KV + KS/t, avec t l'épaisseur de matériau ferromagnétique. Il a été montré à
plusieurs reprises que des multicouches du type [Co/ML]n (avec ML = Au, Pt, Pd, etc.)
sont des systèmes à forte anisotropie perpendiculaire [107, 111]. Dans ce cas, l'anisotropie
perpendiculaire est, en l'absence d'anisotropie magnétocristalline, d'origine interfaciale,
c'est-à-dire KS > 0. À cette anisotropie surfacique s'ajoute un terme d'anisotropie volu-
mique. Celui-ci est la somme de l'anisotropie magnétocristalline, qui favorise une aimanta-
tion dans la direction <111> dans le cas du cobalt, et de l'énergie dipolaire, ou anisotropie
de forme, très forte dans les �lms minces. Dans le cas des couches minces l'anisotropie de
volume tend donc à coucher l'aimantation dans le plan, c'est-à-dire KV < 0. Il existe alors
une épaisseur critique du matériau ferromagnétique en deçà de laquelle la contribution
d'anisotropie d'interface surmonte la contribution volumique et résulte en une aimanta-
tion perpendiculaire. On s'attend alors à observer une diminution de l'anisotropie e�ective
des multicouches [Au/Co/Pd]10 avec l'augmentation de l'épaisseur de Co.

Des cycles d'aimantation hors plan et dans le plan des multicouches AuTa(8 %) *(55
Å)/[Au(10 Å)/Co(tCo)/Pd(10 Å)]10/Au(30 Å), avec tCo =6, 8, 10 Å ont alors été mesurés
a�n d'extraire l'anisotropie magnétique e�ective en fonction de l'épaisseur de Co déposée.
La �gure 1.39a présente les cycles d'hystérésis hors plan mesurés par e�et Kerr polaire.

(a) (b)

(c) tCo MS (kA/m) Keff (kJ/m3) Ku (kJ/m3) Q = Ku/Kd

6 Å 306 10 69 1.17
8 Å 449 -64 62 0.49
10 Å 470 -86 53 0.38

Fig. 1.39 � Cycles d'hystérésis de multicouches AuTa(8 %)(55 Å)/[Au(10
Å)/Co(tCo)/Pd(10 Å)]10/Au(30 Å) a) hors plan mesurés par e�et Kerr
polaire et b) dans le plan mesurés par VSM. c) Récapitulatif des grandeurs
magnétiques mesurées pour chacune des trois épaisseurs.

*. Une couche tampon d'AuTa(8 %) permet d'obtenir un e�et Hall de spin fort dans l'optique de
réaliser des expériences de mouvement de parois.[112]
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On note tout d'abord que la forme des courbes mesurées pour les faibles épaisseurs de co-
balt est typique d'une texture magnétique en multidomaine. On observe d'autre part une
augmentation du champ de saturation avec l'augmentation de l'épaisseur de Co, témoin
d'une diminution de l'anisotropie perpendiculaire. On remarque également que le système
composé de 6 Å de Co possède un champ coercitif de 12± 1 mT. Des cycles d'hystérésis
fermés, comme ceux des multicouches avec les plus grandes épaisseurs de Co, sont pré-
férables (mais non su�sants) pour la réalisation d'expériences de transfert de spins. Les
cycles d'hystérésis dans le plan mesurés par magnétométrie à échantillon vibrant (VSM)
(�gure 1.39b) associés aux mesures Kerr permettent d'extraire les valeurs d'anisotropie
e�ective Keff par soustraction d'aires pour les trois épaisseurs de Co. Ces valeurs sont
reportées dans le tableau 1.39c, ainsi que les valeurs d'aimantation à saturation MS ac-
cessibles au VSM, l'anisotropie uniaxiale Ku = Keff + Kd, avec Kd = 1

2
µ0MS

2 l'énergie
dipolaire, et le facteur de qualité Q = Ku/Kd. Ces valeurs ont été rapportées à l'épaisseur
totale des multicouches 10× (10 + tCo + 10). Un matériau à aimantation perpendiculaire
est caractérisé par Keff > 0 ou Q > 1. Ces valeurs semblent donc indiquer que l'épais-
seur critique de Co pour obtenir une aimantation perpendiculaire dans les multicouches
[Au/Co/Pd]10 se situe entre 6 et 8 Å.

Des études ont montré néanmoins la possibilité d'observer une structure magnétique
en domaines à aimantation perpendiculaire dans des systèmes possédant un facteur de
qualité Q < 1. En e�et, Sukstanskii et al. ont démontré l'existence d'une texture magné-
tique en rubans dans des couches minces possédant une anisotropie e�ective négative, à
condition d'être su�samment épaisses [113]. Des mesures d'imagerie magnétique ont alors
été menées sur les multicouches AuTa(8 %)(55 Å)/[Au(10 Å)/Co(tCo)/Pd(10 Å)]10/Au(30
Å). La �gure 1.40 présente les textures magnétiques observées par MFM pour les trois
épaisseurs de Co. Les images MFM ont été réalisées après les mesures d'aimantation et
l'application d'un champ magnétique hors plan de 100 mT. On distingue un contraste
magnétique pour les trois épaisseurs de Co. Cela prouve la présence d'un champ de fuite
hors plan et donc d'une composante magnétique perpendiculaire non négligeable dans les
trois cas. La multicouche composée de couches de Co de 6 Å présente une texture ma-
gnétique en domaines entrelacés étroits (130± 5 nm) et relativement courts. Le domaine
sombre occupe une surface plus importante que les domaines clairs, en accord avec un
champ coercitif et une rémanence non nuls mesurés précédemment par e�et Kerr polaire.
Le système composé de couches de 8 Å de Co possède une texture magnétique similaire à

(a) (b) (c)

Fig. 1.40 � Images MFM de multicouches AuTa(8 %)(55 Å)/[Au(10
Å)/Co(tCo)/Pd(10 Å)]10/Au(30 Å) avec tCo = a) 6 Å, b) 8 Å, et c) 10 Å.
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la précédente. Les domaines magnétiques sont plus �ns (93±2 nm) et plus longs, sauf pour
quelques bulles magnétiques nettement visibles. En�n, pour 10 Å de Co, on remarque que
les domaines magnétiques sont alignés les uns par rapport aux autres, et que le contraste
est nettement moins intense (les trois images sont à la même échelle en intensité). La
faible anisotropie perpendiculaire entraîne la formation de domaines de fermeture à la
surface de l'échantillon, réduisant considérablement l'intensité du champ de fuite. Une
telle texture magnétique en rubans faibles a été observée par exemple dans des couches
minces de FePd à faible anisotropie (Q ∼ 0.4) [114].

Ainsi, les mesures d'aimantation dans le plan et hors plan réalisées sur des multi-
couches [Au(10 Å)/Co(tCo)/Pd(10 Å)]10 ont révélé une anisotropie magnétique perpendi-
culaire faible, voire planaire pour des épaisseurs de Co tCo > 8 Å. Les mesures d'imagerie
magnétique ont montré la présence d'une texture magnétique en domaines �ns entrelacés
pour des épaisseurs de Co tCo 6 8 Å. Ainsi, les multicouches [Au(10 Å)/Co(tCo)/Pd(10
Å)]10, avec une épaisseur de Co tCo située entre 6 et 8 Å, présentent des caractéristiques
intéressantes pour la formation et la manipulation de skyrmions.

2) Quelle couche tampon ?

A�n d'optimiser ce système, une série d'échantillons avec di�érentes couches tampons
a été développée. L'Au adhérant mal à l'oxyde de silicium, il est nécessaire d'ajouter une
�ne couche d'un autre métal pour rendre les mesures de magnéto-transport possibles.
De la même façon que précédemment, notre choix de couche d'accroche sera basé sur
des caractérisations magnétiques réalisées par e�et Kerr et par MFM. Des multicouches
Au(50 Å)/[Au(10 Å)/Co(8 Å)/Pd(10 Å)]10/Au(30 Å) ont été déposées par pulvérisation
cathodique sur les mêmes substrats de SiOx, précédées d'une couche mince de Ti ou de Ta
d'épaisseur variant entre 5 et 50 Å. Les mesures Kerr, présentées sur les �gures 1.41a) et c),
montrent une modi�cation importante des cycles d'hystérésis en fonction de l'épaisseur
de la couche d'accroche. En e�et, on remarque une diminution �agrante du champ de
saturation avec l'épaisseur de la couche tampon. Le champ de saturation passe de 200 mT
à 100 mT et 130 mT pour une couche de 50 Å de Ti et de Ta respectivement. De plus,
les images MFM (�gures 1.41b) et d)) montrent un changement des motifs magnétiques
lors de l'insertion d'une couche d'accroche de 50 Å de Ti et de Ta. En e�et, on remarque
que les domaines magnétiques sont plus longs et rectilignes que ceux observés dans la 5ème

�gure du tableau 1.7. Cette variation de comportement magnétique pourrait être expliquée
par la modi�cation des interfaces entraînée par l'insertion de la couche d'accroche entre
le substrat et les 5 nm d'Au. Cependant, les mesures de ré�ectivité aux rayons X (non
présentées) ne révèlent pas de changement notable de rugosité aux interfaces. L'insertion
d'une couche d'accroche épaisse ne semble donc pas favorable à la formation de skyrmions
puisqu'elle entraîne la formation de longs domaines plutôt que de bulles magnétiques.

Néanmoins, il a été montré que l'application d'un champ magnétique perpendiculaire
au plan de la couche peut être nécessaire à la formation de skyrmions [78]. Des images
MFM ont alors été réalisées sur les multicouches Ti(50 Å)/Au(50 Å)/[Au(10 Å)/Co(6
Å)/Pd(10 Å)]10/Au(30 Å) et Ti(5 Å)/Au(50 Å)/[Au(10 Å)/Co(8 Å)/Pd(10 Å)]10/Au(30
Å) a�n d'observer le comportement de leurs domaines magnétiques sous champ. Dans
le cas du premier système, avec une couche tampon épaisse, les domaines magnétiques
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se contractent avec l'augmentation du champ magnétique appliqué hors plan, sans se
raccourcir, jusqu'à complète disparition. La �gure 1.42a présente un cliché MFM mesuré
sur cet échantillon sous un champ magnétique de 52 mT, juste avant saturation. Un
comportement similaire est observé pour les mêmes multicouches avec une épaisseur de
Co de 8 Å. Dans le cas du second système, avec une couche tampon �ne, les domaines
magnétiques s'a�nent et se raccourcissent lorsque l'on augmente l'amplitude du champ
magnétique. La �gure 1.42b présente une image MFM réalisée à 125 mT sur laquelle les
domaines magnétiques apparaissent en forme de bulles.

(a) (b)

(c) (d)

Fig. 1.41 � Cycles d'hystérésis hors plan mesurés par e�et Kerr des multicouches
X(tb)/Au(50 Å)/[Au(10 Å)/Co(8 Å)/Pd(10 Å)]10/Au(30 Å) avec X = a) Ti
ou c) Ta et tb = 0, 5, 10, 50 Å, et b), d) images MFM correspondantes pour
tb = 50 Å.

(a) (b)

Fig. 1.42 � Images MFM sous champ magnétique hors plan de a) Ti(50
Å)/Au(50 Å)/[Au(10 Å)/Co(6 Å)/Pd(10 Å)]10/Au(30 Å) à 52 mT et b) Ti(5
Å)/Au(50 Å)/[Au(10 Å)/Co(8 Å)/Pd(10 Å)]10/Au(30 Å) à 125 mT.
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Ainsi, les mesures par e�et Kerr révèlent que l'insertion d'une couche d'accroche épaisse
entraîne une augmentation de l'anisotropie magnétique perpendiculaire des multicouches.
Les mesures d'imagerie magnétique montrent en parallèle que l'insertion d'une couche
tampon trop épaisse empêche la formation de bulles magnétiques, même sous champ
magnétique hors plan. En l'absence de DMI, la compétition entre l'interaction dipolaire
et l'anisotropie hors plan est à l'origine de la stabilité des bulles magnétiques. L'interaction
dipolaire tend à réduire la taille des domaines a�n de minimiser l'énergie magnétostatique.
Elle favorise donc la formation de bulles magnétiques. À l'opposé, l'anisotropie magnétique
augmente l'énergie de paroi de domaine et favorise donc un état magnétique avec le
moins de domaines magnétiques possible. Une augmentation de l'anisotropie magnétique
perpendiculaire stabilise donc plutôt les longs domaines. Lorsque l'anisotropie magnétique
est trop forte, les e�ets de champ démagnétisant associés à l'application d'un champ
magnétique hors plan ne su�sent pas à stabiliser un état magnétique en bulles avant
saturation du système. Les mesures de transport seront donc réalisées sur des multicouches
déposées sur une couche d'accroche de 5 Å, ici de Ti.

D'autre part, il a été montré que le déplacement de parois magnétiques de Néel et de
skyrmions est particulièrement e�cace avec l'utilisation de l'e�et Hall de spin (SHE) [84].
L'utilisation d'un matériau à fort SHE comme couche tampon serait alors très intéressant
pour des expériences de manipulation de skyrmions et de parois de domaines. Nous avons
donc véri�é la compatibilité d'une couche tampon d'AuTa à la place de l'Au pur avec
nos multicouches. En e�et, l'Au dopé à 8 % de Ta possède un angle de Hall de spin
(θH = js

jc
) de 48 %, contre 30 % pour le W, 15 % pour le Ta, 7 % pour le Pt et 0.4 % pour

l'Au, et une résistivité relativement faible d'environ 78 µΩ.cm [112]. Les mesures Kerr et
les images MFM réalisées sur des multicouches déposées sur une couche tampon d'AuTa
(�gure 1.40) ne présentent aucune di�érence avec les mesures réalisées sur les multicouches
déposées sur une couche tampon d'Au pur. Ce système ne sera pas étudié au cours de
cette thèse, mais les mesures préliminaires valident l'utilisation de l'AuTa comme couche
tampon des multicouches [Au/Co/Pd]n pour des expériences de déplacement de parois
et/ou de skyrmions de Néel.

3) Caractérisation structurale des multicouches [Au/Co/Pd]10

La structure cristalline et l'état des interfaces ayant un impact considérable sur le
comportement magnétique, la structure des multicouches [Au/Co/Pd]10 a été analysée
par des mesures de di�raction de rayons X, ainsi que par microscopie électronique en
transmission. Les mesures de caractérisation structurale présentées ici ont été réalisées
sur des échantillons sans couche d'accroche. La �gure 1.43 présente la ré�ectivité du
système SiOx/Au(50 Å)/[Au(10 Å)/Co(8 Å)/Pd(10 Å)]10/Au(30 Å). Son ajustement nous
renseigne sur les épaisseurs réellement déposées ainsi que sur la rugosité des interfaces.
Le meilleur ajustement conduit à des valeurs d'épaisseurs de 10.5 Å d'Au, 7.3 Å de Co et
10.8 Å de Pd, et une rugosité d'interface de l'ordre de 5 Å.

La �gure 1.45a présente une �gure de di�raction aux grands angles restreinte à 2θ ∈
[30° ; 60°] mesurée sur le même échantillon. A�n de discriminer les pics relatifs aux tri-
couches des contributions du substrat et des couches tampon et de protection, un spectre
de di�raction a été mesuré sur une couche mince d'Au. 5 Å de Ti (ces mesures ont été
réalisées après décision de la couche tampon) et 8 nm d'Au ont alors été déposés par
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Fig. 1.43 � Courbe de ré�ectivité d'une multicouche SiOx/Au(50 Å)/[Au(10
Å)/Co(8 Å)/Pd(10 Å)]10/Au(30 Å), et son ajustement.

pulvérisation cathodique sur un substrat de SiOx avec les mêmes conditions de dépôt que
les multicouches. La �gure de di�raction de cette couche mince (�gure 1.44a) exhibe deux
contributions di�érentes. Le premier pic, à 2θ = 39.72°, ajusté par la pseudo-Voigt rouge,
est une raie parasite du substrat *. Le second pic, à 2θ = 44.66°, correspond exactement à
la raie (111) de l'Au. Les pics satellites autour de celui-ci sont des oscillations de Laue, té-
moins d'une bonne qualité cristalline. En e�et, de la même façon que les franges de Kiessig
déterminent l'épaisseur d'une couche, les oscillations de Laue caractérisent l'épaisseur des
cristallites orientées selon la direction de la raie di�ractée. Ici, un ajustement simple de la
raie et de ses satellites par 5 pseudo-Voigts permet de déterminer une longueur de cohé-
rence D = λ

2(sin θ2−sin θ1) de 7.8 nm, correspondant parfaitement à l'épaisseur d'Au déposée
et mesurée par ré�ectivité (non présentée ici). L'Au déposé par pulvérisation cathodique
sur substrat de SiOx possède donc une orientation de croissance préférentielle selon la
direction <111>. La �gure 1.44b présente une �gure de pôles réalisée à 2θ =44.65°, cor-
respondant à la raie (111) de l'Au. La �gure de pôles est composée d'une tâche centrale
intense entourée d'un anneau situé à χ = 70.5°, correspondant à l'angle entre les raies
(111) et (11̄1) d'un cristal cubique. Cette mesure con�rme donc la texture (111) de la
couche tampon d'Au.

(a)
(b)

Fig. 1.44 � a) Spectre de di�raction d'une couche d'Au de 8 nm déposée par pulvéri-
sation cathodique sur substrat de SiOx. Le trait en pointillés noir représente la po-
sition théorique de la raie (111) de l'Au. b) Figure de pôles réalisée sur SiOx/Au(50
Å)/[Au(10 Å)/Co(8 Å)/Pd(10 Å)]10/Au(30 Å) à 2θ = 44.65° (Au (111)).

*. Ce pic parasite est la di�raction de rayons X d'énergie double (λ/2) par la raie Si(004)
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(a)

(b) pic 1 pic 2 pic 3 pic 4 pic 5 pic 6

2θ 37.97° 39.45° 42.92° 44.52° 46.61° 50.74°
∆1/2 0.79° 0.87° 3.04° 0.84° 0.79°

L (nm) 11.5 10 3.1 11.5 10.5

Fig. 1.45 � a) Balayage θ/2θ, ajusté avec 6 pseudo-Voigts, d'une multi-
couche SiOx/Au(50 Å)/[Au(10 Å)/Co(8 Å)/Pd(10 Å)]10/Au(30 Å). Les
pointillés noirs représentent les positions théoriques des pics de di�raction
des trois matériaux présents dans les tricouches. b) Liste des positions 2θ

et largeurs à mi-hauteur ∆1/2 des pseudo-Voigts, ainsi que la taille des
cristallites L correspondantes.

Les raies du substrat et des couches d'Au ayant été identi�ées, il est désormais possible
d'extraire de la �gure de di�raction 1.45a la contribution des multicouches uniquement.
Cette �gure de di�raction peut être approchée par la somme de 6 pseudo-Voigts, dont
certains paramètres sont reportés dans le tableau 1.45b. L'ajustement a été réalisé en
laissant les positions, intensités et largeurs de chaque pseudo-Voigt libres. Le pic 2 est le
pic parasite du substrat identi�é précédemment, et le pic 4 est attribué à la contribution
de l'Au de la couche tampon de 5 nm et de la couche de protection de 3 nm. La mesure de
la largeur à mi-hauteur ∆1/2 et l'application de la loi de Scherrer permet de quanti�er une
taille de cristallite L de l'ordre de 3 nm, cohérente avec les épaisseurs citées précédemment.
En�n, les 4 autres pics ne peuvent être simplement attribués à des raies des matériaux
présents dans le système, le désaccord entre les pics mesurés et la position théorique des
di�érents éléments (représentées en pointillés noirs sur la �gure 1.45a) étant trop impor-
tant. Dans le cas de couches très minces, il n'est pas possible d'identi�er individuellement
les di�érentes phases d'une multicouche. La �gure de di�raction d'une telle multicouche
présente un pic "moyen" et des pics satellites dans la mesure où les interfaces sont de
bonne qualité [115]. Le pic central, positionné à 2θ0, permet de quanti�er une distance
moyenne d̄ entre les plans atomiques des tricouches parallèles au plan de l'échantillon
selon la formule :

d̄ =
n1d1 + n2d2 + n3d3

n1 + n2 + n3

=
pλ

2 sin θ0
(1.4)

avec ni le nombre de monocouches de l'élément i par période, di sa distance interréticulaire,
λ la longueur d'onde des rayons X et p un nombre entier. D'autre part, la période des
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tricouches Λ peut être calculée à partir de la position 2θm des pics satellites selon la
formule :

Λ = n1d1 + n2d2 + n3d3 =
(m− n)λ

2(sin θm − sin θn)
(1.5)

D'après les épaisseurs mesurées par ré�ectivité (�gure 1.43) et les distances interréti-
culaires des plans (111) des trois métaux présents dans les tricouches (dAu = 2.35 Å,
dCo = 2.05 Å, dPd = 2.25 Å), une période Λ = 28.6 Å et une distance moyenne d̄ = 2.23 Å
sont attendues. La position du pic central (pic 5) situé à 2θ0 = 46.61° et les positions des
pics satellites (pics 1, 3 et 6) permettent d'extraire une distance moyenne d̄ = 2.26 Å et
une période Λ = 27 Å, en accord avec les valeurs mesurées par ré�ectivité.

D'autre part, des mesures MET-HR en vue plane ont été conduites sur des multi-
couches Au(50 Å)/[Au(10 Å)/Co(6 Å)/Pd(10 Å)]10/Au(30 Å) déposées sur des grilles
MET (voir �gure 1.46a). Des cristaux d'environ 5 nm de large sont directement visibles
sur cette image. La transformée de Fourier (TF) de cette image MET-HR (�gure 1.46b)
présente une �gure de di�raction circulaire unique, témoin d'une direction de croissance
préférentielle mais polycristalline dans le plan. La TF de la zone encadrée en rouge pré-
sente quant à elle un motif hexagonal, correspondant à la �gure de di�raction d'un plan
(001) d'un cristal hexagonal ou d'un plan (111) d'un cristal cubique. Ici, le matériau ob-
servé est vraisemblablement l'Au, matériau le plus lourd et en plus grande quantité parmi
les métaux composant nos multicouches, et de phase cristalline cubique. La direction de
croissance préférentielle observée ici est donc la direction <111>, en accord avec les me-
sures de di�raction de rayons X. Il est à noter que la calibration du MET utilisé pour
ces images (FEI Titan 1 à 300 kV) est incorrecte. Les échelles indiquées sur la �gure 1.46
ont donc été déterminées a posteriori par l'étude des images de Fourier. En e�et, l'échan-

(a) (b)

(c)

Fig. 1.46 � a) Image MET-HR en vue plane d'une multicouche Au(50 Å)/
[Au(10Å)/Co(6 Å)/Pd(10 Å)]10/Au(30 Å), et les TF b) de l'image com-
plète et c) de la zone encadrée en rouge. Les échelles des images ont été
calculées a posteriori.
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tillon étant mesuré dans le plan (111), les tâches de di�raction observées correspondent
aux directions <22̄0> de l'Au, dont la distance interréticulaire est 1.44 Å. On peut alors
calculer le rayon du cercle de di�raction (1/0.144 = 6.94 nm-1), et en déduire les échelles
des images dans les espaces réciproque et réel. L'erreur de calibration a été calculée et est
de l'ordre de +64 %.

Ainsi, des mesures de di�ractions de rayons X et d'imagerie MET-HR ont permis de ca-
ractériser précisément la structure des multicouches Ti(5 Å)/Au(50 Å)/[Au(10 Å)/Co(6-8
Å)/Pd(10Å)]10/Au(30 Å) déposées sur SiOx par pulvérisation cathodique. Elles possèdent
donc une texture <111>, qui correspond à la direction d'aimantation facile du Co. Cette
texture entraîne alors un renforcement de l'anisotropie magnétique hors plan, et l'absence
de direction préférentielle dans le plan. Les mesures de ré�ectivités ont permis de quan-
ti�er une rugosité d'interface de l'ordre de 5 Å, c'est-à-dire du même ordre de grandeur
que l'épaisseur des couches au sein des tricouches. Il est alors possible d'améliorer (ou de
détériorer) l'état des interfaces en ajustant les paramètres de croissance tels que les vi-
tesses de dépôt, o�rant ainsi l'opportunité de modi�er l'intensité de certaines interactions
magnétiques. Cette piste n'a pas été suivie au cours de cette thèse, mais pourrait faire
l'objet de recherches plus approfondies.

En conclusion, des mesures magnétiques préliminaires (Kerr et MFM) ont permis
d'établir le potentiel des multicouches [Au/Co/Pd]n et d'optimiser ce système pour des ap-
plications à la spintronique. Les multicouches SiOx/Ti(5 Å)/Au(50 Å)/[Au(10 Å)/Co(tCo)/
Pd(10 Å)]10/Au(30 Å), avec tCo entre 6 et 8 Å, possèdent une anisotropie magnétique per-
pendiculaire visible par l'observation de motifs magnétiques en domaines entrelacés et en
bulles à aimantation perpendiculaire plan de la couche. Il a de plus été montré que l'in-
sertion d'une couche tampon d'AuTa ne modi�ait pas les propriétés magnétiques, tout en
permettant l'utilisation e�cace de l'e�et Hall de spin pour le déplacement de parois et/ou
de skyrmions de Néel. Les études magnétiques réalisées sur ce système seront présentées
dans la suite du manuscrit.

C. Développement et caractérisation des multicouches [Pt/Co/W]n

Des multicouches [Pt/Co/W]10 ont été développées d'autre part. En e�et, les mesures
préliminaires (�gures 1.7) réalisées sur ces systèmes montrent une variation importante
des propriétés magnétiques avec les épaisseurs et l'ordre des couches, présentant un inté-
rêt potentiel de ces multicouches pour l'observation et la manipulation de skyrmions. Un
double coin d'épaisseur d'une multicouche Ta(30 Å)/[Pt(tPt)/Co(tCo)/W(tW )]10/Al(20 Å)
a alors été réalisé par pulvérisation cathodique sur un wafer de SiOx de 4 pouces *, sous
une pression d'Ar de 2×10-3 mbar et avec des taux de dépôt de 0.3 Å/s pour le Co et
0.7 Å/s pour le Pt et W. Le coin d'épaisseur est réalisé par l'insertion d'un déport radial
entre la cible et le substrat. L'épaisseur de Co tCo varie entre 6 et 13 Å dans une direction
et les épaisseurs de Pt et de W tPt = tW varient de 6 à 13 Å dans la direction perpen-
diculaire. Un échantillon témoin avec des couches de Pt et de W d'épaisseurs constantes

*. Échantillon réalisé par Stéphane Au�ret au CEA de Grenoble
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(tPt = tW = 10 Å) et un unique gradient d'épaisseur de Co a également été fabriqué. Cet
échantillon permet alors une caractérisation structurale plus précise car non moyennée
sur des gradients d'épaisseurs de Pt et de W.

Comme précédemment, des mesures de ré�ectivité et de di�raction de rayons X ont
été conduites sur ces échantillons. Ces mesures ont été réalisées pour trois épaisseurs de
Co di�érentes (zones 1, 2, 3 représentées �gure 1.47a). Les ajustements des ré�ectivités
présentées �gure 1.47b permettent d'établir les valeurs des épaisseurs de chaque couche

(a)

(b) (c) zone 2 zone 3

tPt (Å) 10.1 10.1
tCo (Å) 6.7 9.1
tW (Å) 10.7 9.7

Λ (Å) 27.5 28.9
d̄ (Å) 2.20 2.19

(d) (e) zone 1 zone 2 zone 3

2θ−1 42.36° 42.89° 43.34°
2θ0 46.70° 46.89° 47.18°
2θ1 50.84° 50.74° 50.84°

Λ (Å) 26.4 28.5 29.9
d̄ (Å) 2.26 2.25 2.24

Fig. 1.47 � a) Schéma d'une tricouche avec coin d'épaisseur de Co et des trois zones de
mesure. b) Mesures de ré�ectivité (`+' clairs) et ajustements (traits pleins foncés) du
système SiOx/Ta(30 Å)/[Pt(10 Å)/Co(tCo)/W(10 Å)]10/Al(20 Å) et c) résultats des
ajustements. tPt, tCo et tW sont les épaisseurs mesurées, Λ et d̄ sont la période des
tricouches et la distance interréticulaire moyenne calculées à partir de ces valeurs.
d) Di�raction aux grands angles et e) liste des positions des pics relatifs aux tri-
couches pour trois épaisseurs de Co di�érentes, ainsi que les périodes Λ et distances
interréticulaires moyennes d̄ correspondantes. En pointillés noirs sont représentées
les positions théoriques des raies du Pt (111), du W (110) et du Co (111).
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(répertoriées dans le tableau 1.47c) et d'apprécier la qualité des interfaces. Les épaisseurs
mesurées de Pt et de W, ainsi que des couches tampon et de protection, correspondent
aux valeurs nominales. À l'opposé, les épaisseurs mesurées de Co sont plus faibles, la
valeur maximale (mesurée en zone 3) étant de 9.1 Å. La période et la distance interato-
mique moyenne extraites de ces mesures sont également reportées dans le tableau 1.47c
(considérant dPt = 2.27 Å, dCo = 2.05 Å et dW = 2.25 Å). D'autre part, les rugosités sont
quanti�ées à 2.5 Å aux interfaces Pt/Co et W/Pt, et 5-6 Å (dépendant des épaisseurs
de Co) aux interfaces Co/W. Une telle rugosité peut être le témoin de la formation d'un
alliage CoW, non magnétique. La technique de dépôt utilisée pour les coins d'épaisseur
est responsable de cette rugosité importante. En e�et, des mesures réalisées d'autre part
sur des dépôts hors-axe par pulvérisation cathodique ont révélé une augmentation consi-
dérable de la rugosité (voir �gure 1.48). Il est donc important de noter que cette rugosité
peut être nettement améliorée en réalisant un dépôt dans l'axe une fois les épaisseurs
optimales déterminées.

Fig. 1.48 � Ré�ectivité de multicouches AuTa(50 Å)/[Au(10 Å)/Co(6
Å)/Pd(10 Å)]10/Au(30 Å) déposées hors axe et dans l'axe. L'atténuation
forte des franges de Kiessig des couches déposées hors axe est le témoin
d'une augmentation considérable des rugosités d'interface.

Des mesures de di�raction de rayons X ont également été menées sur ces systèmes
[Pt/Co/W]n. La �gure 1.47d présente les balayages θ/2θ réalisés pour trois épaisseurs de
Co di�érentes. Ces �gures de di�raction sont composées de 3 pics (le pic à 39.7° étant un
pic parasite du substrat). Les positions théoriques des raies de di�raction du Pt (111), du
Co (111) et du W (110) sont représentées par des pointillés noirs. De la même façon que
décrit précédemment, ces trois pics correspondent à une raie de di�raction centrale de
position 2θ0 et à ses deux satellites en 2θ−1 et 2θ1. Les positions de ces pics sont reportées
dans le tableau 1.47e, ainsi que les périodes Λ et distances interréticulaires moyennes d̄
calculées pour chacune des zones de mesure suivant les equations 1.5 et 1.4. Ces valeurs
sont cohérentes à plus de 95 % avec celles extraites des mesures de ré�ectivité. De plus, la
mesure des largeurs à mi-hauteur et l'application de la loi de Scherrer permet d'extraire
une distance de cohérence cristalline de l'ordre de 7 nm. L'absence de texture cristalline
de la couche tampon (le tantale déposé sur SiOx est a priori amorphe) peut expliquer la
cohérence plus faible de ce système par rapport aux 10 nm mesurés précédemment dans
le cas des multicouches [Au/Co/Pd]n.
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Ainsi, les multicouches [Pt/Co/W]10 ont été caractérisées par ré�ectivité et di�rac-
tion de rayons X. Ces multicouches possèdent une rugosité d'interface relativement faible
(2.5 Å pour les épaisseurs constantes et 5-6 Å pour les coins d'épaisseurs), pouvant être
améliorée par simple réduction du déport latéral du substrat par rapport à la cible. Les
mesures de di�raction montrent une direction de croissance préférentielle des tricouches
dans la direction <111> du Pt et du Co, et <110> du W, malgré l'absence de texture
de la couche tampon, renforçant ainsi l'anisotropie magnétique perpendiculaire. Par la
suite, ces multicouches seront caractérisées magnétiquement en fonction des épaisseurs de
Co, de Pt et de W, permettant d'extraire les paramètres magnétiques nécessaires à la
compréhension de ce système.

Les propriétés magnétiques étant étroitement liées aux propriétés structurales des
échantillons, les connaissances acquises sur la structure de nos systèmes nous permettent
d'extraire des paramètres magnétiques précis, et de mieux comprendre et appréhender les
phénomènes magnétiques qui seront observés par la suite. Il sera alors envisageable de
manipuler et d'adapter les di�érentes interactions magnétiques en jeu par simple modi�-
cation de certains paramètres de croissance par exemple.
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I. Techniques de caractérisation magnétique

I Techniques de caractérisation magnétique

La caractérisation magnétique d'un système est complexe. Il est nécessaire de combi-
ner di�érentes techniques a�n de caractériser complètement un système magnétique. La
magnétométrie en général donne accès à des paramètres macroscopiques statiques tels que
l'aimantation à saturation, la coercivité ou la rémanence d'un système. Ces paramètres
sont primordiaux pour la compréhension d'un système et la quanti�cation des interactions
magnétiques en jeu. L'imagerie magnétique permet de visualiser l'organisation microsco-
pique de l'aimantation au sein de l'échantillon. Elle autorise la détermination de la forme
et de la taille des domaines magnétiques, ainsi que la nature des parois de domaines.
Certaines techniques d'imagerie magnétique permettent également d'observer le compor-
tement dynamique des domaines ou parois magnétiques sous l'application d'un champ
magnétique et/ou d'un courant de charges ou de spins. Les directions de déplacement et
vitesses de parois apportent de nouvelles informations telles que le signe et la valeur de
la constante d'interaction de Dzyaloshinskii-Moriya (DMI) et de l'angle de Hall de spins
par exemple. D'autres techniques permettent d'accéder à des propriétés magnétiques mi-
croscopiques, telles que la distribution de l'orientation des moments magnétiques ou leur
dynamique. La di�raction de neutrons, évoquée plus tôt dans le manuscrit, a permis par
exemple de découvrir une nouvelle texture magnétique et d'établir le diagramme de phase
magnétique du MnSi [18]. Les mesures de magnéto-transport, largement utilisées pour la
caractérisation de matériaux magnétiques, seront décrites dans la partie suivante.

A. Magnétométrie

La magnétométrie donne accès aux paramètres magnétiques macroscopiques d'un sys-
tème, à la base d'une caractérisation magnétique complète.

Les mesures de magnétométrie peuvent également être un moyen de discriminer une
phase cristalline d'une autre, ou de caractériser la qualité de la cristallisation d'une couche
mince. Dans le cas de l'alliage FeGe 50-50 par exemple, la phase monoclinique (croissance
à 350 °C) et la phase cubique B20 n'ont pas les mêmes propriétés magnétiques. La �-
gure 2.1a présente la dépendance en température de l'aimantation de quatre échantillons
de FeGe élaborés avec des conditions de croissance di�érentes. Ces mesures montrent une
température de transition autour de 275 K pour les croissances à 375 °C et plus, tandis
qu'elle est de 250 K dans le cas de la croissance à 350 °C. Cela con�rme alors la forma-
tion du FeGe B20 au-delà d'une température de dépôt de 375 °C, observée précédemment
par di�raction de rayons X. De plus, une aimantation de l'ordre de 1µB/Fe, c'est-à-dire
' 360 kA/m, est attendue. La �gure 2.1b montre l'évolution de l'aimantation à saturation
en fonction des conditions de dépôt. La couche mince déposée à 375 °C et avec un �ux
d'Ar de 32 sccm présente une aimantation à saturation de l'ordre de 270 kA/m, nette-
ment plus élevée que celle des autres échantillons. Ceci témoigne d'une meilleure, mais
non parfaite, qualité cristalline.

Il existe di�érentes techniques de magnétométrie, chacune avec ses spéci�cités. Au
cours de cette thèse, le magnétomètre à SQUID, le magnétomètre à échantillon vibrant et
le magnétomètre magnéto-optique par e�et Kerr ont été largement utilisés pour détermi-
ner les paramètres macroscopiques des échantillons étudiés. Le principe de fonctionnement
de ces trois techniques est exposé succinctement.
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(a) (b)

Fig. 2.1 � Comparaison des propriétés magnétiques de di�érentes couches
minces de FeGe. a) Aimantation en fonction de la température à 10 mT
et b) cycles d'hystérésis à 100 K, mesurés par magnétométrie à SQUID.

1) Magnétomètre à SQUID

Le magnétomètre à SQUID (pour Superconducting Quantum Interference Device) per-
met de mesurer le moment magnétique dans le plan ou hors plan d'un échantillon avec une
précision de l'ordre de 10−11 A.m2. L'équipement utilisé au cours de cette thèse dispose
d'une bobine supraconductrice permettant d'accéder à des champs magnétiques de 5 T.
Il permet également de réaliser des mesures à des températures variant de 2 à 400 K.

Le magnétomètre à SQUID fonctionne sur le principe de la loi de Faraday. L'échantillon
est situé au milieu de boucles supraconductrices. Le déplacement de l'échantillon crée
une variation de �ux magnétique à travers les spires, induisant un courant électrique
parcourant les spires : ∮

C

E · dl = −
∫∫

S

∂B

∂t
· n dS

Les boucles de détection sont enroulées de façon à être insensible au champ magnétique
produit par l'électroaimant et à ne mesurer que la contribution du moment magnétique
de l'échantillon. Le courant ainsi créé est alors transporté sans perte à travers un circuit
électrique supraconducteur jusqu'à une bobine, induisant un champ magnétique mesuré
par le SQUID avec une grande précision et converti en tension. Les données de mesure
consistent en la variation de cette tension en fonction de la position de l'échantillon par
rapport aux boucles de détection. L'ajustement de ces données permet alors d'extraire le
moment magnétique de l'échantillon, considéré comme un dipôle magnétique. Il convient

Fig. 2.2 � Schéma de principe de détection
d'un magnétomètre à SQUID. L'échan-
tillon traverse en leur centre les boucles de
détection, elles-mêmes situées au centre de
l'électroaimant.
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de noter que par cette technique tout l'échantillon est sondé, incluant les contributions
magnétiques du substrat. Dans les mesures SQUID présentées par la suite, la contribution
diamagnétique des substrats de Si sera retirée par simple soustraction de la pente de
l'aimantation après saturation.

Le magnétomètre à SQUID o�re ainsi une vaste plage de mesures en champ et en
température, associée à une très grande précision. Néanmoins, cela implique un certain
nombre de contraintes telles que l'utilisation couteuse d'hélium liquide, le sacri�ce de
l'échantillon dont la longueur ne doit pas dépasser 5 mm et qui est mis en place à l'aide
de colle, et un temps de mesure très long (de l'ordre de la demi-journée pour obtenir un
demi-cycle d'hystérésis).

2) Magnétomètre à échantillon vibrant

Le magnétomètre à échantillon vibrant (VSM) permet de mesurer le moment magné-
tique d'un échantillon en fonction du champ magnétique appliqué avec une précision de
l'ordre de 10−9 A.m2. L'instrument utilisé au cours de cette thèse permet de réaliser des
mesures à température ambiante avec un champ magnétique maximal de 1.5 T. Le mon-
tage o�re la possibilité d'appliquer le champ magnétique dans toutes les directions de
l'échantillon.

Le VSM fonctionne sur le même principe que le magnétomètre à SQUID. L'échan-
tillon, placé au centre d'un électroaimant, vibre le long de l'axe perpendiculaire à l'axe de
l'électroaimant à une fréquence proche de 40 Hz. Les bobines de détection, placées sur les
pièces polaires de l'électroaimant, détectent la variation sinusoïdale du �ux magnétique
et la convertissent en tension électrique. L'enroulement et le placement des bobines de
détection permettent la mesure du champ magnétique induit par l'échantillon en s'a�ran-
chissant du champ magnétique constant créé par l'électroaimant. Une mesure synchrone
basée sur la fréquence d'oscillation de l'échantillon permet de réduire encore le bruit de
mesure. Avec cette technique, le signal mesuré est celui de tout l'échantillon, substrat
compris.

La plage de mesure o�erte par le VSM utilisé ici est beaucoup plus restreinte que celle
du magnétomètre au SQUID. Cependant, les contraintes expérimentales sont réduites, et
les mesures plus rapides (un demi-cycle d'hystérésis peut-être mesuré en 30 min).

3) Magnétomètre à e�et Kerr magnéto-optique polaire

Le magnétomètre à e�et Kerr magnéto-optique (MOKE) polaire, contrairement aux
magnétomètres cités précédemment, ne permet pas d'accéder à la valeur de l'aimantation
de l'échantillon. Le signal mesuré est proportionnel au moment magnétique à la surface
de l'échantillon. L'équipement MOKE utilisé ici permet de réaliser des mesures à tempé-
rature ambiante avec un champ magnétique appliqué perpendiculairement à la surface de
l'échantillon et allant jusqu'à 1.5 T.

L'e�et Kerr magnéto-optique est basé sur l'interaction de l'onde électromagnétique de
la lumière avec l'aimantation à la surface de l'échantillon mesuré. L'e�et Kerr en parti-
culier est un e�et biréfringent en ré�exion. C'est-à-dire que le milieu magnétique n'agit
pas de la même façon sur les composantes circulaires droite et gauche d'une lumière in-
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cidente. On envoie alors une onde polarisée linéairement en incidence perpendiculaire au
plan l'échantillon, et on mesure l'ellipticité et la rotation de la polarisation du faisceau
ré�échi après interaction avec l'échantillon. L'utilisation d'un prisme de Wollaston permet
de séparer l'onde ré�échie en deux ondes de polarisations rectilignes orthogonales l'une à
l'autre. La di�érence d'intensité de ces deux faisceaux permet d'accéder à la rotation de
polarisation du faisceau incident après interaction avec le milieu magnétique. Un avan-
tage de cette technique est que seule la surface de l'échantillon, et donc la couche mince
magnétique, est sondée.

Cette technique non destructive permet alors d'obtenir rapidement et facilement des
informations magnétiques à travers la mesure d'un cycle d'hystérésis hors plan. Associée
à l'une des deux autres techniques de magnétométrie, il est possible de caractériser préci-
sément un système magnétique par l'obtention des valeurs d'aimantation à saturation, de
l'anisotropie magnétique, de la rémanence et de la coercivité dans toutes les directions de
l'échantillon. D'autre part, les mesures MOKE étant locales, elles permettent d'explorer
l'évolution des caractéristiques magnétiques d'un coin d'épaisseur.

B. Imagerie magnétique

La caractérisation des motifs magnétiques est une étape importante du développement
de systèmes pour la spintronique. En e�et, la taille des domaines et la nature des parois
sont des paramètres capitaux pour des applications à la spintronique. Une taille de do-
maines petite permet d'augmenter la capacité des appareils de stockage. Et nous avons
vu précédemment que les parois de Néel peuvent être mues e�cacement par e�et Hall de
spins, permettant un transport d'information rapide et à basse consommation d'énergie.
D'autre part, puisque la taille des domaines magnétiques et la nature des parois résultent
de la compétition entre les di�érentes interactions magnétiques, la caractérisation de la
texture magnétique permet de quanti�er certaines de ces interactions.

Deux techniques complémentaires d'imagerie magnétique ont été utilisées au cours de
cette thèse. La première, la microscopie à force magnétique, permet de visualiser le champ
de fuite perpendiculaire au plan de l'échantillon. La seconde, la microscopie électronique en
transmission en mode Lorentz, est plus adaptée à l'observation des moments magnétiques
dans le plan de l'échantillon.

1) Microscopie à force magnétique

La microscopie à force magnétique (MFM) est sensible au gradient du champ de fuite
au-dessus de l'échantillon et perpendiculaire au plan de l'échantillon. La MFM est alors
très bien adaptée pour imager les motifs magnétiques des systèmes à aimantation per-
pendiculaire tels que les nôtres. La MFM a une résolution latérale de l'ordre de 20 nm,
nettement plus petite que le µm de la microscopie MOKE. Le principe de fonctionnement
du MFM est basé sur l'interaction entre le moment magnétique Mpointe d'une pointe
(souvent modélisé par un dipôle magnétique) et le champ de fuite proche de la surface
de l'échantillon Hech : Fj = µ0Mpointe · ∂iHech. Le mode dynamique est utilisé dans la
plupart des mesures MFM. La pointe est mise en oscillation forcée à une fréquence proche
de sa fréquence de résonance (∼ 75 kHz), et parcourt la zone de mesure à une altitude
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dé�nie. Dans ce mode, on mesure la variation de la phase des oscillations qui traduit un
changement dans le champ de fuite au-dessus de l'échantillon. Il est possible d'adapter
la sensibilité magnétique en modi�ant l'amplitude des oscillations de la sonde, et la ré-
solution latérale avec l'altitude de parcourt de la pointe (1 à 100 nm). L'existence d'un
compromis entre sensibilité magnétique et résolution latérale est alors évidente. En pra-
tique, la technique "en deux passages" est utilisée. C'est-à-dire que la zone de mesure
est parcourue une première fois pour acquérir la topographie, puis la pointe e�ectue un
deuxième passage à l'altitude imposée au-dessus de la topographie mesurée précédem-
ment. Cela permet de s'a�ranchir de la contribution des forces de Van der Waals et de ne
mesurer que les forces à longue portée telles que les forces magnétiques et électrostatiques.
Ces dernières peuvent entraîner l'apparition d'artefacts dans le contraste de l'image MFM
et empêchent la quanti�cation facile du champ magnétique mesuré.

Une limitation importante de la MFM est l'interaction de la pointe sur les domaines
magnétiques de l'échantillon mesuré. En e�et, si le champ coercitif du système mesuré
est comparable au champ rayonné par la pointe (∼ 10-16 A.m2 pour les pointes stan-
dards), il est possible que le simple passage de celle-ci déplace des parois de domaines,
ou crée/annihile des domaines magnétiques. Ce phénomène est montré sur la �gure 2.3.
L'échantillon mesuré ici est une multicouche [Pt/Co/W]10. Sur l'image a), où la pointe se
déplace horizontalement et balaye l'échantillon de haut en bas, on peut visualiser le pas-
sage d'un état magnétique saturé à un état en multidomaine. Les domaines magnétiques
se forment sous l'e�et du champ rayonné par la pointe MFM. L'image b) montre la même
zone de l'échantillon, mais ici la pointe se déplace verticalement et balaye l'échantillon de
droite à gauche. Cette image con�rme la création des domaines magnétiques par le simple
passage de la pointe magnétique. A�n de s'a�ranchir de ce problème, il est possible de mo-
di�er le moment magnétique de la sonde en adaptant l'épaisseur de la couche magnétique
déposée sur la pointe (∼ 40 nm pour les pointes MFM standards). Certaines images MFM
présentées dans la suite du manuscrit ont été réalisées avec des pointes MFM fabriquées
par Simon Le Denmat à l'Institut Néel par dépôt de 20 nm de CoCr sur des pointes AFM
ultra �nes, permettant alors une observation non perturbée des domaines magnétiques
ainsi qu'une meilleure résolution latérale.

(a) (b)

Fig. 2.3 � Images MFM d'une multicouche [Pt/Co/W]10. La pointe MFM
parcourt la surface de l'échantillon a) dans la direction horizontale et b)
dans la direction verticale.

La MFM est une technique particulièrement intéressante pour l'imagerie magnétique
de systèmes à aimantation perpendiculaire, et a donc été largement utilisée au cours de
cette thèse pour la caractérisation des systèmes en multicouches. L'observation des tex-
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tures magnétiques au sein d'un cristal de FeGe est également possible [116], mais nécessite
la possibilité de contrôler la température de l'échantillon. Les deux microscopes utilisés
au cours de cette thèse fonctionnent uniquement à température ambiante, et l'utilisation
de modules Peltier s'est révélée ine�cace pour l'observation des couches minces de FeGe.
L'imagerie par MFM permettra de déterminer la taille des domaines magnétiques avec
une précision de ±20 nm au sein des multicouches. Cependant, cette technique sensible
uniquement au champ de fuite hors plan ne permet pas de caractériser la nature des parois
magnétiques.

2) Microscopie électronique en transmission en mode Lorentz

La microscopie électronique en transmission (MET) en mode Lorentz (MET-L) est
sensible à l'induction magnétique orthogonale au faisceau d'électron. Elle permet alors
de détecter le champ magnétique induit dans le plan de la couche, avec une résolution
latérale de l'ordre du nanomètre. La MET-L o�re alors la possibilité d'observer la rotation
des moments magnétiques au niveau des parois de domaines, et ainsi de déterminer la
nature des parois magnétiques. L'utilisation d'un microscope électronique en mode Lorentz
nécessite la présence d'une lentille supplémentaire dite de Lorentz (placée sous l'échantillon
pour limiter le champ perçu par celui-ci) et la possibilité d'éteindre la lentille objective
(située au niveau de l'échantillon). En e�et, le fort champ magnétique (2-3 T) créé par
la lentille objective saturerait complètement l'échantillon et rendrait impossible toute
observation magnétique. La lentille objective peut alors être utilisée comme un simple
électroaimant a�n de réaliser des mesures sous champ (parallèle au faisceau d'électron).
D'autre part, les porte-échantillons o�rent parfois la possibilité d'incliner l'échantillon.
Cela permet alors d'accéder à des composantes du champ magnétique induit hors du plan
de l'échantillon, ainsi que d'appliquer un champ magnétique dans le plan de la couche.

Le principe de la MET-L est basée sur la déviation du faisceau d'électrons par le champ
magnétique induit via la force de Lorentz : F = q ·(E+v×B), avec E le champ électrique,
B le champ magnétique, q la charge de l'électron, et v sa vitesse. Une simple approche
géométrique considère le résultat de la force de Lorentz comme une dé�exion du faisceau
d'électrons d'un angle β = eλ

h

∫
B⊥ dz [117] avec h la constante de Planck, e la charge

élémentaire, λ la longueur d'onde des électrons (∼ 2 pm à 300 kV), et B⊥ l'induction
magnétique perpendiculaire rencontrée tout au long du trajet des électrons. Cet angle de
dé�exion est inférieur à 100 µrad ( eλ

h
= 0.48 µrad.T-1.nm-1), très faible devant les angles

de Bragg de l'ordre du mrad pour des cristaux standards.

Il existe plusieurs techniques d'observation des contrastes magnétiques en MET-L.
Nous nous intéresserons ici à la méthode de Fresnel et à la méthode de contraste de
phase di�érentielle (appelée DPC) en mode MET à balayage (METB). Ces deux mé-
thodes peuvent être expliquées simplement par une approche géométrique. La méthode
de Fresnel consiste en l'observation des plans défocalisés situés au-dessus ou en dessous
du plan image. Le contraste formé par deux domaines magnétiques accolés se forme ainsi
(voir �gure 2.4a) : deux parties du faisceau d'électrons déviées par des champs magné-
tiques induits opposés, et donc dans des directions di�érentes, seront juxtaposées dans
le plan image, tandis qu'elles se recouvreront (ou s'écarteront) dans les plans défocalisés,
donnant alors naissance à des contrastes blancs (ou noirs). Les contrastes observés par la
méthode de Fresnel correspondent donc à des parois de domaines dans le cas de systèmes

74



I. Techniques de caractérisation magnétique

à aimantation planaire. Il est possible d'ajuster la défocalisation a�n d'obtenir le meilleur
compromis entre la sensibilité (qui augmente avec la défocalisation) et la résolution la-
térale (qui diminue). Une représentation du champ induit peut être construite par une
technique appelée TIE (Transport-of-Intensity Equation) [118] à partir de seulement trois
images focalisée, sous-focalisée et sur-focalisée (avec la même défocalisation). Des foca-
lisations di�érentes induisant des déplacements et rotations de l'image, il est nécessaire
de réaligner les images entre elles avant tout traitement. En pratique, le logiciel Digital-
Micrograph permet de recadrer les images entre elles et d'obtenir la reconstruction des
champs induits. Un exemple réel de contrastes de Fresnel observés dans une tricouche
Pt(50 Å)/Co(50 Å)/Pt(20 Å) est présenté �gure 2.4b.

(a)
(b)

Fig. 2.4 � a) Schéma de principe des contrastes de Fresnel. b) Exemple de contrastes
de Fresnel dans une tricouche Pt(50 Å)/Co(50 Å)/Pt(20 Å) déposée par pulvéri-
sation cathodique sur une grille MET observés avec une défocalisation de 300 µm.

Dans la situation de systèmes à aimantation perpendiculaire, seuls les moments magné-
tiques dans les parois sont dans le plan. Dans le cas des parois de Néel, le faisceau d'électron
est dé�échit le long de la paroi, et ne crée pas de contraste de Fresnel. Il est alors nécessaire
d'incliner l'échantillon pour avoir accès aux composantes hors du plan de l'échantillon et
observer un contraste, comme le montre la �gure 2.5 [119]. Ceci permet de discriminer
un type de paroi par rapport à l'autre, mais rend compliqué l'observation des parois, a
fortiori des skyrmions, de Néel.

Fig. 2.5 � Simulations de contrastes de Fresnel créés par des domaines à
aimantation perpendiculaire séparés pas des parois de Bloch (gauche) et
de Néel (droite) avec une inclinaison de l'échantillon de 0° (haut) et de
30° (bas) selon la direction indiquée par la �èche bleue [119].
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La méthode de Fresnel permet d'obtenir des images immédiatement interprétables lors de
l'observation, permettant l'étude des comportements dynamiques tels que le mouvement
d'une paroi sous l'application d'un champ magnétique. Cependant, dans le cas de couches
très minces ou à faible induction magnétique, il est nécessaire d'appliquer une défocalisa-
tion importante, ce qui détériore considérablement la résolution qui peut alors facilement
atteindre plusieurs dizaines de nanomètres.

La méthode DPC en mode METB consiste en la mesure de la déviation du faisceau
d'électrons (convergent dans ce mode) en chaque point de la zone de l'échantillon ob-
servée (voir �gure 2.6). Traditionnellement, cette déviation est mesurée indirectement à
l'aide d'un détecteur 4 cadrans, par soustraction deux à deux de l'intensité du signal reçu
par chacun des cadrans. Aujourd'hui, les capteurs CCD présents sur tous les microscopes
permettent de mesurer directement la dé�exion du faisceau avec une grande précision
(dépendant uniquement de la taille des pixels) et ainsi d'atteindre des sensibilités plus
grandes [120]. Les mesures en mode METB sont techniquement plus di�ciles à mettre
en ÷uvre. De plus, le temps d'acquisition d'une image est de plusieurs minutes. Cette
technique ne permet donc pas d'observer des e�ets dynamiques, et peut en outre être
perturbée par des e�ets de déviation durant le temps d'acquisition. Cependant, avec les
compétences techniques actuelles, la méthode DPC en mode METB permet d'atteindre
une résolution latérale atomique (contre plusieurs dizaines de nanomètre pour la méthode
de Fresnel) et des sensibilités magnétiques considérables (de l'ordre de 1 T.nm).

Fig. 2.6 � Schéma de principe de la méthode DPC en mode METB [121]
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Ces deux techniques de microscopie électronique en transmission en mode Lorentz
sont donc complémentaires. La première permet d'obtenir des images en grand champ
très rapidement, mais avec une résolution latérale faible, tandis que la deuxième o�re
une résolution et une sensibilité très grandes, avec des temps de mesure et de traitement
d'image beaucoup plus importants. De plus, avec la deuxième technique, la déviation du
faisceau d'électron est mesurée point par point, permettant de caractériser la direction du
champ magnétique induit quelle que soit la direction du champ induit voisin. La méthode
DPC en mode METB permet alors de discriminer des parois de Néel des parois de Bloch
sans nécessité d'incliner l'échantillon observé.

C. Autres techniques

D'autres techniques existent pour caractériser l'arrangement des moments magnétiques
d'un système. En e�et, les équipements d'imagerie magnétique, en particulier les micro-
scopes électroniques, sont assez peu répandus. D'autre part, les appareils utilisés au cours
de cette thèse ne permettent pas d'accéder aux conditions nécessaires (basse tempéra-
ture) à la formation de textures magnétiques au sein du système FeGe. Des techniques
telles que la spectroscopie Mössbauer et la spectroscopie par rotation des spins du muons
permettent d'obtenir des informations sur la distribution de l'orientation des moments
magnétiques au sein d'un système. Comme avec la di�raction de rayons X, les informa-
tions ainsi obtenues sont moyennées sur un grand volume et nécessitent donc une bonne
homogénéité au sein de nos échantillons. La spectroscopie de Brillouin est également une
technique puissante pour caractériser les matériaux magnétiques, en particulier pour éva-
luer la constante de DMI. Le principe de fonctionnement de ces di�érentes techniques de
caractérisation magnétique sera décrit plus loin.
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II Mesures de magnéto-transport

La détection et la manipulation du renversement d'aimantation dans des nanostruc-
tures est un problème crucial pour la recherche fondamentale et pour les applications à
des dispositifs de spintronique. Les mesures de magnéto-transport o�rent de très bonnes
résolutions spatiales et temporelles et sont alors très prisées (simples, e�caces et rapides)
pour détecter les renversements d'aimantation dans les nanostructures. Les mesures de
magnéto-transport permettent également de caractériser les e�ets liés au couplage spin-
orbite au sein des matériaux.

La lithographie des couches minces permet d'optimiser les mesures de magnéto-transport.
Une structure simple de gravure est la double croix de Hall qui permet de mesurer simul-
tanément les résistivités longitudinale et de Hall. La �gure 2.7 présente un schéma d'une
double croix de Hall avec le montage électrique utilisé pour les mesures de magnéto-
transport réalisées au cours de cette thèse. Un courant alternatif IAC est appliqué le long
de la barre principale de la double croix, et les résistances longitudinales Rxx et de Hall
Rxy sont mesurées par détection synchrone. Les résultats présentés par la suite ont été
mesurés avec le champ magnétique appliqué hors plan.

Fig. 2.7 � Schéma du montage de mesures de magnéto-transport.

A. Magnétorésistances longitudinales

Les e�ets de magnétorésistance, basés sur l'interaction entre des courants électriques
et l'aimantation, fournissent une technique facile et rapide d'étude de renversement d'ai-
mantation dans des nanostructures. Nous ne considérerons ici que les e�ets de magné-
torésistance due à l'aimantation, et non à l'induction magnétique. La magnétorésistance
longitudinale est composée de trois termes qui sont la magnétorésistance anisotrope, la
résistance de paroi de domaines et la magnétorésistance de magnons. Ces trois compo-
santes de la magnétorésistance ont des origines di�érentes et ne contribuent pas de la
même façon.

1) Magnétorésistance anisotrope

La magnétorésistance anisotrope (AMR) est un e�et de variation de résistivité dans
des matériaux ferromagnétiques en fonction de l'angle θ formé entre les lignes de courant
et la direction de l'aimantation. L'e�et d'AMR provient du couplage spin-orbite et peut
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atteindre quelques % à température ambiante dans des alliages métalliques à base de Fe,
de Co et de Ni [122]. La variation de résistivité avec l'angle θ peut s'exprimer :

ρAMR = ρ⊥ + (ρ‖ − ρ⊥) cos2(θ) [122]

avec ρ⊥ et ρ‖ les résistivités obtenues lorsque l'aimantation est perpendiculaire ou parallèle
au courant. En général ρ‖ > ρ⊥. Dans les systèmes à aimantation planaire, l'AMR est
alors très sensible aux composantes d'aimantation pendant le processus de renversement.
L'AMR a donc été beaucoup utilisée pour étudier le renversement d'aimantation dans
des systèmes à aimantation planaire, en particulier dans des nanostructures. L'AMR o�re
également la possibilité de détecter la présence et le type de parois de domaines dans ces
systèmes. Pour des systèmes à aimantation perpendiculaire, les moments magnétiques sont
perpendiculaires à la direction du courant, sauf potentiellement à l'intérieur des parois
magnétiques. La contribution éventuelle d'AMR se situe donc dans les parois de domaines,
et est très faible par rapport à celle des autres magnétorésistances longitudinales.

2) Résistance de paroi

La résistance de paroi de domaine (DWR, pour domain wall resistance) [123, 124, 125]
est toujours positive et correspond à la di�culté qu'a le spin de l'électron à suivre la
réorientation des moments magnétiques dans la paroi. Ceci conduit à un mélange de po-
pulation de spins et à un accroissement du phénomène de di�usion de spins, augmentant
ainsi la résistivité dans la zone de la paroi de domaine. Cette contribution à la magné-
torésistance est intrinsèque aux parois de domaines, et nettement plus importante que
la contribution de l'AMR dans les parois des matériaux à aimantation perpendiculaire
(DWR ∼ 10 %). De plus, contrairement à l'AMR, la DWR augmente lorsque la taille de
la paroi diminue. En e�et, plus la paroi est petite, plus le gradient de moment magnétique
est important, et plus le spin de l'électron a du mal à suivre la réorientation des moments
magnétiques.

Ainsi, dans le cas de systèmes à aimantation perpendiculaire, l'AMR et la DWR sont
toutes deux causées par la présence de parois de domaines. La contribution de la DWR est
a priori plus importante que l'AMR, en particulier pour des parois de domaines étroites.

3) Magnétorésistance de magnons

La magnétorésistance de magnons (MMR) est la contribution des magnons à la résisti-
vité d'un matériau ferromagnétique. Le magnon est une quasi-particule associée aux ondes
de spins, de la même façon que le phonon est associé aux vibrations du réseau cristallin.
Le phénomène de la MMR peut être décrit simplement. La �gure 2.8 résume la dépen-
dance en champ magnétique de la MMR pour un champ magnétique appliqué dans la
direction facile d'aimantation. À température non nulle, l'agitation thermique donne lieu
à des ondes de spins aléatoires (population de magnons). L'interaction électrons-magnons
participe à la di�usion des électrons et donc à la résistivité. L'application d'un champ
magnétique fort (1) rigidi�e les moments autour du champ, ce qui réduit l'amplitude des
ondes de spins. Ceci correspond à une diminution de la population de magnons et par
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conséquent aboutit à la réduction de la résistivité [126]. À champ nul (2), l'amplitude des
ondes de spins, et donc la population de magnons, augmente et la résistivité est plus éle-
vée. Juste avant le renversement d'aimantation (3), le champ magnétique est antiparallèle
aux moments magnétiques, les magnons sont le plus excités et la résistivité est la plus
élevée. En�n, l'aimantation se retourne parallèlement au champ magnétique appliqué (4),
les magnons sont ainsi plus rigides et la résistivité à nouveau plus faible.

Fig. 2.8 � Cycle de magnétorésistivité due aux magnons en fonction
du champ magnétique appliqué dans la direction d'aimantation facile de
l'échantillon.

La résistivité due aux magnons est proportionnelle au champ magnétique appliqué
ainsi qu'à l'aimantation relative du système : ρMMR = α M

MS
B [127], où le facteur α, dont

l'inverse caractérise la raideur (ou la masse) des magnons, est négatif et tend à s'annuler
à basse température [126]. La mesure de la MMR est alors une méthode e�cace pour
étudier le renversement d'aimantation, en particulier pour détecter le mouvement et la
position exacte d'une paroi de domaine dans un nano�l [128].

B. Mesures de Hall

1) E�ets Hall ordinaire et extraordinaire

Dans les matériaux ferromagnétiques, les e�ets Hall consistent en la somme de deux
contributions : l'e�et Hall ordinaire (EHO) et l'e�et Hall extraordinaire (EHE). Le pre-
mier terme est proportionnel au champ magnétique appliqué hors plan, et le second à
l'aimantation perpendiculaire du système mesuré. La résistivité de Hall s'exprime alors :

ρxy = R0B + µ0RSM⊥
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avec R0 et RS les coe�cients d'EHO et d'EHE respectivement, B le champ magnétique
appliqué hors plan, et M⊥ l'aimantation perpendiculaire. L'EHO est associé à la force de
Lorentz agissant sur les porteurs de charges, tandis que l'EHE est dû au couplage spin-
orbite des électrons avec les moments magnétiques présents dans le milieu [35]. Cet e�et
est beaucoup plus grand que l'EHO.

Pour des matériaux à aimantation perpendiculaire, la mesure des e�ets Hall consti-
tue une technique puissante pour la détection du renversement d'aimantation dans des
nanostructures, ainsi que pour la caractérisation du mouvement de parois de domaines
magnétiques. L'EHE permet de possibles applications pour des capteurs magnétiques ou
dans des dispositifs à mémoire magnétique non volatile.

2) E�et Hall topologique

L'origine de l'e�et Hall topologique (EHT) est l'acquisition d'une phase, appelée phase
de Berry, par l'électron de conduction lors de son passage à travers une texture magnétique
non triviale. L'image 2.9a schématise le passage d'un électron à travers un skyrmion. Son
spin suit adiabatiquement l'aimantation de la texture magnétique, acquérant ainsi cette
phase de Berry [129]. La phase de Berry, complexe à appréhender, peut être vue comme un
�ux magnétique émergent Φ = 2Φ0 = h/e, avec Φ0 le quantum de �ux magnétique, h la
constante de Planck et e la charge élémentaire. La surface d'un skyrmion étant de l'ordre
de 10-15 m2, le champ magnétique émergent est alors de l'ordre de 2×2·10−15

10−15 = 4 T. De cette
façon, l'EHT peut être assimilé à un e�et Hall ordinaire créé par le champ magnétique
émergeant des skyrmions.

(a) (b)

Fig. 2.9 � a) Schéma expliquant l'acquisition de la phase de Berry de
l'électron par son passage à travers un skyrmion [130]. b) Schéma de l'EHT
exercée par le champ magnétique émergent d'un skyrmion (en rose) sur un
courant de charge [37].

D'un point de vue pratique, l'EHT est une contribution supplémentaire à l'e�et Hall
classique (ordinaire+extraordinaire), caractéristique de la présence d'une texture magné-
tique non triviale, telle qu'un skyrmion. Cette contribution supplémentaire constitue alors
un moyen e�cace, rapide et économe de détection de skyrmions, et possède donc un fort
potentiel pour des applications techniques en spintronique. Cependant, le signal peut
être faible et di�cile à détecter en fonction du matériau étudié. Il est par exemple par-
ticulièrement élevé pour le MnGe (ρTxy = 160 nΩ.cm [58]), mais faible pour le MnSi
(ρTxy = 4.5 nΩ.cm [19]). En comparaison, la résistivité d'EHE se situe en général aux
alentours de 0.1-1 µΩ.cm.
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Les mesures d'EHT sont très largement utilisées pour établir le diagramme de phase
en champ et en température d'un matériau hélimagnétique [19]. Des mesures d'EHT ont
alors été menées sur des couches minces de FeGe a�n de véri�er la présence de la phase
de skyrmions avant de procéder à de plus amples caractérisations.
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III Caractérisations magnétiques des couches minces

de FeGe

Le comportement magnétique des couches minces de FeGe a été étudié par di�érentes
techniques. Dans un premier temps, une caractérisation magnétique par magnétométrie
permettra d'extraire les paramètres magnétiques tels que l'aimantation à saturation et
l'anisotropie magnétique, et ainsi de con�rmer la bonne qualité cristalline de nos échan-
tillons. Des mesures de Hall seront ensuite réalisées a�n de véri�er la présence de l'e�et
Hall topologique et donc de skyrmions dans nos couches minces. Pour terminer, les pre-
miers résultats obtenus par spectroscopie Mössbauer et par spectroscopie de muons seront
exposés.

A. E�et Hall topologique dans les couches minces de FeGe

1) Extraction des paramètres magnétiques

Les paramètres magnétiques d'une couche mince de FeGe ont été extraits par ma-
gnétométrie à SQUID. Les valeurs relevées sont normalisées par l'épaisseur de 112 nm
mesurée par ré�ectivité de rayons X. L'alliage de Fe-Si formé à l'interface entre le FeGe
et le substrat de Si, supposé FeSi B20, est considéré comme non magnétique. Il sera mon-
tré plus tard que cette hypothèse est justi�ée. La �gure 2.10a présente la dépendance en
température de l'aimantation spontanée de la couche mince de FeGe, et sa dérivée dM

dT
,

exposant une température de transition TC = 277.5 ± 2.5 K proche de 278 K attendus.
Les cycles d'hystérésis mesurés dans le plan et hors plan, présentés sur la �gure 2.10b,
permettent d'extraire une aimantation à saturation de 360±10 kA/m, soit 1±0.03 µB/Fe
(valeur prévue par Yamada et al. [131]), un champ coercitif hors plan de 8 mT, et une
anisotropie e�ective facile dans le plan de −75±5 kJ/m3. Ces valeurs sont cohérentes avec
celles de la littérature [74, 99] et permettent alors de con�rmer la bonne qualité cristalline
de nos couches minces de FeGe.

(a)
(b)

Fig. 2.10 � Mesures d'aimantation d'une couche mince de 112 nm de FeGe réalisées
au magnétomètre à SQUID : a) Aimantation dans le plan et sa dérivée en fonction
de la température (avec 100 mT appliqué dans le plan), b) cycles d'hystérésis hors
plan et dans le plan à 100 K.
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Des demi-cycles d'hystérésis hors-plan ont été mesurés à di�érentes températures (�-
gure 2.11) a�n de pouvoir extraire la composante d'EHT de nos mesures de Hall.

Fig. 2.11 � Cycles d'hystérésis hors plan mesurés au magnétomètre à
SQUID à di�érentes températures.

2) Magnéto-transport

Les magnétorésistances et e�ets Hall d'une couche mince de 73 nm (proche de la pério-
dicité des hélices évaluée dans la littérature à 70 nm) de FeGe déposée sur Si (111) ont été
mesurés. Une double croix de Hall de 500 nm de large a été tracée par faisceau d'électron
dans une résine positive couvrant la couche mince de FeGe. Après dépôt de 70 nm d'Al, la
résine a été dissoute. La couche de FeGe a alors été lithographiée par gravure ionique. Les
résistances de Hall et magnétorésistances sont mesurées simultanément par la technique
de détection synchrone, avec l'application d'un courant alternatif de 100 µA à 72 Hz, et un
champ magnétique variant de -1.5 à 1.5 T perpendiculaire à la surface de l'échantillon. La
mesure de résistivité longitudinale en fonction de la température (�gure 2.12) traduit un
comportement métallique de la couche mince de FeGe. La résistivité mesurée à tempéra-
ture ambiante est de l'ordre de 170 µΩ.cm, soit presque deux fois plus faible que les valeurs
rencontrées dans la littérature pour des épaisseurs similaires [74, 99]. Le saut de résistivité
visible aux alentours de 260 K (indiqué par la �èche) n'a été observé qu'une fois et est
donc un artefact de mesure. Le ratio de résistivité ρxx(300 K)/ρxx(10 K) = 173/108 = 1.6
est quant à lui beaucoup plus faible que les valeurs reportées dans la littérature, de l'ordre
de 5-7.

Fig. 2.12 � Dépendance en température de la résistivité longitudinale me-
surée dans une couche mince de FeGe de 73 nm.
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Les cycles de résistivités longitudinales et de Hall ont été mesurés pour di�érentes
températures, variant de 10 K à 300 K. Le système de régulation et de mesure de la
température de l'équipement de magnéto-transport est précis uniquement à basse tem-
pérature. Les valeurs de températures reportées sur les graphes servent donc uniquement
d'indication de l'évolution relative de la température. Les mesures de résistivités longitudi-
nales en fonction du champ présentées sur la �gure 2.13a montrent une magnétorésistance
maximale de 0.5 % à 12 K. Hors plan, le champ de saturation Bsat est de l'ordre de 1 T,
dépendant de la température. Pour un champ magnétique inférieur à Bsat, on s'attend
à observer une diminution de la résistance en augmentant le champ. En e�et, à champ
nul, la texture magnétique est a priori composée d'hélices dont l'axe de propagation est
la direction <111> du FeGe B20, c'est-à-dire perpendiculaire au plan de la couche dans
notre cas. L'anisotropie de forme, qui tend à coucher l'aimantation dans le plan de la
couche mince, participe également à imposer une direction de propagation des hélices
magnétiques selon la normale au plan. Les moments magnétiques forment alors un angle
θ variable avec le courant, donnant naissance à un terme de magnétorésistance anisotrope
(AMR) ρAMR = ρ⊥ + (ρ‖ − ρ⊥) cos2(θ). Lorsque le champ magnétique augmente, la tex-
ture magnétique passe doucement de la phase hélicoïdale à la phase conique, alignant les
moments magnétiques avec le champ, c'est-à-dire perpendiculaire au plan de la couche
et au courant. L'AMR diminue donc continuellement avec le champ magnétique jusqu'à
saturation. Ce phénomène est observé à toutes les températures inférieures à TC .

(a) (b)

Fig. 2.13 � a) Magnétorésistances et b) résistivités de Hall extraordinaire mesurées à
di�érentes températures.

La �gure 2.13b présente les résistivités de Hall mesurées à di�érentes températures. Seule
la partie impaire du signal est présentée ici a�n de s'a�ranchir des e�ets de magnétoré-
sistance. La résistivité de Hall ρxy est la somme des contributions de l'e�et Hall ordinaire
(EHO) ρOxy = R0B, l'e�et Hall extraordinaire (EHE) ρExy = RSµ0M et potentiellement
l'e�et Hall topologique (EHT) ρTxy, nul à haut champ. On peut alors facilement extraire
des mesures de Hall le coe�cient d'EHO R0 = 0.18 µΩ.cm/T (pente de la branche de
ρxy à haut champ), ainsi que la résistivité d'EHE (ordonnée à l'origine de l'ajustement
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linéaire de ρxy à haut champ). La dépendance en température de la résistivité d'EHE est
reportée sur la �gure 2.14 et présente un maximum de 2.3 µΩ.cm à 220 K. La chute de
la résistivité d'EHE observée à 281± 5 K correspond à la transition magnétique du FeGe
B20 attendue à 278 K.

Fig. 2.14 � Dépendance en température de la résistivité d'EHE.

3) Extraction de l'e�et Hall topologique

Dans le cas de matériaux hélimagnétiques tels que le FeGe B20, un terme d'e�et Hall
topologique (EHT) est attendu. Pour extraire cet e�et des e�ets Hall ordinaire et extra-
ordinaire, il est nécessaire de soustraire le signal de ces deux e�ets R0B + RSµ0M aux
mesures de Hall réalisées. La technique utilisée ici est la même que celle utilisée dans la
littérature [58, 74, 99]. La magnétorésistance étant très faible (< 0.5 %), on considère
la constante d'EHE RS = SAρ

2
xx (on néglige la dépendance linéaire en ρxx), avec SA

indépendant du champ magnétique. On a alors ρxy = R0B + SAρ
2
xxµ0M + ρTxy. À haut

champ le système est saturé et ρTxy = 0. Les constantes R0 et SA sont alors déterminées
précisément par ajustement linéaire à haut champ de ρxy/B = R0 + SAρ

2
xxµ0M/B. La

résistivité d'EHT est alors extraite par soustraction de R0B + SAρ
2
xxµ0M (avec M l'ai-

mantation mesurée précédemment par magnétométrie à SQUID) à la résistivité de Hall
ρxy mesurée. La �gure 2.15 présente un exemple de cette procédure pour une température
de 250 K. Les données brutes de résistivité de Hall ρxy sont tracées en vert, l'ajustement
R0B + SAρ

2
xxµ0M est tracé en bleu, et en rouge est représentée la soustraction des deux

courbes qui constitue la résistivité de Hall topologique.

Fig. 2.15 � Résistivité de Hall mesurée à 250 K (vert), comparée à l'ajuste-
ment R0B +RSµ0M (bleu). La di�érence donne la résistivité liée à l'e�et
Hall topologique (rouge).
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La même procédure a été suivie pour di�érentes températures (�gure 2.16a). Les va-
leurs des minima et leurs positions en champ Bm sont reportées dans les �gures 2.16b)
et c). On observe une décroissance du champ magnétique Bm de 230 à 110 mT avec la
température, cohérente avec les mesures reportées précédemment dans la littérature. La
résistivité d'EHT atteint un maximum de 0.34 µΩ.cm à 245 K. Cette valeur, deux fois plus
élevée que les premières reportées dans la littérature [74, 99], témoigne d'une densité de
skyrmions plus importante, et ainsi d'une bonne qualité de nos couches minces de FeGe.
Les dernières mesures d'EHT réalisées sur FeGe révèlent cependant une résistivité d'EHT
beaucoup plus élevée, de l'ordre de 1 µΩ.cm, et maximale à 275 K [76].

(a)

(b) (c)

Fig. 2.16 � a) Résistivités de Hall topologique à di�érentes températures.
Dépendance en température b) de l'amplitude de l'EHT et c) des valeurs
de champs Bm.

En conclusion, les paramètres magnétiques mesurés par magnétométrie à SQUID,
conformes aux valeurs reportées dans la littérature pour le FeGe B20 volumique, ont
permis de con�rmer la bonne qualité cristalline des couches minces de FeGe réalisées par
pulvérisation cathodique. Les mesures de magnétorésistance témoignent d'une transition
douce de la phase hélicoïdale à la phase conique. En�n, les résistivités de Hall mesurées
à des températures variées ont permis d'extraire la dépendance en température de l'e�et
Hall topologique présent dans les couches minces de FeGe, avec une valeur maximale
de résistivité d'EHT de 0.34 µΩ.cm relevée à 245 K. La phase de skyrmions est alors
bien présente dans nos couches minces de FeGe déposées par pulvérisation cathodique.
L'étendue de la phase de skyrmion est similaire aux résultats reportés dans la littérature
pour des couches minces de FeGe d'épaisseur proche, exceptée pour la température où ρTxy
est maximale, qui est de 245 K dans notre cas contre 150 K pour les premières mesures
d'EHT reportées sur couches minces de FeGe [74, 99].
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B. Direction de propagation des hélices magnétiques déterminée

par spectroscopie Mössbauer

1) Introduction à la spectroscopie Mössbauer

La spectroscopie Mössbauer est une technique basée sur l'absorption de rayons γ par
les noyaux atomiques dans un solide. Elle permet d'étudier la structure hyper�ne des
niveaux d'énergie du noyau atomique et leurs perturbations sous l'e�et de l'environnement
chimique, électrique et magnétique de l'atome. La spectroscopie Mössbauer ne s'applique
qu'à un nombre limité d'éléments chimiques, disposant d'une source appropriée. Le fer est
un de ces éléments car la source de rayons γ 57Co est adaptée à l'isotope 57 du fer (2 %
dans le fer naturel). La spectroscopie Mössbauer est alors une technique précieuse pour
l'étude de l'alliage FeGe.

L'acquisition d'un spectre Mössbauer consiste en la mesure de l'absorption des rayons
γ par l'échantillon en fonction de leur énergie. L'énergie des γ émis par la source est �xe
(Eγ = 14.4 keV pour une source 57Co). L'e�et Doppler de la vitesse relative v entre la
source et l'échantillon est utilisé pour moduler l'énergie des rayons γ incidents avec une
précision pouvant atteindre 10-9 eV. L'énergie des rayons γ incidents est alors Eγ ± ∆E
avec ∆E = v

c
Eγ, égal à 48 neV pour v = 1 mm/s, c étant la vitesse de la lumière. En

spectroscopie Mössbauer les énergies sont exprimées en unité de vitesse. Dans le cas de la
spectroscopie Mössbauer d'électron de conversion, technique utilisée ici, le principe repose
sur la collection des électrons émis lors de la désexcitation des noyaux sondés pour des
profondeurs maximales de 200 nm.

Les interactions hyper�nes sont de l'ordre de 10-7 à 10-8 eV et peuvent être classées
selon trois catégories. La première est le déplacement isomérique qui permet de caractériser
l'environnement chimique de l'atome sondé. La position du spectre Mössbauer est donc
unique pour un alliage donné, et constitue une signature du matériau mesuré. Cette
technique peut alors permettre de con�rmer la composition chimique d'une couche mince.
Ensuite, la séparation quadrupolaire (�gure 2.17a) témoigne de l'asymétrie des charges
électriques environnantes. En�n, la présence d'un champ magnétique environnant entraîne

(a) (b)

Fig. 2.17 � a) Division des niveaux d'énergie par couplage quadrupolaire,
b) division des niveaux d'énergie par e�et Zeeman.
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la division des niveaux d'énergie en six par e�et Zeeman (�gure 2.17b). La séparation des
pics du sextuplet ainsi formé, directement liée à la di�érence entre deux niveaux d'énergie
∆E, permet de quanti�er le champ magnétique local ressenti par le noyau (∆E = µBB).
D'autre part, le rapport d'intensités de ces pics donne accès à l'orientation des moments
magnétiques selon :

3 :
4 sin2(θ)

1 + cos2(θ)
: 1

avec θ l'angle entre le faisceau de rayons γ et le moment magnétique. La �gure 2.18 pré-
sente les spectres Mössbauer obtenu dans trois cas particuliers d'orientation de moments
magnétiques. *

Fig. 2.18 � Correspondance entre
le rapport d'intensités des pics
et l'angle θ des moments magné-
tiques avec le faisceau incident.

La spectroscopie Mössbauer permet de mesurer la distribution angulaire de champ hy-
per�n local. Cette technique pourrait alors permettre de discriminer la phase de skyrmions
des phases hélicoïdale et conique et ainsi d'établir précisément le diagramme de phase des
matériaux hélimagnétiques. Dans le cas particulier du FeGe, la spectroscopie Mössbauer
permettrait de détecter le changement de direction de propagation des hélices magnétiques
avec la température. En e�et, il a été observé que les hélices magnétiques se propagent le
long de la direction <100> à haute température et le long de la direction <111> à basse
température, avec une transition attendue entre 210 et 245 K [133]. Il n'existe pas à notre
connaissance de caractérisation de la phase de skyrmions par spectroscopie Mössbauer.

2) Étude de couches minces de FeGe par spectroscopie Mössbauer

Les mesures Mössbauer et leurs analyses ont été réalisées par Florian Appert, en thèse
à l'université de Rouen sous la direction de Jean Juraszek.

Des spectres Mössbauer ont été mesurés à température ambiante sur di�érentes couches
minces de FeGe. La �gure 2.19a présente les spectres de deux échantillons : 1=FeGe
(100 nm, 450 °C)/Fe (1 nm, 450 °C), 2=FeGe (100 nm, 375 °C)/Fe (7 Å, 450 °C). Ces
deux dépôts ont été réalisés avec une pression d'argon de 5.9×10−3 mbar et des taux de dé-

*. Se référer à [132] pour plus de précisions sur la spectroscopie Mössbauer
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pôt de 0.5 Å/s. Les spectres obtenus ont été ajustés à l'aide de lorentziennes *. Un premier
grand pic situé à 0.48 mm/s est identi�é. Ce décalage isomérique correspond parfaitement
à la signature de la phase paramagnétique du FeGe B20 [134]. La largeur à mi-hauteur
de ce pic de 0.3 mm/s correspond à la résolution instrumentale du spectromètre. Cela
témoigne d'une excellente homogénéité des échantillons sur l'épaisseur analysée qui est de
100 à 150 nm. Dans le cas de l'échantillon 1, un petit épaulement est observé légèrement
en dessous de 0 mm/s. L'ajout d'une double lorentzienne (représentée en pointillés verts)
est alors nécessaire à l'ajustement du spectre Mössbauer. La position et l'écartement de
ce doublet (reportés dans le tableau 2.19b) correspond parfaitement à la phase parama-
gnétique du FeSi B20 [135], identi�é précédemment dans cet échantillon par di�raction
de rayons X.

(a)

(b) δ (mm/s) ∆ (mm/s)

FeGe 0.48 -
FeSi 0.28 0.5

Fig. 2.19 � a) Spectres Mössbauer de deux couches minces de FeGe déposées selon
des conditions légèrement di�érentes (précisées dans le texte). Les données sont
ajustées par la courbe noire. b) Paramètres des spectres ajustés, correspondant
aux phases paramagnétiques du FeGe B20 et du FeSi B20. δ est le déplacement
isomérique (décalage du pic par rapport à 0), ∆ est l'éclatement quadrupolaire.

Des spectres Mössbauer ont ensuite été réalisés sur l'échantillon 2 à des températures
variant de 100 à 300 K. L'évolution des spectres avec la température est présentée sur la
�gure 2.20a. Le spectre à température ambiante est ajusté à l'aide d'un singulet caracté-
ristique de la phase paramagnétique du FeGe B20. L'ajout d'un doublet paramagnétique
lié au FeSi B20 (en bleu) n'est pas nécessaire pour ce spectre mais le devient à basse tem-
pérature. On remarque par ailleurs une dépendance avec la température de la position
et du décalage quadrupolaire du doublet du FeSi, en accord avec les résultats reportés
dans la littérature [136]. Le spectre à 270 K présente un éclatement du singulet en un
sextuplet, traduisant un début de mise en ordre magnétique. La transition n'est pas com-
plète car il est toujours nécessaire de prendre en compte un singulet paramagnétique. Le
rapport d'intensités des raies du sextuplet est particulièrement intéressant ici. En e�et,
en l'absence de texture magnétique, le rapport d'intensités serait 3 : 2 : 1. Dans notre cas,
le rapport d'intensités est proche de 3 : 4 : 1, traduisant une orientation des moments

*. Ajustements réalisés par Florian Appert de l'université de Rouen
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(a) (b)

(c)

Fig. 2.20 � a) Mesures Mössbauer brutes d'une couche mince de 100 nm de FeGe.
b) Schéma représentant l'angle φ entre l'axe du faisceau de rayons γ (normal au
plan de l'échantillon) et l'axe des hélices magnétiques (en supposant que le système
se trouve bien dans un état hélimagnétique). c) Dépendance en température du
champ hyper�n et de l'angle φ.

magnétiques dans le plan de l'échantillon, c'est-à-dire une direction de propagation des
hélices magnétiques selon la direction <111> du FeGe B20. Cela va à l'encontre des ob-
servations de Lebech et al [133], mettant en évidence une direction de propagation des
hélices magnétiques selon <100> à haute température (> 245 K). À 250 K, un singulet
paramagnétique est encore nécessaire au bon ajustement du spectre, indiquant que la tran-
sition magnétique n'est pas encore achevée. La transition est complète à 200 K, un unique
sextuplet étant su�sant à l'ajustement du spectre. La séparation des pics du sextuplet
ainsi que les rapports d'intensités ont été relevés précisément pour chacune des tempéra-
tures, permettant de quanti�er le champ hyper�n ainsi que la direction de propagation
des hélices magnétiques (représentée par l'angle Φ entre l'axe des hélices et la normale
au plan de l'échantillon comme schématisé sur la �gure 2.20b). Cela nécessite cependant
de supposer que la texture magnétique des couches minces de FeGe à champ nul est bien
la phase hélicoïdale prévue d'après les observations reportées dans la littérature pour ce
genre d'échantillons, et que les moments magnétiques des hélices sont perpendiculaires à
leur direction de propagation. Les dépendances en température du champ hyper�n et de la
direction de propagation des hélices sont reportées sur la �gure 2.20c. Le champ hyper�n
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évolue de la même façon que l'aimantation spontanée avec la température, avec une valeur
proche de 11 T à 100 K, et une chute à 0 T aux alentours de 280 K, cohérent avec la tem-
pérature de transition magnétique du FeGe B20. Ces valeurs sont en excellent accord avec
des mesures réalisées précédemment sur une poudre de FeGe B20 [134]. L'orientation des
hélices magnétiques est presque constante avec la température, et à 20° de l'axe perpen-
diculaire à la surface de l'échantillon, c'est-à-dire à 20° de la direction <111> du FeGe B20.

En conclusion, les mesures de spectroscopie Mössbauer nous ont permis dans un
premier temps de con�rmer la nature de l'alliage de Fe-Si créé à l'interface entre la couche
mince de FeGe B20 et le substrat de Si, ainsi que la bonne qualité et l'homogénéité de
nos couches minces. Ces mesures ont permis d'autre part d'attester la présence d'une
texture magnétique non triviale. Dans l'hypothèse où cette texture magnétique serait
la phase hélicoïdale prévue dans la littérature, nous avons pu déterminer la direction de
propagation des hélices magnétiques à 20° de la direction <111> du FeGe B20, dépendant
légèrement de la température. D'autre part, des mesures de spectroscopie Mössbauer sous
champ sont actuellement en cours sur nos échantillons, menées par Florian Appert à
l'université de Rouen. Un changement dans les rapports d'intensité des pics des spectres
Mössbauer traduirait une transition entre les phases hélicoïdale, conique et de skyrmions,
et permettrait ainsi d'établir un diagramme de phase en champ et en température précis
des couches minces de FeGe.

C. Spectroscopie par rotation de spin du muon

1) Introduction à la spectroscopie de muons

La spectroscopie de muons (µSR pour muon spin rotation) est utilisée pour sonder
le champ magnétique à l'intérieur de la matière à un niveau microscopique dans le but
d'obtenir des informations sur ses propriétés magnétiques et électroniques. La �gure 2.22
résume le principe de fonctionnement des mesures µSR.

Le muon est une particule élémentaire de la famille des leptons (comme l'électron) de
charge ±e et de spin 1/2. Nous nous intéresserons ici uniquement aux muons positifs µ+.
Le muon est créé par désintégration d'un pion (temps de vie de 26 ns) émis par un noyau
de carbone frappé par un proton de haute énergie (600 - 800 MeV). La création d'un
muon nécessite alors l'utilisation d'un accélérateur de particules, rendant les expériences
µSR complexes et rares. Les lois de conservation de la quantité de mouvement et du
moment cinétique impliquent que les muons issus de pions se désintégrant au repos sont
polarisés à 100 % avec leur moment magnétique antiparallèle à leur moment linéaire (voir
�gure 2.21). Leur énergie est Eµ = 4.12 MeV.

Fig. 2.21 � Représentation des moments linéaires Pi et angulaires Si des
muons et neutrinos émis par désintégration d'un pion. π+ −→ νµ + µ+.
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Fig. 2.22 � Résumé du principe de création, implantation et détection de
la spectroscopie de muons. [137]

Le muon est alors implanté dans le matériau à étudier. Le muon étant chargé positive-
ment, il se localise en un site cristallographique interstitiel. De là, il ressent le champ
magnétique local Bloc qui résulte de la somme du champ dipolaire créé par les moments
magnétiques des atomes situés autour du muon et du champ de contact qui provient de la
polarisation des électrons de conduction au site du muon. Les champs magnétiques exté-
rieur, de Lorentz et démagnétisant contribuent également à Bloc. Le moment magnétique
du muon précesse autour de Bloc et évolue selon l'équation de Larmor :

dSµ
dt

= γµSµ(t)×Bloc

avec γµ = 851.6 Mrad.s-1.T-1 le rapport gyromagnétique du muon. Le champ magnétique
étant supposé constant, la fréquence de précession du muon est ωµ = γµBloc. Le muon a un
temps de demi-vie τµ = 2.2 µs et se désintègre en émettant un positon préférentiellement
dans la direction de son moment magnétique. La mesure µSR consiste alors en la détec-
tion des positons en fonction du temps. Dans le cas des expériences à géométrie transverse
(champ magnétique orthogonal au moment magnétique des muons incidents), le signal me-
suré par des détecteurs diamétralement opposés est N±(t) = N0 exp(−t/τµ)(1±a0PX(t)),
où a0PX(t) est appelée l'asymétrie. Dans le cas d'une phase paramagnétique, la fonction
de polarisation PX(t) peut en général être ajustée par une sinusoïde dont l'amplitude
décroit de façon exponentielle :

PX(t) = exp(−λt) cos(γµBloct+ φ) (2.1)
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avec λ le coe�cient d'atténuation et φ la phase, dépendant du placement du détecteur.
Dans ce cas, c'est la dynamique des spins électroniques qui domine la relaxation des spins
des muons. La �gure 2.23 présente un exemple typique de spectre µSR en géométrie trans-
verse (spectre mesuré sur une couche mince de FeGe B20 à 290 K et sous application d'un
champ magnétique hors plan de 150 mT), ainsi que son ajustement par l'équation 2.1.
Dans la phase magnétique, la fonction de polarisation est nettement moins triviale. Dans
ce cas, même si la dynamique de spins in�uence la mesure, c'est la distribution statique
de champs qui est principalement sondée. Celle-ci peut être particulièrement complexe,
chaque muon ressentant un Bloc di�érent en fonction de son emplacement dans l'échan-
tillon et dans le cristal.

Fig. 2.23 � Exemple d'un spectre µSR en géométrie transverse et son ajus-
tement. En noir sont reportées les conditions de mesure et en rouge les
paramètres extraits de l'ajustement.

Ainsi, les mesures µSR permettent de sonder localement le système étudié, à l'échelle
atomique. Cette technique n'est sensible qu'aux e�ets magnétiques et permet donc de s'af-
franchir des e�ets électriques (contrairement au MET par exemple). Il est alors possible
de caractériser une distribution de moments magnétiques atomiques, et donc en théorie
de discriminer les phases hélicoïdale, conique et de skyrmions dans des matériaux héli-
magnétiques tels que le FeGe. Des mesures µSR ont déjà été réalisées avec succès sur des
cristaux [138, 139] et des couches minces [140] de MnSi B20. De plus, cette technique
est non destructive, et, contrairement à la spectroscopie Mössbauer, applicable à tous les
matériaux. La polarisation totale des muons incidents obtenue en l'absence de champ ma-
gnétique extérieur est également un avantage considérable, en comparaison par exemple
à la spectroscopie de résonance magnétique nucléaire qui nécessite d'appliquer un champ
magnétique au niveau de l'échantillon. Cette technique o�re également une très grande
sensibilité. En e�et, il est possible de détecter une rotation du spin du muon de 1/5 rad
en 10 µs, conduisant à une sensibilité de Bloc = ωµ

γµ
= 1

851.6·106
1/5

10·10−6 ≈ 20 µT.

Il est possible d'autre part de contrôler la profondeur d'implantation des muons par
ajustement de l'énergie des muons incidents. La profondeur d'implantation pour un muon
ayant une énergie de 4 MeV est typiquement de 0.1 - 1 mm en fonction du matériau
étudié. Elle peut être réduite jusqu'à quelques nm pour une énergie inférieure à 1 keV.
Cependant, la procédure de ralentissement des muons nécessite un appareillage particulier
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et réduit considérablement le nombre de muons incidents. Les mesures µSR à basse éner-
gie nécessitent donc un temps de comptage beaucoup plus long. L'institut Paul Scherrer
en Suisse est l'unique centre de muons doté d'un tel appareillage [141]. La �gure 2.24
présente les pro�ls d'implantation des muons dans une couche mince de FeGe en fonction
de l'énergie des muons. Ces pro�ls sont obtenus par simulation Monte Carlo *, en consi-
dérant une couche de protection d'aluminium oxydé dont l'épaisseur a précédemment été
évaluée à 8 nm par des mesures de ré�ectivité de rayons X. De ces simulations il est pos-
sible d'extraire empiriquement une dépendance linéaire de la profondeur d'implantation
moyenne D avec l'énergie E des muons suivant la fonction : D (nm) = 4 × E (keV) − 5
(où D = 0 nm correspond à l'interface entre le FeGe et la couche de protection).

Fig. 2.24 � Pro�ls d'implantation des muons dans la couche mince de FeGe
en fonction de la profondeur pour di�érentes énergies des muons incidents.
Une épaisseur de 8 nm d'alumine (zone grisée) est prise en compte à la
surface de l'échantillon.

Des mesures µSR à basse énergie permettent alors de caractériser localement l'ar-
rangement microscopique des moments magnétiques, et ainsi d'observer des phénomènes
de surface et d'interface. En particulier, dans le cas des matériaux hélimagnétiques, un
nouvel état magnétique de "bobbers" a été prédit [142]. Alors que les skyrmions sont
étendus sur toute l'épaisseur, un "bobber" est localisé à la surface de l'échantillon � (voir
�gure 2.25). Ces nouvelles textures magnétiques ont été observées expérimentalement très
récemment dans des monocristaux de FeGe B20 par des mesures d'holographie en MET-L
[143] et dans des couches minces épitaxiées de FeGe B20 par des mesures de susceptibilité
magnétique [144]. Cette texture magnétique métastable de la phase conique, présente à
la surface de l'échantillon, devrait être observable par des mesures µSR à basse énergie.
De telles mesures ont alors été menées en champ transverse à l'institut Paul Scherrer en
Suisse sur des couches minces de FeGe B20 de 150 nm d'épaisseur a�n d'optimiser le si-
gnal et de faciliter l'observation d'une éventuelle dépendance en fonction de la profondeur
d'implantation.

*. Simulations réalisées avec le logiciel TrimSP à l'institut Paul Scherrer
�. La traduction littérale de "bobber" est un �otteur de pêche
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Fig. 2.25 � Schéma représentatif d'un "bobber" chiral et d'un skyrmion
dans un matériau hélimagnétique [143].

2) µSR sur couches minces de FeGe

Dans un premier temps des mesures µSR en température ont été réalisées. L'énergie
des muons est �xée à 14.4 keV, correspondant à une profondeur d'implantation moyenne
de 53 nm dans la couche mince de FeGe, et un champ magnétique hors plan B0 = 150 mT
est appliqué. D'après les mesures d'EHT présentées précédemment, un tel champ appli-
qué hors plan permet l'apparition de la phase de skyrmions. La �gure 2.26 présente les
transformées de Fourier (TF) des spectres µSR pour des températures variant de 260 K
à 320 K (la température de transition magnétique du FeGe B20 volumique étant 278 K).
À des températures plus faibles l'atténuation du signal mesuré est telle que les oscilla-
tions ne sont plus perceptibles. Les spectres de Fourier présentent très distinctement deux
pics, ajustés ici par des lorentziennes, centrées en Bloc. Le graphe en encart représente
la dépendance en température du rapport (Bloc − B0)/B0 pour les deux pics identi�és
à chaque température. On remarque une décroissance des champs magnétiques locaux

Fig. 2.26 � TF des spectres µSR réalisés à énergie constante (14.4 keV)
et à di�érentes températures, et dépendance en température du rapport
(Bloc −B0)/B0 des deux pics identi�és.
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avec l'abaissement de la température. Une telle dépendance a déjà été observée dans des
couches minces de FeGe B20 (40 nm sur MgO (100), même champ) [75]. Cette dépendance
avec la température a été attribuée au décalage diamagnétique qui augmente lorsque la
température diminue. Cependant, dans notre cas, la décroissance avec la température est
beaucoup plus forte (à 270 K, Bloc = 40 mT contre 140 mT dans [75]). Cette di�érence
dans les mesures µSR pourrait être liée au protocole de croissance des couches minces
de FeGe B20. En e�et, la croissance de FeGe B20 sur MgO (100) conduit à une forte
contrainte épitaxiale (désaccord de maille de 12 %), et une direction de croissance selon
<100> (contre <111> dans notre cas). En outre, l'apparition d'un deuxième pic dans les
TF à toutes les températures est remarquable. Cette forme non triviale de la distribution
de champs pourrait être le témoin d'une inhomogénéité structurale ou magnétique. Dans
notre cas, où les deux pics semblent suivre la même tendance en température, l'hypothèse
de la présence de corrélations magnétiques, même au-delà de la température de transi-
tion de la couche mince de FeGe évaluée précédemment à 280 K, est la plus probable.
D'autre part, la TF du spectre µSR obtenu à 280 K et 150 mT ressemble fortement à
celle des spectres µSR mesurés par Pierre Dalmas de Réotier sur des monocristaux de
MnSi [145] à 28.5 K et à des champs magnétiques variant de 200 à 230 mT (spectres en-
cadrés par l'accolade sur la �gure 2.27a). Dans ces deux cas, la distribution en champs est
asymétrique avec une augmentation rapide en dessous du maximum et une décroissance
beaucoup plus lente au-dessus. Cette zone en champ et en température correspondrait
à la phase intermédiaire [146] située entre la phase paramagnétique et la phase de skyr-
mions, et s'étendant légèrement au-delà de la température de transition magnétique du
MnSi (voir �gure 2.27b). Il est alors possible que nous observions un début d'organisation
magnétique correspondant à cette phase intermédiaire dans les couches minces de FeGe
à 280 K et au-delà.

(a)

(b)

Fig. 2.27 � a) TF des spectres µSR mesurés sur un monocristal de MnSi à 27.7 K
et 28.5 K et à di�érents champs magnétiques appliqués le long de la direction
<100> [145]. b) Diagramme de phase du MnSi [146]. La zone notée IM est la
zone intermédiaire. La croix jaune est positionnée à 28.5 K et 210 mT.
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D'autre part, le pro�l d'implantation des muons étant relativement large (∼ 25 nm
de largeur à mi-hauteur à 14 keV), les données mesurées sont moyennées sur plusieurs
profondeurs. Une évolution de la température de transition avec la profondeur sondée
pourrait être à considérer. Cela pourrait expliquer le début d'arrangement magnétique à
300 K. Des mesures µSR ont alors été réalisées à 280 K à di�érentes énergies de muons
incidents a�n de caractériser les distributions magnétiques en fonction de la profondeur.
La �gure 2.28 présente les intensités spectrales des spectres µSR mesurés à 280 K et
à 150 mT, avec une énergie de muons incidents variant de 2.4 à 19 keV, c'est-à-dire
une profondeur d'implantation moyenne variant entre 4.6 et 71 nm (rappelons que la
couche mince de FeGe étudiée a une épaisseur de 150 nm). Une première analyse de ces
spectres mène à l'observation d'un poids notable autour de 150 mT qui diminue avec
l'augmentation de l'énergie des muons incidents. Les pro�ls d'implantation simulés de
la �gure 2.24 montrent qu'à basse énergie une partie non négligeable des muons s'arrête
dans la couche d'alumine. La proportion de muons s'arrêtant dans la couche de protection
et le rapport des aires du spectre µSR évoluent de la même façon lorsque l'énergie des
muons incidents augmente. Il semblerait alors que les muons implantés dans la couche
de protection d'alumine, non magnétique, soient responsables de cette contribution à la
distribution de champs autour de 150 mT. En dehors de cette contribution autour de
150 mT, on remarque également un déplacement du pic asymétrique situé aux alentours
de 70 mT. En e�et, le champ magnétique local moyen augmente de près de 10 mT lorsque
la profondeur d'implantation du muon augmente. Cette observation est la preuve d'une
évolution de la distribution magnétique en fonction de la profondeur.

Fig. 2.28 � TF des spectres µSR réalisés à 280 K et à di�érentes énergies.

Ainsi, l'étude de couches minces nécessitant l'utilisation de muons de basse énergie,
les temps de comptage sont très longs et les signaux s'atténuent très fortement en deçà
de 260 K. Deux tendances ont tout de même pu être observées par ces mesures µSR à
basse énergie. La première est la diminution du champ local ressenti par les muons avec
l'abaissement de la température, attribuée au décalage diamagnétique. De plus, la forme
non banale de la distribution de champs magnétiques est la signature de corrélations
magnétiques qu'il reste à identi�er. La deuxième tendance est l'augmentation du champ
magnétique local avec la profondeur d'implantation du muon, témoin d'une évolution de
l'arrangement des moments magnétiques avec la profondeur.
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Des mesures µSR à haute énergie sur des échantillons volumiques de FeGe B20 sont
prévues par Pierre Dalmas de Réotier. Cela permettrait d'établir un modèle décrivant la
position d'implantation des muons dans la maille cristalline et l'orientation précise des
moments magnétiques des hélices/cônes magnétiques, comme réalisé précédemment pour
des cristaux de MnSi B20 [138, 139]. Les éventuelles futures mesures µSR à basse énergie
sur des couches minces pourront alors être réalisées plus rapidement et plus e�cacement.
Un projet d'étude est l'observation de l'évolution de l'organisation des moments magné-
tiques en fonction des épaisseurs de couches minces. Dans cette optique, des échantillons
de 30, 70 et 150 nm (à comparer à la période des hélices magnétiques qui est de 70 nm)
de FeGe B20 sont déjà élaborés.

D. Conclusion et perspectives pour les couches minces de FeGe

Les mesures de magnétométrie réalisées sur les couches minces de FeGe ont permis
d'extraire un moment magnétique de 1 µB/Fe. Cette valeur attendue pour un monocristal
de FeGe B20 indique une grande pureté de nos couches minces de FeGe. L'homogénéité
de la couche a également été con�rmée par la �nesse des pics Mössbauer. De plus, la
nature de la �ne couche de Fe-Si formée par la di�usion du Fe dans le substrat avant le
dépôt de FeGe a été identi�ée comme l'alliage FeSi B20 par les mesures de spectrosco-
pie Mössbauer. D'autre part, des mesures de magnéto-transport ont été menées sur une
large plage de température. La résistivité d'e�et Hall topologique a ainsi été évaluée à
0.35 µΩ.cm, maximale à 245 K et sous 150 mT. Cette valeur de résistivité est du même
ordre de grandeur que celles reportées dans la littérature [74, 99, 76], et est le témoin de
la présence de skyrmions dans nos couches minces de FeGe (zone rose dans la �gure 2.29).
Les mesures de spectroscopie Mössbauer ont con�rmé à nouveau la présence d'une transi-
tion magnétique à 280 K (trait rouge dégradé sur le �gure 2.29). En outre, la direction de
propagation des hélices a été estimée. En supposant que la texture magnétique du système
est bien un ensemble d'hélices magnétiques, elles se propageraient le long d'un axe situé à
20° de la direction <111> du FeGe B20 (normale au plan de la couche). Cette observation
pourrait également traduire l'inclinaison des plans de rotation des spins qui seraient non
orthogonaux à la direction de propagation des hélices magnétiques attendue le long de la
direction <111>. Une telle organisation non conventionnelle des moments magnétiques a
déjà été observée dans la phase conique du MnSi B20 volumique [139]. En�n, des mesures
µSR ont également été menées sur des couches minces de FeGe B20. Les spectres observés
montrent deux pics, indiquant a priori la présence d'un ordre magnétique même à 320 K.
De plus, les spectres mesurés à 280 K semblent correspondre à la zone dite "intermédiaire"
située légèrement au-delà de la température de transition (rond vert sur la �gure 2.29).
Cependant, cette étude en est à un stade préliminaire, et les corrélations magnétiques
détectées ne sont pas encore identi�ées.

L'ensemble de ces mesures a permis de con�rmer le potentiel des couches minces de
FeGe B20 déposées par pulvérisation cathodique pour l'observation et la manipulation
de skyrmions. Il existe désormais plusieurs pistes d'approfondissement. L'une d'elle est
l'étude de la dépendance de l'e�et Hall topologique en fonction de la taille des croix de
Hall. Des mesures de spectroscopie Mössbauer sont également prévues a�n de compléter
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le diagramme de phase des couches minces de FeGe B20 et de préciser la direction de
propagation des hélices et cônes magnétiques. En�n, quelle que soit la technique de ca-
ractérisation, une étude de la dépendance des phénomènes magnétiques en fonction de
l'épaisseur de la couche mince (à comparer avec la période des hélices magnétiques) est à
envisager.

Fig. 2.29 � Résumé des di�érentes expériences réalisées sur les couches minces de FeGe
et leur emplacement sur le diagramme de phase en température et champ magnétique.
Le fond coloré représente l'amplitude de l'e�et Hall topologique. En orange est repré-
senté le champ magnétique de saturation déterminé par les mesures SQUID (le trait
pointillé est un guide pour les yeux). En rouge est représentée l'amplitude du champ
hyper�n mesuré par spectroscopie Mössbauer, avec une température de transition ma-
gnétique identi�ée à 280 K. La zone de mesure de spectroscopie µSR est tracée en vert,
le rond représentant la mesure à 280 K semblant appartenir à la zone "intermédiaire".
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IV Étude des propriétés magnétiques des multicouches

[Au/Co/Pd]n

Intéressons-nous désormais aux systèmes magnétiques en multicouches. Dans le cha-
pitre précédent nous avons montré le potentiel des multicouches [Au/Co/Pd]n pour des
applications à la spintronique. En e�et, des calculs ab initio prévoient des coe�cients de
DMI de signes opposés pour les couples Co/Pd et Co/Au [110]. La contribution totale
attendue de la DMI du système [Au/Co/Pd]n est donc importante (1.25 mJ/m2). D'autre
part, les études magnétiques préliminaires réalisées sur les multicouches [Au(10 Å)/Co(6-8
Å)/Pd(10 Å)]10 ont révélé une anisotropie perpendiculaire et une texture magnétique en
longs domaines entrelacés mêlés de bulles de petite taille (< 150 nm). Ces mesures ont
alors permis d'établir le fort potentiel de ce système, et de l'optimiser, pour des applica-
tions à la spintronique. Associé à une DMI importante et à une couche tampon à fort e�et
Hall de spin, ce système o�rirait l'opportunité d'un déplacement de parois magnétiques
rapide et nécessitant des courants d'intensité plus faible que pour des systèmes sans DMI.

A. E�ets de taille sur la texture magnétique des multicouches

[Au/Co/Pd]n

Dans cette partie nous étudions le renversement d'aimantation et les propriétés de
magnéto-transport d'une multicouche [Au (10 Å)/Co (6.6 Å)/Pd (10 Å)]10 en couche
mince et nanostructurée. La magnétorésistance et l'e�et Hall extraordinaire du matériau
ont été caractérisés sur des nanostructures lithographiées dans la multicouche. Des mesures
d'imagerie magnétique ont été réalisées en parallèle a�n de préciser le fonctionnement du
renversement d'aimantation. La dépendance des paramètres de magnéto-transport ainsi
que de la texture magnétique avec la taille des nano�ls est exposée ici.

1) Détermination des paramètres magnétiques

Les paramètres magnétiques des multicouches Ti(5 Å)/Au(50 Å)/[Au(10 Å)/Co(6.6
Å)/Pd(10 Å)]10/Au(30 Å) ont été déterminés par magnétométrie à SQUID. Les cycles
d'aimantation dans le plan et hors plan mesurés à température ambiante (�gure 2.30a)
permettent d'extraire une aimantation à saturation MS = 1400± 100 kA/m et une aniso-
tropie perpendiculaire e�ective Keff = 150± 10 kJ/m3. Ces valeurs sont normalisées par
l'épaisseur totale de Co dans les multicouches. Ces valeurs d'aimantation et d'anisotropie
sont comparables à celles des multicouches [Co/Pt]n [147] et [Co/Ni]n [148], deux systèmes
réputés pour leur fort potentiel d'applications dans le domaine de la spintronique. Le cycle
d'aimantation hors plan a�che également une rémanence de 30 % et un champ coercitif
BC = 14.5 ± 0.2 mT comparable à celui des multicouches [Co/Pt]n à forte anisotropie
perpendiculaire [149], laissant espérer la possibilité d'observer des mouvements de parois
par l'application d'un courant à champ nul.

D'autre part, des images de microscopie à force magnétique (MFM) ont été réalisées
sur des échantillons sans histoire magnétique (immédiatement après le dépôt), montrant
des domaines magnétiques à aimantation perpendiculaire entrelacés (�gure 2.30b). La
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largeur de ces domaines magnétiques est de 135± 5 nm. De ces paramètres magnétiques,
et grâce au modèle de Kaplan et Gehring [150] corrigé par Gehanno et al. [151], on
peut extraire une énergie de paroi de domaine σDW = 2.6 ± 0.2 mJ/m2. L'énergie d'une
paroi de Bloch est classiquement σBloch = 4

√
AKeff , avec A la constante de rigidité

d'échange. En considérant A = 5 − 15 pJ/m (ordre de grandeur des valeurs reportées
dans la littérature pour le Co), on trouve une énergie de paroi σBloch = 3.5 − 6 mJ/m2.
Cette valeur d'énergie de paroi, plus grande que la valeur extraite à partir de la taille
des domaines magnétiques à l'équilibre, semble indiquer la présence de DMI avec une
constante Deff estimée à (4

√
AKeff − σDW )/π = 0.7 mJ/m2. Cependant, le modèle de

Kaplan et Gehring s'appliquant au cas d'une couche magnétique continue, cette analyse
est à considérer avec précaution.

(a) (b) (c)

Fig. 2.30 � a) Cycles d'hystérésis dans le plan et hors plan mesurés au magné-
tomètre à SQUID à température ambiante. Images MFM b) en sortie de dépôt
et c) à rémanence après saturation d'une multicouche Ti(5 Å)/Au(50 Å)/[Au(10
Å)/Co(6.6 Å)/Pd(10 Å)]10/Au(30 Å).

La �gure 2.30c présente la con�guration magnétique observée par MFM à rémanence
après saturation. Les domaines renversés apparaissent en noir. Les parois de domaines
sont moins lisses que dans l'état magnétique brut. Il y a en e�et pendant la croissance des
domaines magnétiques une compétition entre le désordre (piégeage des parois de domaine
sur des défauts structuraux) qui tend à rendre les parois rugueuses, l'énergie de paroi de
domaine qui tend à les lisser, et les e�ets de champ démagnétisant qui tentent d'imposer la
taille des domaines magnétiques à l'équilibre [152]. La largeur des domaines magnétiques
après le retour à la rémanence reste proche de la taille à l'équilibre (135 nm). Cela signi�e
que la structure des domaines magnétiques est principalement gouvernée par les e�ets de
champ démagnétisant.

Ainsi, les mesures de magnétométrie à SQUID associées à l'imagerie magnétique par
MFM ont permis de déterminer les paramètres magnétiques du système Ti(5 Å)/Au(50
Å)/[Au(10 Å)/Co(6.6 Å)/Pd(10 Å)]10/Au(30 Å).

2) Propriétés électriques des multicouches [Au/Co/Pd]n

A�n de con�rmer le potentiel des multicouches [Au/Co/Pd]10 pour des applications
à la spintronique, des mesures de magnétorésistance et d'e�et Hall ont été menées. Des
doubles croix de di�érentes largeurs (100, 200 et 500 nm) ont alors été réalisées par Laurent
Vila, par lithographie électronique d'une résine négative, suivie d'une gravure ionique.
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L'image 2.31 présente le patron de gravure avec le schéma de connexion de mesures, ainsi
qu'une image par microscopie électronique à balayage (MEB) d'une croix de 500 nm.
Cette image MEB, réalisée sur un échantillon incliné, montre l'excellente qualité de la
gravure par l'absence de bourrelet sur les bords des nano�ls. Les résistances longitudinale
et de Hall ont été mesurées simultanément à l'aide d'un banc de mesure de transport à
détection synchrone avec un courant alternatif de 100 µA à 107 Hz et sous application
d'un champ magnétique perpendiculaire variant de -1.5 à 1.5 T.

Fig. 2.31 � Schéma d'une double croix de Hall lithographiée et du montage
électrique, et image MEB d'une croix de 500 nm (échantillon incliné).

À température ambiante, le système Ti(5 Å)/Au(50 Å)/[Au(10 Å)/Co(6.6 Å)/Pd(10
Å)]10/Au(30 Å) présente une résistivité de 24 µΩ.cm. Cette résistivité est celle du système
complet car il est extrêmement di�cile de mesurer précisément la résistivité des couches
tampon et de protection indépendamment. En e�et, pour des couches très minces, c'est-
à-dire d'épaisseur très inférieure au libre parcours moyen des électrons de conduction du
matériau considéré (14 nm pour l'Au), l'épaisseur de la couche mince ainsi que la nature
et la qualité des interfaces jouent un rôle prépondérant sur la résistivité. Le modèle de
Fuchs-Sondheimer [153] permet d'évaluer la résistivité d'un �lm mince en fonction de son
épaisseur t, sa rugosité h, et du libre parcours moyen de l'électron de conduction l (on
prendra l = 14 nm) :

ρvolume
ρfilm

= 1− 3

2κ

∫ 1

0

(u− u3)(1− p) 1− e−κ/u

1− pe−κ/u
du

avec κ = t/l et ρvolume = 2.2 µΩ.cm la résistivité de l'Au volumique. p est un paramètre
lié à la rugosité h suivant p(u) = exp [−(4πh/λF )2u2], où λF est la longueur d'onde
de Fermi (∼ 0.5 nm pour l'Au). La �gure 2.32a présente la variation de résistivité à
température ambiante de l'Au en fonction de l'épaisseur déposée pour trois rugosités
di�érentes selon le modèle de Fuchs-Sondheimer. On comprend alors que la résistivité
d'une couche mince de 5 nm d'Au seule di�érera de la résistivité de cette même couche
mince sous une multicouche [Au/Co/Pd]n. Les valeurs de résistivité présentées par la suite
seront donc celles de l'échantillon complet.
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(a) (b)

Fig. 2.32 � a) Dépendance en épaisseur de la résistivité de l'Au selon le modèle
de Fuchs-Sondheimer [153], pour des rugosités de 2, 5 et 10 Å. b) Dépendance en
température de la résistivité longitudinale mesurée sur une double croix de 500 nm
d'une multicouche Ti(5 Å)/Au(50 Å)/[Au(10 Å)/Co(6.6 Å)/Pd(10 Å)]10/Au(30 Å).

La dépendance en température de la résistivité longitudinale a été mesurée (�gure 2.32b),
et montre une RRR (pour residual-resistance ratio) ρxx(300K)/ρxx(10K) = 1.3. Cette
valeur peut paraître faible (habituellement proche de 30 pour des couches métalliques
épitaxiées épaisses), mais dans le cas où les épaisseurs sont nettement inférieures au libre
parcours moyen des électrons de conduction, les e�ets d'interfaces dominent, diminuant
considérablement la RRR [154]. Considérant l'importance des e�ets d'interface, les valeurs
de résistivité à température ambiante et de RRR mesurées sur les couches minces de Ti(5
Å)/Au(50 Å)/[Au(10 Å)/Co(6.6 Å)/Pd(10 Å)]10/Au(30 Å) attestent à nouveau * de la
bonne qualité des interfaces de notre système.

3) E�ets de taille sur la texture magnétique et le renversement d'aimantation

La magnétorésistance longitudinale (MR) et la résistance de Hall ont été mesurées
dans le �lm mince et dans les doubles croix de Hall de 100, 200 et 500 nm de large.
Les �gures 2.33 a) et b) présentent la variation des propriétés de magnéto-transport avec
la taille des �ls. La mesure de l'e�et Hall extraordinaire (EHE) sur couche mince est
cohérente avec le cycle d'hystérésis hors plan mesuré au SQUID (�gure 2.30a). On peut
extraire des mesures de Hall un angle d'EHE θEHE = ρExy/ρxx = 0.44 % à température
ambiante et à 10 K, proche de 1.3 % relevé pour des multicouches [Co/Pt]n avec des
épaisseurs similaires [149]. Cette valeur d'angle d'EHE est en réalité une limite inférieure
puisqu'une partie du courant est court-circuitée par les 5 nm d'Au de la couche tampon.
Les courbes de MR présentent à haut champ une décroissance linéaire non saturée de la
résistance. Cette décroissance peut être attribuée à la MR de magnons (MMR), c'est-à-dire
à la contribution des magnons à la résistivité [127]. À température ambiante, dρxx/dB =
−0.04 µΩ.cm/T ou 0.2 %/T, comparable aux valeurs reportées pour les alliages NiFe [155]
et FePt [128]. Cette valeur élevée indique que la MMR peut être utilisée pour détecter
e�cacement des mouvements de parois dans ce système. Les courbes de MR montrent
également un comportement hystérétique à bas champ, avec une contribution linéaire en
champ de la résistance due à la MMR, et une éventuelle contribution supplémentaire

*. Les mesures de ré�ectivités présentées au chapitre précédent démontraient déjà une faible rugosité
des interfaces
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des magnétorésistances anisotrope (AMR) et de paroi (DWR) [125]. Le système étant à
aimantation perpendiculaire, la contribution de l'AMR est faible et située au niveau des
parois de domaines où les moments magnétiques sont dans le plan et donc potentiellement
parallèles au courant.

(a) (b) (c)

Fig. 2.33 � a) Mesures d'e�et Hall, b) de magnétorésistance et c) images MFM as
grown réalisées sur couche mince et double croix de Hall d'une multicouche Ti(5
Å)/Au(50 Å)/[Au(10 Å)/Co(6.6 Å)/Pd(10 Å)]10/Au(30 Å).

Plusieurs caractéristiques sont observées en mesurant la MR et l'EHE dans les nano-
�ls. La largeur des �ls ne modi�e pas l'angle d'EHE, mais la forme du cycle de résistivité
de Hall évolue de façon drastique avec la taille des croix (voir �gure 2.33a). En e�et, on
remarque une forte augmentation de la rémanence (100 % dès 500 nm de large) et du
champ coercitif, ainsi qu'une diminution du champ de saturation avec la réduction de la
largeur des �ls. Ces phénomènes seront expliqués plus loin en s'appuyant sur les obser-
vations réalisées par imagerie magnétique. La forme des cycles de MR change également
avec la taille des �ls (voir �gure 2.33b). En e�et, la contribution de la MMR étant pro-
portionnelle à ~M · ~B [127], l'évolution des cycles d'aimantation visible en résistivité de
Hall se manifeste aussi sur les cycles de MR, avec en particulier une forme plus abrupte
des renversements dans les cycles pour les petites largeurs de �ls.

La �gure 2.33c présente les observations MFM réalisées sur des nanostructures de
tailles di�érentes. Les mesures ont été conduites en sortie de dépôt, juste après la li-
thographie. Le système se trouve donc dans son état magnétique brut. On observe une
évolution de la texture magnétique pour des largeurs de �ls inférieures à 200 nm. Rap-
pelons que la taille des domaines magnétiques à l'équilibre est de 135 nm. Dans le cas
des croix de 200 nm, les parois de domaines s'alignent perpendiculairement aux bords des
�ls. Cela permet de minimiser la surface de paroi, et par conséquent le coût des éner-
gies d'anisotropie et d'échange. À 100 nm (plus �n que la taille d'équilibre des domaines
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magnétiques), l'état magnétique est constitué de domaines magnétiques séparés par des
parois perpendiculaires au �l, c'est-à-dire dans la con�guration idéale pour la réalisation
d'expériences de propagation de paroi par application d'un courant. Cet e�et est égale-
ment observé sur la �gure 2.34 dans une nanostructure consistant en un unique nano�l
de largeur variable. La transition entre domaines entrelacés de façon isotrope et parois
perpendiculaires au �l se produit pour une largeur comprise entre 100 et 150 nm. Quand
la largeur du �l devient plus petite que la taille des domaines magnétiques à l'équilibre,
la con�guration labyrinthique n'est plus stable.

Fig. 2.34 � Image MFM as grown d'un �l à largeur variable

Revenons désormais à l'évolution des cycles de résistivité de Hall pour des nano�ls
étroits. Une forte décroissance du champ à saturation est observée, passant de 132 mT
pour le �lm mince à 62 mT pour le �l large de 100 nm. Cela peut être attribué à la
diminution des e�ets de champ démagnétisant : alors que le champ démagnétisant s'oppose
à la saturation magnétique, son impact est considérablement réduit dans les �ls très �ns
par les e�ets de géométrie. À l'opposé, le champ coercitif augmente dans les petits �ls,
de 15 mT à 56 mT. La principale cause de cette augmentation est la suppression de
chemins disponibles pour la propagation des parois de domaine [156]. En e�et, dans un
nano�l étroit, la paroi doit traverser les défauts structuraux pour propager le domaine
magnétique. Dans un �l plus large, la paroi peut suivre un chemin moins coûteux en
énergie en contournant les plus gros défauts. À basse température il devient possible
d'observer des sauts de Barkhausen (voir �gure 2.35), c'est-à-dire le mouvement discret
d'une paroi de domaine d'un centre de piégeage à un autre. Le cycle mineur réalisé dans
une croix de 100 nm montre 4 sauts, indiquant une distance typique entre centres de
piégeage de 20 nm.

(a) (b)

Fig. 2.35 � a) Cycle d'hystérésis EHE d'une croix de 200 nm à 10 K.
b) Cycle d'hystérésis EHE mineur d'une croix de 100 nm à 10 K. Des
sauts de Barkhausen sont clairement visibles dans les deux cas.
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L'augmentation de la coercivité pour des �ls étroits peut également être observée
par MFM dans l'état rémanent, après saturation et renversement partiel des domaines
magnétiques. La �gure 2.36 montre la propagation d'un unique domaine magnétique (en
noir) créé dans un bloc de nucléation situé à droite de l'image. Le domaine ne se propage
pas jusqu'à la partie la plus �ne du �l. Cet e�et peut également être observé sur la
�gure 2.37, où l'injection et la propagation de parois sont plus di�ciles dans les �ls les
plus �ns. Un autre e�et participe également à l'augmentation de la coercivité. Les centres
de nucléation étant distribués aléatoirement dans le matériau, la probabilité qu'un nano�l
contienne un centre de nucléation est faible. On remarque par exemple sur la �gure 2.37
l'absence de nucléation pour les deux �ls les plus étroits. Dans le nano�l de 500 nm, un
unique domaine se propage. La largeur du �l étant plus grande que la taille des domaines
magnétiques, la con�guration magnétique en multidomaine peut être stabilisée par des
e�ets de champ démagnétisant. L'augmentation de la coercivité entraîne l'augmentation
de la rémanence observée dans la �gure 2.33a, la paroi de domaine ayant plus de di�cultés
à atteindre la croix de Hall. D'autre part, dans les �ls étroits, la paroi de domaine renverse
l'aimantation de toute la croix lors de son passage, expliquant le renversement abrupt
d'aimantation observé par e�et Hall.

Fig. 2.36 � Image MFM à rémanence après saturation (200 mT appliqué hors plan)
d'un �l à largeur variable. Un bloc de nucléation se trouve à droite de l'image.

Fig. 2.37 � Image MFM à rémanence après saturation (200 mT appliqué hors plan),
de nano�ls de di�érentes largeurs (indiquées au-dessus de chacun d'eux). Un bloc
de nucléation se trouve en bas de l'image.
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En conclusion, les premières caractérisations magnétiques et électriques mesurées sur
les multicouches [Au/Co/Pd]n en couches minces et nanostructurées indiquent le fort po-
tentiel de ce nouveau système pour des expériences de déplacement de parois par courant.
Des caractérisations complémentaires telles que l'évaluation du damping magnétique et de
la dissipation de courant sont de toute évidence nécessaires a�n de con�rmer le potentiel
de ce système. Il pourrait alors être une alternative intéressante aux multicouches com-
posées de Pt. De plus, dans des nano�ls de largeur inférieure à 150 nm, la con�guration
magnétique consiste en une série de parois de domaines parallèles, ce qui constitue la con�-
guration idéale pour des expériences de transfert de spins. Ces expériences pourraient en
outre permettre la quanti�cation de la constante d'interaction de Dzyaloshinskii-Moriya.

B. Imagerie magnétique et spectroscopie des multicouches [Au/Co/Pd]n

Une première étude du système [Au/Co/Pd]n par imagerie magnétique a été réalisée
dans la section précédente. Cependant, elle ne nous a pas permis de conclure quant à
la nature des parois de domaines magnétiques observés, ni sur la présence de DMI dans
ce système. Une étude de l'évolution de la taille des bulles magnétiques en fonction du
champ magnétique appliqué hors plan peut permettre d'évaluer grossièrement la force de
la DMI [87]. D'autre part, la microscopie à force magnétique ne permet pas de déterminer
la nature des parois de domaines dans un système à aimantation perpendiculaire, mais
la microscopie électronique en transmission en mode Lorentz, qui permet de visualiser le
champ magnétique induit dans le plan, o�re la possibilité de distinguer les parois de Bloch
des parois de Néel. En�n, la spectroscopie Brillouin est également un outil puissant pour
mesurer l'intensité de la DMI [157, 158].

1) Microscopie à force magnétique sous champ

L'évolution de la texture magnétique d'un échantillon Ti(5 Å)/Au(50 Å)/[Au(10 Å)/
Co(8 Å)/Pd(10 Å)]10/Au(30 Å) sous un champ magnétique appliqué hors plan a été
étudiée par MFM. Des mesures MFM sous un champ variant de 0 à 200 mT ont alors
été réalisées *. La �gure 2.38 présente les images MFM à di�érents champs magnétiques.
À champ nul, la texture magnétique de la multicouche est constituée de longs domaines

Fig. 2.38 � Images MFM d'une multicouche Ti(5 Å)/Au(50 Å)/[Au(10 Å)/Co(8
Å)/Pd(10 Å)]10/Au(30 Å) réalisées sous champ magnétique hors plan. Les 4
images sont à la même échelle.

*. Images réalisées à l'Institut Néel de Grenoble avec Olivier Fruchart
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larges d'environ 100 nm auxquels sont mêlées quelques bulles magnétiques. Lorsque le
champ magnétique augmente, le domaine dont l'aimantation est parallèle à la direction
du champ (zone sombre) s'étend, et les domaines magnétiques antiparallèles (clairs) se
raccourcissent, jusqu'à former uniquement des bulles magnétiques à 125 mT. On remarque
sur les images présentées sur la �gure 2.38 que certains domaines magnétiques semblent
coupés. L'interaction de la pointe MFM avec l'aimantation de l'échantillon peut en e�et
modi�er la texture magnétique au cours du balayage. Le passage de la pointe au-dessus
d'un domaine magnétique ajoute une composante de champ magnétique hors plan su�sant
au retournement de l'aimantation à certains endroits. En�n, à 172 mT le système est
saturé. Ces images ne nous permettent pas d'établir précisément une dépendance en champ
de la taille des bulles magnétiques. En e�et, au cours d'un des balayages la pointe a subi
des dommages importants, augmentant considérablement son rayon de courbure et ainsi
la taille apparente des domaines magnétiques. D'autre part, l'interaction visible de la
pointe sur les domaines magnétiques entraîne des incertitudes non négligeables quant à
la taille des domaines à l'équilibre. La détermination de la constante de DMI à partir de
ces données serait alors très imprécise.

Les images MFM de la �gure 2.39 ont été réalisées après désaimantation de l'échan-
tillon. La procédure de désaimantation consiste en des va-et-vient du champ magnétique
appliqué avec une décroissance progressive de l'amplitude, dans le but de briser les longs
domaines magnétiques et de créer le plus grand nombre de bulles magnétiques possible.
À rémanence (�gure 2.39a), les domaines magnétiques clairs apparaissent nettement plus
courts que précédemment. À 125 mT (�gure 2.39b), presque tous les domaines magné-
tiques sont devenus des bulles. On peut observer une diminution nette de la largeur des
domaines magnétiques. En utilisant la technique de marquage par seuil dans le logiciel
Gwyddion, les largeurs de domaines ont été évaluées à 94±5 nm à rémanence et à 58±5 nm
à 125 mT. On remarque également que le nombre de domaines magnétiques par unité de
surface varie très peu. Par la même technique, des densités d'environ 17.5 domaines/µm2

à rémanence et 16.7 domaines/µm2 à 125 mT ont été déterminées. Cette observation est
cohérente avec le retournement d'aimantation par propagation de parois montré plus tôt.

(a) (b)

Fig. 2.39 � Images MFM d'une multicouche Ti(5 Å)/Au(50 Å)/[Au(10
Å)/Co(8 Å)/Pd(10 Å)]10/Au(30 Å) après désaimantation a) à rémanence,
b) à 125 mT.
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Ainsi, l'imagerie magnétique par MFM a permis de constater la présence de bulles
magnétiques sous un champ magnétique hors plan de 125 mT, et la possibilité de créer de
nouvelles bulles magnétiques en suivant une procédure de désaimantation comme décrite
plus haut. Cependant, ces images ne nous permettent pas de con�rmer ou d'in�rmer la
présence de la DMI dans les systèmes [Au/Co/Pd]n.

2) Microscopie électronique en transmission en mode Lorentz

L'imagerie magnétique par microscopie électronique en transmission en mode Lorentz
(MET-L) est sensible au champ magnétique induit perpendiculaire au faisceau d'élec-
trons. Elle permet donc de visualiser les champs magnétiques induits dans le plan de
l'échantillon. Cette technique o�re alors la possibilité de déterminer la nature des pa-
rois magnétiques d'un système à anisotropie perpendiculaire. Dans le cas des systèmes
à aimantation hors plan et à fort DMI d'interface, des parois de Néel sont attendues.
Pour réaliser des observations en MET-L, des multicouches Au(50 Å)/[Au(10 Å)/Co(8
Å)/Pd(10 Å)]10/Au(30 Å) ont été élaborées directement sur des grilles MET (grilles de
cuivre recouvertes d'un �let de carbone) par pulvérisation cathodique.

La �gure 2.40 présente l'évolution des contrastes de Fresnel en fonction du champ
magnétique appliqué (dans la bobine objective). L'échantillon est incliné d'un angle de
20°. Les contrastes de Fresnel sont donc en partie formés par la composante hors plan des
domaines magnétiques plutôt que par le champ magnétique induit dans la paroi. Il est
nécessaire d'appliquer une défocalisation importante d'environ 2 mm pour distinguer les
premiers contrastes magnétiques. Pour plus de clarté, l'image réalisée à 200 mT (supérieur
au champ de saturation) a été soustraite aux autres images, après recadrage entre elles.

Fig. 2.40 � Images MET-L sur-focalisées d'une multicouche Au(50 Å)/[Au(10 Å)/Co(8
Å)/Pd(10 Å)]10/Au(30 Å) inclinée de 20° sous un champ magnétique hors plan variant
de 25 à 200 mT. Les images ont été réalisées sur un microscope Jeol JEM-3010.
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L'évolution des contrastes observés, en particulier leur disparition à 200 mT, où l'aimanta-
tion du système est saturée, con�rme la nature magnétique de ces contrastes. Les valeurs
de champ indiquées sur chacune des images correspond au champ magnétique B émis par
la lentille objective, parallèle au faisceau d'électrons. La composante du champ magné-
tique perpendiculaire au plan de l'échantillon est donc B⊥ = B cos 20°. La présence d'une
composante du champ magnétique dans le plan de l'échantillon pourrait expliquer l'arran-
gement particulier des domaines magnétiques qui semblent s'aligner les uns par rapport
aux autres. Pour un champ magnétique hors plan de B⊥ = 141 mT (B = 150 mT), la
texture magnétique est composée de domaines en forme de bulles. L'échantillon apparaît
complètement saturé pour B⊥ = 188 mT (B = 200 mT). Cela correspond aux résultats
obtenus précédemment par MFM, où la disparition des longs domaines magnétiques est
observée à 125 mT, et la saturation à 172 mT.

La �gure 2.41 présente des images réalisées sur un échantillon du même type en vue
plane avec un champ magnétique hors plan de 85 mT *. Trois images sur-focalisée, focali-
sée (non montrée) et sous-focalisée ont été réalisées, permettant de reconstruire une carte
des champs magnétiques induits par la méthode TIE. Les images sous et sur-focalisées
présentent des contrastes de Fresnel inversés entre eux. Les parois de Néel ne créant pas
de contrastes de Fresnel en vue plane [119], la présence de contrastes magnétiques dans
les images réalisées en vue plane indique que les parois magnétiques sont (au moins en
partie) des parois de Bloch. L'image en couleur de la �gure 2.41 représente la direction
des champs magnétiques induits, montrant une texture magnétique en bulles dont les
parois de Bloch tournent dans les deux sens (les �èches blanches indiquent le sens de
rotation des moments magnétiques dans la paroi). Une rotation horaire (antihoraire) des
moments magnétiques crée un contraste blanc (noir) dans l'image sur-focalisée et noir
(blanc) dans l'image sous-focalisée. Ces parois de Bloch agissent comme des lentilles ma-
gnétiques convergentes (divergentes). La présence de parois de Bloch démontre l'absence
d'une forte DMI. Néanmoins, les parois de Néel étant invisibles en contrastes de Fresnel,
les parois sont potentiellement mixtes (Néel + Bloch). La technique DPC en mode METB
devrait permettre de lever cette incertitude.

Fig. 2.41 � Contrastes de Fresnel sur et sous-focalisées, ainsi que la recons-
truction par TIE du champ magnétique induit.

*. Images réalisées sur microscope Hitachi HF-3300 par Aurélien Masseboeuf au CEMES à Toulouse
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La �gure 2.42 présente les signaux mesurés par chacun des cadrans A, B, C et D,
où aucun contraste magnétique n'apparaît *. Les composantes orthogonales du champ
magnétique induit sont calculées par soustraction des signaux des cadrans opposés (A +
B)− (C +D) et (A+D)− (B +C). Des contrastes sont nettement visibles à cette étape
du traitement. En�n, l'image en couleur est une reconstruction de la direction des champs
magnétiques induits, réalisée à l'aide du logiciel DigitalMicrograph, la roue dans le coin en
bas à droite représentant le code couleur associé aux directions. Le cercle tracé en pointillés
sur chacune des images représente la même zone de l'échantillon. Le code couleur de cette
zone traduit une rotation des champs magnétiques induits, image d'une bulle magnétique
de 290 nm à paroi de Bloch, nettement plus grande que les bulles magnétiques observées
par MFM sur les mêmes systèmes. Le remplacement du substrat de Si oxydé par une grille
MET, où le �lm mince est suspendu, peut être une cause de la modi�cation de texture
magnétique. D'autre part, les échelles latérales sont dé�nies par la calibration du MET,
dépendant des conditions d'utilisation. L'observation d'une zone connue est usuellement
réalisée avant toute mesure a�n d'établir une calibration juste. Cette manipulation n'a pu
être réalisée avant nos observations magnétiques.

Fig. 2.42 � Technique DPC. Intensité mesurée par chacun des 4 cadrans (A, B, C,
D), extraction des composantes opposées ((A+B)−(C+D) et (A+D)−(B+C)), et
reconstruction de la carte de champ induit. Les cercles rouges ou blanc représentent
la même zone dans chacun des clichés.

Ainsi, l'imagerie magnétique par MET-L réalisée selon deux techniques a permis
d'observer la rotation des moments magnétiques dans les parois et de les quali�er de
parois de Bloch. La DMI n'est donc pas assez forte dans les multicouches [Au(10 Å)/Co(8
Å)/Pd(10 Å)]10 pour induire une transition des parois de Bloch en parois de Néel. Une
faible contribution de la DMI n'est cependant pas à exclure.

*. Images réalisées sur un microscope FEI TITAN Themis avec Jean-Luc Rouvière au CEA Grenoble
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3) Spectroscopie Brillouin

La spectroscopie Brillouin s'est révélée très utile pour la détermination de la valeur de
la constante de DMI [158, 159]. Cette technique est basée sur la di�usion inélastique de
la lumière par les ondes présentes dans un matériau, en particulier les magnons. L'échan-
tillon est illuminé avec un faisceau laser d'une longueur d'onde λ de l'ordre de 500 nm. Il
est possible d'ajuster le vecteur d'onde dans le plan kSW en adaptant l'angle d'incidence
θ du faisceau laser : kSW = 4π sin(θ)/λ. Le vecteur d'onde peut ainsi être varié entre 0 et
20 µm-1. La grandeur mesurée est le décalage en fréquence de la lumière après interaction
avec le matériau. Un spectre se présente sous la forme de deux pics situés aux fréquences
Stokes fS < 0 (création d'une onde de spins) et anti-Stokes fAS > 0 (annihilation d'une
onde de spins). Le détecteur, composé d'un interféromètre Fabry-Perot et d'un photodé-
tecteur, permet de mesurer des fréquences variant de 0.2 à 500 GHz avec une résolution
proche de 50 MHz. En général, fS = −fAS, mais la présence de DMI entraîne une asymé-
trie de propagation des ondes de spins. Cette asymétrie est directement liée à la valeur
de la DMI Deff par [160] :

∆f = |fS| − fAS =
2γ

πMS

DeffkSW

avec MS l'aimantation à saturation et γ le rapport gyromagnétique. Ainsi, la spectrosco-
pie de Brillouin permet une estimation simple et directe de la constante de DMI. Elle
s'est en e�et déjà révélée e�cace pour accéder à la valeur de la DMI d'interface dans
des systèmes à interfaces non symétriques et à aimantation perpendiculaire tels que les
tricouches Pt/Co/AlOx [160] et Pt/CoFeB/MgO [161]. Néanmoins, il n'existe pas à notre
connaissance de résultats publiés de spectroscopie Brillouin réalisée sur des systèmes à
multicouches.

Des spectres ont été mesurés sur un échantillon Ti(5 Å)/Au(50 Å)/[Au(10 Å)/Co(6.6
Å)/Pd(10 Å)]10/Au(30 Å) *. L'échantillon est saturé par l'application d'un champ ma-
gnétique de 900 mT dans le plan de l'échantillon et perpendiculaire au faisceau lumineux
incident. La présence de la DMI s'exprime par une asymétrie en fréquence des raies Stokes
et anti-Stokes qui augmente avec le nombre d'onde de la lumière incidente. La �gure 2.43
présente deux spectres de Brillouin mesurés pour des vecteurs d'onde kSW = 15.18 et
20.45 µm-1. Après plus de 14 heures d'accumulation le signal est très faible et les pics
très larges (∼ 6 GHz). On constate un décalage en fréquence très faible ∆f = 0.12 et
0.16 GHz. En comparaison, les valeurs reportées pour des mesures réalisées pour des vec-
teurs d'onde similaires sur des tricouches Pt/Co/AlOx sont supérieures à 2 GHz, avec des
largeurs de pics de l'ordre de 3 GHz [160].

Ces mesures semblent donc indiquer l'absence de DMI dans ces systèmes. Cependant,
il a été montré que l'épaisseur de matériau non magnétique in�ue considérablement sur la
valeur de la constante de DMI d'interface. En e�et, Tacchi et al. montrent une augmen-
tation du décalage en fréquence mesuré dans des bicouches Pt/CoFeB avec l'épaisseur de
Pt [162]. Une saturation est observée pour une épaisseur de Pt de 2 nm, c'est-à-dire du
même ordre de grandeur que sa longueur de di�usion de spin λsd(Pt) ≈ 1.2 nm. L'hypo-
thèse d'un lien entre la longueur de di�usion de spins et l'épaisseur critique en deçà de
laquelle la DMI d'interface diminue est alors émise. Dans notre cas, les couches de Pd ont

*. Expériences réalisées par Mohamed Belmeguenai, chercheur au LSPM de l'université Paris 13
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(a) (b)

Fig. 2.43 � Spectres Brillouin réalisés sur Ti(5 Å)/Au(50 Å)/[Au(10
Å/Co(6.6 Å)/Pd(10 Å)]10/Au(30 Å) sous 900 mT appliqué dans le plan,
pour des vecteurs d'onde planaire kSW a) 15.18 µm-1 et b) 20.45 µm-1.

une épaisseur de 1 nm, avec une longueur de di�usion λsd(Pd) ≈ 5 nm. En comparaison
à des systèmes existants, tels que les multicouches [Pt(10 Å)/Co(6 Å)/Ir(10 Å)]n, dans
lesquelles une constante de DMI de 1.4 mJ/m2 a été mesurée [87], les longueurs de di�u-
sion de spins des métaux lourds sont λsd(Pt) ≈ 1.2 nm et λsd(Ir) ≈ 0.5 nm, proches des
épaisseurs des couches déposées. Dans une étude de la variation de la DMI par insertion
d'une couche d'espacement au niveau d'une interface Pt/Co, un maximum de la DMI est
mesuré pour une épaisseur d'Ir proche de 7 Å [89].

Un e�et de la rugosité des interfaces est également attendu. Des calculs ab initio ont
montré qu'une interdi�usion de 25 % aux interfaces Pt/Co entraîne une réduction de
moitié du coe�cient de DMI [110]. Cet e�et a également été montré expérimentalement
pour des tricouches Pt/Co/Pt [89]. Alors que des tricouches déposées par pulvérisation
cathodique possèdent une DMI forte (≈ 0.8 mJ/m2), le même système épitaxié, présentant
des interfaces Pt/Co et Co/Pt identiques, possède une DMI e�ective nulle.

La question de la continuité des couches se pose aussi. En e�et, si les couches d'Au et de
Pd ne sont pas continues, les interfaces seraient du type Co/(Pd,Au) et (Au,Pd)/Co. Cela
entraînerait donc la formation d'interfaces presque symétriques, et donc une diminution
de la DMI e�ective. Cependant, d'après les mesures de ré�ectivités de rayons X et les
valeurs reportées dans la littérature, les épaisseurs nominales de nos multicouches (1 nm
de Pd et d'Au et 6.6 Å de Co) sont su�samment épaisses pour s'a�ranchir de ce problème.

D'autre part, les couches de Co n'étant séparées que par 2 nm de matériau, il est pos-
sible qu'elles soient couplées entre elles (couplage dipolaire). Dans ce cas, la multicouche
se comporte comme une couche magnétique de 10 · tCo = 6.6 nm d'épaisseur. Comme
l'e�et de la DMI est interfacial [109], une augmentation de l'épaisseur de matériau ferro-
magnétique tFM entraîne une diminution du signal : ∆f ∝ Deff ∝ DS/tFM (Deff est la
constante de DMI e�cace et DS la constante de DMI surfacique).

Ainsi, la spectroscopie Brillouin semble peu adaptée à notre système tel qu'il est ac-
tuellement. Cependant, de simples modi�cations d'épaisseurs ou du nombre de répétitions
permettraient d'ajuster notre système à des mesures de spectroscopie Brillouin (épaisseurs
des métaux lourds supérieures à la longueur de di�usion de spin, une seule tricouche, ...)
tout en conservant les mêmes interfaces, et donc a priori les mêmes contributions surfa-
ciques de la DMI.
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L'imagerie magnétique par MFM a révélé une texture magnétique intéressante en
bulles, dont la taille varie de 95 à 55 nm avec un champ magnétique appliqué hors plan.
La microscopie MET-L a permis de conclure quant à la nature des parois de ces bulles
magnétiques. La présence d'une contribution de Bloch des parois indique que la DMI ne
peut être que faible. Un perfectionnement de la technique DPC en mode MET-L pourrait
permettre de con�rmer ou d'in�rmer l'absence d'une contribution de Néel dans les parois.
En�n, les spectres Brillouin n'ont pas permis d'extraire une constante de DMI. Néanmoins,
ces observations ne permettent pas d'a�rmer l'absence d'une DMI faible, dont les e�ets
pourraient potentiellement être exacerbés par ajustement des contributions des autres
interactions magnétiques en modi�ant les paramètres de dépôt.

C. Conclusion et perspectives pour les multicouches [Au/Co/Pd]n

Les multicouches [Au/Co/Pd]n possèdent donc un fort potentiel pour des applications
à des expériences de transfert de spins. En e�et, malgré l'absence de DMI apparente, la
petite taille des domaines magnétiques (< 100 nm) et leur organisation dans des nano-
structures dont la largeur est proche de la taille des domaines présentent un fort intérêt.
Des mesures de déplacement de parois par application d'un champ magnétique et/ou d'un
courant électrique seraient alors très intéressantes, la vitesse de parois étant un paramètre
critique des technologies de l'information. De telles expériences o�riraient également la
possibilité d'évaluer la DMI, aussi faible soit-elle. En�n, une étude de la dépendance des
paramètres magnétiques en fonction des épaisseurs de Co, d'Au et de Pd, ainsi que des
rugosités d'interfaces, serait très instructive. Celle-ci permettrait d'améliorer le système
et éventuellement d'augmenter la contribution de la DMI, privilégiant la formation de
parois de Néel favorables à un déplacement de parois rapide et peu coûteux en énergie.
C'est dans cette optique que des coins d'épaisseurs des multicouches [Pt/Co/W]n ont été
élaborés.
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V Dépendance en épaisseurs des propriétés magnétiques

des multicouches [Pt/Co/W]10

Dans le premier chapitre, le système [Pt/Co/W]n présentait un comportement ma-
gnétique non expliqué. Ce système a alors été étudié plus précisément. Pour cela, un
double coin d'épaisseur, en Co dans une direction et en Pt et W dans l'autre, a été
réalisé par pulvérisation cathodique sur un substrat de SiOx de 4 pouces de diamètre *.
La �gure 2.44 présente un schéma des gradients d'épaisseurs en fonction de la position
sur la plaque de SiOx. Les gradients d'épaisseurs n'étant pas constants sur toute la sur-
face, les mesures magnétiques réalisées seront présentées en fonction de la position sur
la plaque et non en fonction des épaisseurs des matériaux. Le système étudié est Ta(30
Å)/[Pt(tPt)/Co(tCo)/W(tW )]10/Al(20 Å), les épaisseurs nominales de Pt, Co et W variant
de 6 à 13 Å.

Fig. 2.44 � Schéma du double coin
d'épaisseur [Pt/Co/W]10. L'épaisseur
de Co (en vert) décroît de la gauche
vers la droite, les épaisseurs de Pt
(en orange) et de W (en rouge) aug-
mentent du bas vers le haut.

Une première étude du système permettra d'identi�er les zones d'intérêt du double
coin d'épaisseur. À la suite de cela, des caractérisations magnétiques plus précises seront
réalisées a�n d'extraire les paramètres magnétiques de la multicouche [Pt/Co/W]10 et
d'observer leur dépendance avec les épaisseurs de Co, de Pt et de W.

A. Cartographies magnétiques

Dans un premier temps, des mesures d'e�et Kerr magnéto-optique (MOKE) ont été
réalisées �. Le nanoMOKE permet d'établir une cartographie des cycles magnétiques sur
tout l'échantillon. Les cycles ont été mesurés à température ambiante, tous les 1.5 mm,
avec un champ magnétique appliqué entre -180 et 180 mT. La géométrie du NanoMOKE
utilisé pour ces mesures est représentée en encart de la �gure 2.45. Le laser a un angle
d'incidence de 45°, et le champ magnétique est appliqué de telle façon que la composante
planaire est égale à cinq fois la composante perpendiculaire B‖ = 5B⊥. Le signal mesuré
est alors une somme du signal polaire et du signal longitudinal. La polarisation de la
lumière incidente et la position de l'analyseur sont telles que les cycles apparaissent avec
un signe positif lorsque l'anisotropie perpendiculaire est forte tandis que les cycles avec un
signe négatif témoignent d'une anisotropie perpendiculaire faible voire d'une anisotropie
planaire. Ces mesures préliminaires permettent alors d'identi�er rapidement les zones où
l'échantillon est magnétique et dont l'aimantation est hors plan.

*. Dépôt réalisé par Stephane Au�ret à Spintec, Grenoble
�. Mesures réalisées par Ricardo Sousa à Spintec, Grenoble
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La �gure 2.45 présente la cartographie des cycles magnétiques réalisée sur le système
[Pt/Co/W]10. Trois régimes magnétiques apparaissent sur cette cartographie. Dans la
première région, à droite, aux petites épaisseurs de Co, le signal Kerr est quasi-nul. L'ai-
mantation est donc très faible voire nulle. Il a été vu précédemment que pour des faibles
épaisseurs de Co l'interdi�usion au niveau des interfaces peut être importante et donner
naissance à des alliages non magnétiques tels que le CoW. La deuxième région identi�able,
représentée en fond bleu en haut à gauche, montre un fort signal Kerr et des cycles ma-
gnétiques ouverts. Ainsi, pour des couches épaisses de métaux lourds, la multicouche se
comporte comme un ferromagnétique dur à anisotropie perpendiculaire, avec une réma-
nence et une coercivité fortes. L'interdi�usion au niveau des interfaces pourrait à nouveau
expliquer ce comportement magnétique. En e�et, au cours de ces 50 dernières années, il
a été montré à maintes reprises que l'alliage CoPt, probablement formé aux interfaces
Pt/Co de notre système, présente les caractéristiques d'un ferromagnétique dur. En�n,
dans la dernière région, en violet en bas à gauche, le signal Kerr est négatif et intense, et
les cycles d'hystérésis sont fermés. La multicouche possède donc une anisotropie perpen-
diculaire faible ou une anisotropie planaire pour des couches de Co épaisses et des faibles
épaisseurs de Pt et de W.

Fig. 2.45 � Cartographie des cycles Kerr du double coin d'épaisseur
[Pt(tPt)/Co(tCo)/W(tW )]10. En encart est représenté la géométrie du NanoMOKE.
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Des mesures de ré�ectivités aux rayons X ont été menées a�n d'extraire les valeurs de
rugosités et d'épaisseurs des couches de Pt, de Co et de W. Ces mesures ont été réalisées
sur des échantillons 5×5 mm2 a�n d'obtenir des mesures exploitables. La mesure d'un
échantillon de petite taille permet de limiter l'empreinte du faisceau et ainsi les e�ets de
moyennage d'épaisseurs et de rugosités. Ces échantillons ont été prélevés de la plaque aux
endroits indiqués par des étoiles numérotées sur la �gure 2.45. La �gure 2.46 présente les
mesures de ré�ectivités et leur ajustement pour les quatre zones, ainsi que les épaisseurs de
Pt, W et Co pour chacune d'elle. D'après les valeurs d'épaisseurs extraites de ces mesures,
la variation d'épaisseur sur 5 mm est inférieure à 0.5 Å. Les mesures de ré�ectivités sont
donc �ables. Les rugosités extraites de ces mesures sont : σPt = 2.5 ± 0.5 Å, σW =
2.7± 0.5 Å et σCo = 4.5± 0.5 Å. La rugosité des couches de Co est donc proche de leur
épaisseur, en particulier dans la région 1. Cela indique que pour des couches minces de
Co, la quasi-totalité du Co est en réalité mélangée au W déposé au-dessus. Cette forte
rugosité d'interface entre le Co et le W est probablement à l'origine de l'absence de signal
Kerr dans la région 1 de la �gure 2.45.

(a)

(b) zones tPt (Å) tW (Å) tCo (Å)

4 10.35 11.02 8.42
3 9.40 8.09 9.25
2 8.76 9.18 6.44
1 8.35 9.23 5.26

Fig. 2.46 � a) Ré�ectivités de rayons X et ajustements (en traits pleins) des données
pour 4 zones de la plaque. b) Épaisseurs des couches de Pt, W et Co extraites de ces
ajustements.

La cartographie des cycles magnétiques mesurée au nanoMOKE a permis d'identi�er
les régions de la multicouche où l'aimantation est hors plan. Une anisotropie perpendi-
culaire est nécessaire à la formation de domaines magnétiques entrelacés, ou en bulles,
voire de skyrmions, mais pas su�sante. Les domaines magnétiques des régions 2 et 3 de
la plaque ont donc été imagés par MFM. Le système a été désaimanté au préalable. En
e�et, la multicouche étant 100 % rémanente dans la région 2, aucun contraste magné-
tique ne peut apparaître sans désaimantation. La procédure de désaimantation consiste
en l'application d'un champ magnétique hors plan, selon des oscillations d'amplitude dé-
croissante partant de 125 mT à 0 mT par pas de 5 mT. A�n de limiter les e�ets de
création/annihilation de domaines magnétiques, une pointe MFM à faible moment ma-
gnétique (20 nm de CoCr) a été utilisée *. La �gure 2.47 présente une cartographie des
images MFM. La partie de la plaque hors cadre ne présente aucun contraste magnétique.
Le fond en couleur représente l'amplitude du signal Kerr. Les deux régions identi�ées
précédemment sont ainsi mises en évidence. Quelle que soit la région balayée, le signal

*. Pointes fabriquées par Simon Le Denmat à l'Institut Néel, Grenoble
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Fig. 2.47 � Cartographie d'imagerie magnétique du double coin d'épaisseur
[Pt(tPt)/Co(tCo)/W(tW )]10. L'épaisseur de Co diminue de gauche à droite et les épais-
seurs de Pt et W augmente de bas en haut. Les couleurs représentent l'amplitude du
signal Kerr. L'échelle commune à toutes les images est indiquée en haut à gauche.
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Fig. 2.48 � Cartographie des transformées de Fourier des images MFM. Les couleurs
représentent l'amplitude du signal Kerr. L'échelle commune à toutes les images est
indiquée en haut à gauche.
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magnétique est fort, et la texture magnétique est composée de domaines entrelacés. Dans
la région 2 (en haut), les domaines magnétiques sont très larges et s'a�nent aux abords
de la région 1 non magnétique. Dans la région 3, le même phénomène est observé, mais
les domaines magnétiques sont plus �ns que dans la région 2, et quelques bulles magné-
tiques sont visibles au milieu des longs domaines (indiquées par des �èches vertes). A�n
de quanti�er précisément la taille des domaines magnétiques, chacune des images MFM
a subi une transformation de Fourier. La �gure 2.48 présente une cartographie de ces
transformées de Fourier, à partir desquelles il est possible d'extraire une période des mo-
tifs magnétiques en fonction de la position sur le double coin d'épaisseur. Ces valeurs sont
reportées sur la �gure 2.49. La taille des domaines magnétiques L varie alors entre 70
et 435 nm en fonction des épaisseurs de Co, Pt et W. D'autre part, la �gure 2.48 met
en évidence l'apparition d'une anisotropie des textures magnétiques à certains endroits
de la multicouche. Certaines �gures de Fourier sont circulaires, mais d'autres présentent
une direction préférentielle très nette. Ce motif est visible principalement aux abords de
la région non magnétique. La procédure de désaimantation n'est a priori pas la cause
de cette anisotropie d'orientation des domaines puisque la plaque entière a été désaiman-
tée en une seule fois, et la direction préférentielle observée n'est pas la même partout.
Un désaxage du champ magnétique hors plan pendant la désaimantation ne peut donc
pas expliquer cette anisotropie. La présence de rubans faibles pourrait être la cause de
cette orientation apparente des domaines [114]. Cette texture magnétique apparaît pour
des faibles anisotropies magnétiques, probables à la transition entre les régions à forte
aimantation perpendiculaire et la région où l'aimantation est nulle.

Fig. 2.49 � Cartographie des périodes magnétiques.
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Les cartographies réalisées par nanoMOKE et MFM permettent ainsi de distinguer
trois régions du double coin d'épaisseurs [Pt(tPt)/Co(tCo)/W(tW )]10 dont le comportement
magnétique di�ère. Ces trois régimes magnétiques peuvent être résumés comme suit :

région 1 : tCo 6 6 Å
aimantation faible ou nulle

région 2 : tCo > 6 Å et tPt, tW > 8 Å
ferromagnétique dur (coercitif non nul et rémanence proche de 100 %),
domaines magnétiques longs et larges (L = 250− 500 nm)

région 3 : tCo > 6 Å et tPt, tW 6 8 Å
ferromagnétique doux (coercitif et rémanence nuls),
domaines magnétiques entrelacés étroits mêlés de bulles (L = 70− 150 nm)

Un champ coercitif faible et une rémanence quasi-nulle sont primordiaux pour réaliser
des expériences de propagation de parois. La troisième région semble alors être la plus
adaptée pour des applications à la spintronique et l'observation éventuelle de skyrmions.
Une étude plus approfondie du double coin d'épaisseur permettra d'établir la dépendance
en épaisseurs des paramètres magnétiques, et d'améliorer le système par la suite.

B. Extraction des paramètres magnétiques

La détermination précise des paramètres magnétiques de la multicouche [Pt(tPt)/
Co(tCo)/W(tW )]10 en fonction des épaisseurs nécessite de prélever des échantillons dans
la plaque. Le nombre des zones étudiées est limité à 4 pour l'instant. Ces zones sont mar-
quées par des étoiles numérotées sur la �gure 2.45. Des mesures de ré�ectivité de rayons X
et de magnétométrie ont été réalisées sur ces 4 morceaux a�n d'en extraire les paramètres
magnétiques.

Rappelons que la zone 1 se situe dans la région où les épaisseurs de Co sont faibles.
La zone 2 se situe proche du milieu du double coin d'épaisseur. Les zones 3 et 4 se
situent dans la région 2 où la multicouche se comporte comme un ferromagnétique dur,
la zone 4 possédant des couches de métaux lourds plus épaisses. Les �gures 2.50a) et
b) présentent les cycles magnétiques des zones 2, 3 et 4 mesurés par e�et Kerr polaire.
Le signal Kerr mesuré pour la zone 1 est nul. Les zones 3 et 4 ont une rémanence de
100 % et un champ de saturation faible (10 et 40 mT), tandis qu'il est d'environ 500 mT
pour la zone 2. La �gure 2.50c présente les cycles d'aimantation dans le plan des 4 zones.
L'aimantation à saturation est faible même pour les couches épaisses de Co (Msat =
1400 kA/m pour le Co volumique). À partir de ces mesures, il est possible d'extraire les
valeurs d'aimantation à saturationMsat ainsi que l'anisotropie e�ective Keff . Ces valeurs,
normalisées par rapport à l'épaisseur totale de Co, sont reportées dans le tableau 2.50d,
où les épaisseurs de Co mesurées par ré�ectivité de rayons X sont rappelées. On remarque
deux tendances. À épaisseurs de Pt et de W constantes, l'aimantation augmente avec
l'épaisseur de Co (Msat(1) < Msat(2) < Msat(3)). À épaisseur de Co constante, et dans la
région 2, l'anisotropie e�ective augmente avec les épaisseurs de Pt et de W (Keff (3) <
Keff (4)). Il est probable qu'une tendance di�érente existe dans la région 3, non explorée
par manque de temps.
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(a) (b)

(c)
(d) zones tCo (Å) Msat (kA/m) Keff (kJ/m3)

4 8.42 781 447
3 9.25 765 279
2 6.44 203 69
1 5.26 73 -

Fig. 2.50 � a), b) Mesures Kerr polaires des zones 2, 3 et 4. c) Mesures SQUID dans
le plan des 4 zones. d) Valeurs de paramètres extraits des mesures précédentes.Msat

est l'aimantation à saturation et Keff l'anisotropie e�ective (Keff > 0 signi�e que
l'anisotropie est perpendiculaire).

Comparons désormais nos résultats de la région 2 aux valeurs publiées pour les mu-
ticouches [Ir(10 Å)/Co(6 Å)/Pt(10 Å)]10 [87] et [Pt(30 Å)/Co(9 Å)/Ta(40 Å)]15 [27], où
des skyrmions ont été observés. Une façon d'évaluer la constante de DMI est de calculer
la densité d'énergie des parois de domaines σDW = 4

√
AKeff − πDeff dans des systèmes

avec DMI. La densité d'énergie de paroi peut être calculée d'autre part suivant la formule
établie par Kaplan et Gehring [150] et corrigée par Gehanno et al. [151] :

σDW = D0 ·
1

2
µ0Msat

2 avec D0 =
2 · tCo
π
· ln

 L

0.955 · tCo ·
√

1 + 1
Q


avec µ0 la perméabilité magnétique du vide, tCo l'épaisseur d'une monocouche de Co,
L la largeur des domaines magnétiques (soit la moitié de la période déterminée par les
transformées de Fourier des images MFM) et Q le facteur de qualité. La densité d'énergie
des parois de domaines a alors été évaluée à σDW = 1.2 mJ/m2 pour les zones 3 et 4
du double coin d'épaisseurs. En imposant la constante d'échange A = 10 pJ/m , il est
possible d'évaluer grossièrement la valeur de la constante de DMI et de conclure quant à sa
présence dans nos systèmes. Le tableau 2.1 reporte certains paramètres magnétiques et les
valeurs de constantes de DMI évaluées selon la procédure décrite précédemment pour notre
système [Pt/Co/W]10 et les multicouches [Ir(10 Å)/Co(6 Å)/Pt(10 Å)]10 [87] et [Pt(30
Å)/Co(9 Å)/Ta(40 Å)]15 [27]. On remarque alors que les valeurs extraites pour les zones
3 et 4 de notre système sont comparables aux valeurs reportées pour des multicouches
dans lesquelles des skyrmions ont été observés.
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Pt/Co/W 3 Pt/Co/W 4 Ir/Co/Pt [87] Pt/Co/Ta [27]

Msat 765 kA/m 780 kA/m 960 kA/m 600 kA/m
Q 1.8 2.2 1.3 1.7
L 320 nm 310 nm 100 nm 240 nm
σDW 1.2 mJ/m2 1.2 mJ/m2 1.1 mJ/m2 0.7 mJ/m2

Deff 1.7 mJ/m2 2.3 mJ/m2 1.3 mJ/m2 1.3 mJ/m2

Tab. 2.1 � Comparaison des paramètres magnétiques de di�érents systèmes. Msat

est l'aimantation à saturation, Q est le facteur de qualité, L est la largeur des
domaines magnétiques, et Deff est la constante de DMI calculée à partir de ces
valeurs et en imposant la constante d'échange A = 10 pJ/m.

C. Conclusion et perspectives pour les multicouches [Pt/Co/W]n

Ainsi, les résultats préliminaires extraits pour les multicouches [Pt/Co/W]n sont très
encourageants. La caractérisation du double coin d'épaisseurs a permis d'observer la for-
mation de trois régions magnétiques distinctes. La première, pour des faibles épaisseurs
de Co (tCo 6 6 Å) est non magnétique. Dans la seconde région, pour des couches épaisses
de métaux lourds (tW , tPt > 8 Å), la rémanence est de 100 % et la texture magnétique
est composée de larges domaines entrelacés (L = 250− 500 nm). Dans la troisième région
(tCo > 6 Å et tW , tPt 6 8 Å), le système se comporte comme un ferromagnétique doux
et présente des domaines magnétiques entrelacés �ns (L = 70− 150 nm) mêlés de bulles
magnétiques. En�n, la caractérisation plus précise de zones réduites de la plaque a permis
d'évaluer la constante de DMI Deff ≈ 2 mJ/m2, comparable aux valeurs reportées dans
la littérature pour les multicouches [Ir/Co/Pt]n [87] et [Pt/Co/Ta]n [27] dans lesquelles
des skyrmions ont été observés.

La poursuite de la caractérisation du double coin d'épaisseur [Pt/Co/W]10, en particu-
lier dans la région 3, devrait apporter des précisions quant à la dépendance en épaisseurs
des di�érents paramètres magnétiques. D'autre part, la présence de deux régimes ma-
gnétiques o�re la possibilité de réaliser un large panel d'expériences. Par exemple, des
mesures d'expansion de domaines magnétiques par microscopie MOKE dans la région 2
(rémanence 100 %) pourrait permettre de mesurer une valeur plus précise et �able de la
constante de DMI [163]. Il serait également très intéressant de mener des expériences de
magnéto-transport et de propagation de parois contrôlée par le courant, ainsi que d'ima-
gerie magnétique par microscopie de Lorentz dans la région 3 où la rémanence est nulle
et les domaines magnétiques étroits.
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Le sujet de cette thèse était l'élaboration de systèmes intégrables à des dispositifs
industriels pouvant accueillir des skyrmions, et permettant la détection de ces éventuels
skyrmions. Deux types de systèmes ont été étudiés simultanément : les couches minces de
FeGe B20 et les multicouches du type [métal lourd 1/ferromagnétique/métal lourd 2]n.

Couches minces de FeGe B20

Un protocole de croissance par pulvérisation cathodique (technique plus adaptée à la
production industrielle que l'épitaxie par jet moléculaire) pour l'élaboration de couches
minces de FeGe B20 a été développé. Le Si (111), qui présente un désaccord de maille de
moins de 0.1 % avec le FeGe B20 (111), a été choisi comme substrat. L'insertion entre
le substrat et le FeGe d'une �ne couche de Fe déposée à haute température entraîne la
formation de l'alliage FeSi B20 qui permet de limiter les e�ets de démixtion et d'inter-
di�usion, et d'améliorer la qualité cristalline du FeGe B20. Les paramètres optimaux de
dépôts tels que la température, la pression d'argon et les vitesses de dépôt, ont ensuite
été déterminés à l'aide de caractérisations structurales réalisées par di�raction de rayons
X. Ces caractérisations ont également permis de remarquer la présence de deux directions
de croissance (<111> et <1̄1̄1̄> non équivalentes) ou bien d'une dégénérescence de la
chiralité cristalline. Les conditions de dépôt retenues pour la croissance de couches minces
de FeGe B20 épitaxié sont les suivantes :

Pression Ar Épaisseur Vitesse de dépôt Température

Fe 5.9× 10−3 mbar 0.7 nm 0.25 Å/s 450 °C

FeGe 5.9× 10−3 mbar 30 - 150 nm 0.48 Å/s 375 °C

Les couches minces de FeGe B20 ainsi développées présentent des caractéristiques magné-
tiques intéressantes. Des mesures d'e�et Hall topologique, très utilisées pour la détection
de la phase de skyrmions, ont permis de con�rmer la présence de cette phase dans nos
couches minces. De plus, la valeur d'e�et Hall topologique relevée atteint 0.34 µΩ.cm à 245
K, plus élevée que les valeurs reportées dans la littérature pour les mêmes systèmes. Une
fois la présence de la phase de skyrmions con�rmée, nous avons caractérisé les di�érentes
phases magnétiques des couches minces de FeGe B20 par d'autres techniques, nouvelles
dans le domaine de la skyrmionique. La spectroscopie Mössbauer et la spectroscopie de
muons, toutes deux sensibles à la distribution locale des moments magnétiques, ont été
étrennées sur nos couches minces. La spectroscopie Mössbauer a d'abord con�rmé la tem-
pérature de transition magnétique de 280 K déterminée précédemment par e�et Hall. Elle
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a également révélé une direction de propagation des hélices magnétiques inattendue, à
20° de l'axe <111> du FeGe B20, orthogonal au plan de la couche. La spectroscopie de
muons, malgré la modestie des mesures réalisées au cours de cette thèse, a tout de même
montré un comportement magnétique inhabituel de nos couches minces de FeGe B20, en
particulier la présence de corrélations magnétiques au-delà de la température de transition
magnétique.

Il existe désormais plusieurs pistes à suivre a�n d'approfondir nos connaissances sur
ce système. Il serait par exemple intéressant de poursuivre les mesures d'e�et Hall topo-
logique en faisant varier les épaisseurs des couches minces de FeGe B20, a�n d'éprouver
la formation de skyrmions à champ nul. De plus, une observation de la dépendance de
l'e�et Hall topologique en fonction de la largeur des croix de Hall pourrait donner accès à
la quanti�cation de la contribution d'un skyrmion à la tension de Hall, et permettre d'en-
tériner cette technique pour la détection de skyrmions dans des dispositifs industriels.
Par ailleurs, les caractérisations de nos couches minces de FeGe B20 par spectroscopie
Mössbauer sont toujours en cours à l'université de Rouen. Des mesures sous champ et à
di�érentes températures sont prévues. Cela permettrait dans un premier temps d'établir
un diagramme de phase détaillé de nos couches minces, mais également de préciser la dis-
tribution de directions des moments magnétiques, chose non réalisée dans la communauté
scienti�que jusqu'à présent. D'autre part, à plus long terme, la spectroscopie de muons
devrait rendre possible la détermination de l'orientation exacte des moments magnétiques
de chacune des phases magnétiques au sein du FeGe B20. Des mesures d'imagerie ma-
gnétique complèteraient les caractérisations magnétiques précédentes. La microscopie de
Lorentz à basse température est a priori envisageable, sous la conduite d'Aurélien Mas-
seboeuf au CEMES à Toulouse, et la microscopie à force magnétique à basse température
devrait être disponible d'ici quelques mois à l'institut Néel à Grenoble *. En�n, l'utilisa-
tion de di�érents substrats pour observer la variation des paramètres magnétiques, tels
que la température de transition, avec la contrainte épitaxiale serait particulièrement
intéressante.

Multicouches [métal lourd 1/ferromagnétique/métal lourd 2]n

Dans le cas du second système, les multicouches du type [métal lourd 1/ferromagné-
tique/métal lourd 2]n, nous avons déterminé deux couples de métaux lourds qui, asso-
ciés au Co comme matériau ferromagnétique, semblent prometteurs pour des applica-
tions à la spintronique. Les multicouches Ti(5 Å)/Au(50 Å)/[Au(10 Å)/Co(6-8 Å)/Pd(10
Å)]10/Au(30 Å) présentent des caractéristiques intéressantes pour des expériences de
transfert de spins. À rémanence et en pleine plaque, cette multicouche exhibe une texture
magnétique en bulles d'environ 100 nm de diamètre, approchant de la taille requise pour
la réalisation de mémoires denses (1 Tbit/in2 ≡ 600 nm2/bit). De plus, dans des nano-
�ls de largeurs similaires à la taille des domaines magnétiques, ceux-ci se réagencent en
domaines �ns, parallèles les uns par rapport aux autres, et perpendiculaires aux �ls, rap-
pelant les racetracks. Cette texture magnétique, associée à des paramètres magnétiques
comparables à ceux des multicouches [Co/Pt]n (voir tableau 2.2), fait des multicouches
[Au/Co/Pd]n un excellent candidat pour des expériences de déplacement de parois ma-

*. Le développement d'un microscope à force magnétique à basse température est en cours, sous la
direction d'Oliver Fruchart.
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gnétiques. Le système actuel (avec des épaisseurs de métaux lourds �xées, et des rugosités
d'interface de l'ordre de l'épaisseur de la couche de Co) ne présente aucun signe de l'in-
teraction de Dzyaloshinskii-Moriya (DMI) (les spectres de di�usion Brillouin n'a�chent
aucune asymétrie, et la microscopie de Lorentz montre des parois de Bloch).

Msat (kA/m) KU (kJ/m3) Bc (mT) ρxx (µΩ.cm) θEHE (%)

Au/Co/Pd 1400 1380 14.5 20 0.45
Co/Pt [147, 149] 1800 830 15 40 6 2

Co/Ni [148, 164] 680 380 240 18 0.3

Tab. 2.2 � Récapitulatif de quelques propriétés magnétiques et de transport des multi-
couches [Au/Co/Pd]n et comparaison avec des multicouches [Co/Pt]n et [Co/Ni]n, très
attractives pour des applications à la spintronique. Msat est l'aimantation à satura-
tion, KU est l'anisotropie uniaxiale, Bc est le champ coercitif, ρxx est la résistivité et
θEHE = ρEHE

ρxx
est l'angle de Hall extraordinaire.

L'étude des multicouches [Pt/Co/W]n en est pour l'instant à un stade préliminaire.
Mais les premières caractérisations magnétiques révèlent déjà le fort potentiel de ce sys-
tème. Les cartographies d'imagerie magnétique et de cycles Kerr polaires réalisées sur
un double coin d'épaisseur ont montré la présence de di�érents régimes magnétiques en
fonction des épaisseurs de Co, de Pt et de W. Par exemple, pour des couches de Co suf-
�samment épaisses (tCo > 6 Å) et des couches de Pt et W minces (tW , tPt 6 8 Å), la
multicouche présente un comportement de ferromagnétique doux (coercitif et rémanence
nuls), favorable au déplacement de parois par l'application d'un courant électrique faible,
et une texture magnétique en domaines entrelacés étroits (L = 70 − 150 nm) mêlés de
bulles magnétiques. Ces propriétés font de ce système un candidat intéressant pour des
applications à la spintronique. De plus, par une étude plus précise de quelques zones de
la multicouche, nous avons extrait les paramètres magnétiques. Notamment, nous avons
estimé la valeur de la constante de DMI, qui est comparable à celles des multicouches
[Ir/Co/Pt]n et [Pt/Co/Ta]n, très attractives pour des applications à la skyrmionique (voir
tableau 2.3).

Msat (kA/m) Q = KU

Kd
L (nm) σDW (mJ/m2) Deff (mJ/m2)

Au/Co/Pd 1400 1.1 135 2.6 0.7
Pt/Co/W 3 765 1.8 320 1.2 1.7
Pt/Co/W 4 780 2.2 310 1.2 2.3
Ir/Co/Pt [87] 960 1.3 100 0.7 1.3
Pt/Co/Ta [27] 600 1.7 240 1.1 1.3

Tab. 2.3 � Récapitulatif de quelques propriétés magnétiques des multicouches
[Au/Co/Pd]n et [Pt/Co/W]n, et comparaison avec les multicouches [Ir/Co/Pt]n et
[Pt/Co/Ta]n. Q = KU

Kd
est le facteur qualité, Kd est l'anisotropie dipolaire, L est la

largeur des domaines magnétiques, σDW est la densité d'énergie de paroi et Deff est la
constante de DMI e�ective.
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Avec le système actuel du double coin d'épaisseur, il serait possible d'exploiter les
deux régimes magnétiques pour des expériences di�érentes. Par exemple, des expériences
d'expansion de domaines magnétiques dans la zone 100 % rémanente permettrait de me-
surer précisément la contribution de la DMI. À l'opposé, il serait intéressant de réaliser
des mesures de magnéto-transport, en particulier d'e�et Hall (l'e�et Hall topologique n'a
encore jamais été observé dans des systèmes en multicouche) dans la zone non rémanente
et présentant des domaines magnétiques étroits. L'imagerie magnétique par microscopie
de Lorentz permettrait d'autre part de déterminer la nature des parois de domaine (qui
devraient être de type Néel si la DMI est su�samment importante). En�n, une étude
systématique des paramètres magnétiques des multicouches en fonction des épaisseurs de
Co et de métaux lourds, mais aussi de la rugosité des interfaces (la rugosité de nos multi-
couches est proche de l'épaisseur de Co), permettrait d'élaborer un système optimal pour
des applications à la spintronique basée sur la DMI.
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Résumé

Les nouvelles technologies numériques sont très avides en capacité de stockage, ainsi qu'en
e�cacité de transport d'information. Les dispositifs d'aujourd'hui atteignant leurs limites, la
recherche de nouvelles solutions de stockage est primordiale. Dans cette optique, un nouvel
objet magnétique robuste et peu sensible aux perturbations extérieures a été découvert : le
skyrmion. Il est récemment devenu un sujet d'étude très actif et a été observé expérimenta-
lement dans deux types de systèmes. Le premier est basé sur les matériaux hélimagnétiques,
dont la structure cristalline est non centrosymétrique. Le FeGe est l'un d'eux, avec la tem-
pérature de transition magnétique observée la plus élevée. Le skyrmion a également été
observé à l'interface entre un métal lourd à fort couplage spin-orbite et un matériau ferro-
magnétique. En particulier, les systèmes de multicouches à interfaces non symétriques ont
montré leurs forts potentiels pour la manipulation de skyrmions à température ambiante. Les
deux principales di�cultés rencontrées aujourd'hui sont la réalisation de ces systèmes avec
des techniques d'élaboration intégrables à des dispositifs industriels, ainsi que la détection
�able de la présence de skyrmions.

Cette thèse est séparée en deux problématiques, appliquées aux deux types de systèmes.
Un protocole de croissance de couches minces de FeGe hélimagnétique par pulvérisation
cathodique a été développé en s'appuyant principalement sur des caractérisations structu-
rales par di�raction de rayons X. L'élaboration de multicouches à interfaces non symétriques
du type [métal lourd 1/matériau ferromagnétique/métal lourd 2]n a également été étudiée.
Ces deux systèmes ont ensuite été caractérisés magnétiquement par diverses techniques ba-
sées sur de l'imagerie magnétique, des mesures de magnéto-transport et de la spectroscopie
magnétique.

Mots-clés : skyrmion, interaction de Dzyaloshinskii-Moriya (DMI), FeGe, multicouches,
microscopie magnétique, magnéto-transport

Abstract

New technology needs huge storage capacity together with high speed and low-cost trans-
port of information. Current devices meeting their limits, research on new storage solutions
is needed. One of them, proposed a few years ago, consists in using magnetic domain walls.
Aligning them in nanowires and using the thickness of the layers could enable the reali-
zation of a tridimensional recording device and then improve the storage capacity. A new
object more robust and less sensitive to perturbations has been discovered since. Skyrmion
is now widely studied. It has been experimentally observed in two kinds of systems. The
�rst one is helimagnet, with non centrosymmetric crystal structure. FeGe is one of them,
with the highest critical temperature observed yet. Skyrmion has been observed as well at
the interface between a heavy metal with strong spin-orbit coupling and a ferromagnet. In
particular, multilayers with non-symmetric interfaces are very promising systems for ma-
nipulation of skyrmions at room temperature. Nevertheless, the elaboration of systems for
industrial devices and reliable detection of skyrmions is still challenging.

These two problematics are explored in this thesis, applied to two di�erent systems. A
protocol to grow helimagnetic FeGe thin �lms was �rst established, thanks to structural cha-
racterization mainly based on X-ray di�raction. Growth of multilayers with non symmetrical
interfaces [heavy metal 1/ferromagnet/heavy metal 2]n was studied as well. These systems
were then magnetically characterized, using numerous techniques such as magnetic imaging,
magneto-transport measurements and magnetic spectroscopy.

Key words : skyrmion, Dzyaloshinskii-Moriya interaction (DMI), FeGe, multilayers, ma-
gnetic microscopy, magneto-transport
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