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Introduction

La mise au point de systemes d’imagerie est un enjeu majeur dans le développement actuel
de la recherche scientifique. Si les premiers phénomeénes physiques ont pu étre observés a 1’oeil
nu, il est maintenant nécessaire de développer des techniques de plus en plus performantes pour
comprendre les propriétés fondamentales de la matiere. Il est notamment nécessaire d’améliorer
la résolution spatiale, temporelle, la sensibilité et de permettre le fonctionnement des dispositifs
d’imagerie dans tous les environnements (hautes et basses températures, vide, ultravide, dans
les liquides, en mouvement, hautes pressions, etc) afin de répondre aux défis les plus ambitieux.

Le magnétisme en particulier nécessite des dispositifs de cartographie de champ magnétique
capables d’atteindre des résolutions spatiales nanométriques ainsi que d’extrémes sensibilités
afin de comprendre les propriétés et interactions mises en jeu au niveau de la matiere, avec sou-
vent des effets extrémement fins et difficiles a évaluer. En particulier dans le développement de
nouveaux matériaux pour le stockage et le traitement de I'information, que ce soit dans 'optique
de réaliser des dispositifs utilisables & I’échelle industrielle (pour caractériser des composants par
exemple) ou pour explorer les fondements des interactions qui régissent les propriétés des maté-
riaux et ainsi développer de nouvelles technologies, il est indispensable de disposer de systéemes
d’imagerie performants [1]. Si cela est indiscutable dans le contexte de la spintronique et du na-
nomagnétisme [2-7], cela s’applique également & de nombreux autres domaines scientifiques. La
biologie constitue un exemple important, pour laquelle des méthodes d’imagerie résolue laissent
entrevoir I’opportunité de mieux comprendre les mécanismes biologiques via I’étude de petites
structures comme les cellules [8,9], par 'analyse de l’activité neuronale [10,11] ou bien en réa-
lisant 'imagerie par résonance magnétique de protéines a 1’échelle unique pour ainsi explorer
leur propriétés [12-14].

Outre le développement de systemes présentant des performances élevées en termes de ré-
solution spatiale, temporelle et sensibilité en champ magnétique, I'imagerie magnétique a basse
température représente un enjeu actuel majeur. En effet, certains matériaux présentent des
propriétés extrémement prometteuses mais fortement dépendantes de la température et dont la

signature magnétique disparailt a température ambiante. La compréhension de ces matériaux
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est capitale, a la fois pour la maitrise profonde des mécanismes physiques associés aux proprié-
tés observées, comme 1’étude des systémes d’électrons fortement corrélés [1], mais également
dans 'optique de réaliser des applications industrielles performantes. Nous pouvons citer, dans
ce cadre, ’étude du déplacement de parois de domaines dans les matériaux ferromagnétiques

L ou I’étude des matériaux su-

pour le développement de nouvelles architectures de mémoire
praconducteurs afin d’augmenter leur température critique pour éventuellement atteindre la
température ambiante.

Dans ce contexte, le travail présenté dans ce manuscrit propose l'utilisation d’un magnéto-
metre a balayage basé sur 'utilisation du centre NV, un défaut coloré dans le diamant, pour
apporter un éclairage sur ces problématiques, notamment & température cryogénique. Apres la
mise en évidence de la détection optique d’une résonance de spin pour le centre NV a la fin des
années 90 [15], les premiers travaux par les équipes de M. Lukin et J. Wachtrup ont démon-
tré les bonnes performances d’'un tel dispositif d’imagerie magnétique [16—18]. Ces promesses
ont ensuite été confirmées par de nombreux résultats a température ambiante aussi essentiels
que variés depuis une dizaine d’années? [19]. Les propriétés du centre NV étant sensiblement
identiques a basse température, nous présentons donc dans ce manuscrit, le développement a

température cryogénique d’un systéme de magnétométrie a balayage basé sur la résonance de

spin du centre NV.

Plan du manuscrit

Dans le chapitre 1, nous présenterons le contexte autour duquel s’articule le travail pré-
senté dans ce manuscrit. Nous détaillerons, dans un premier temps, les enjeux de 'imagerie
magnétique dans le cadre du nano et micro-magnétisme. Nous discuterons notamment de I’in-
térét porté par la communauté a 1’étude des domaines magnétiques et des parois les séparant,
avec un important enjeu applicatif vers des systémes de mémoire performants. Nous évoquerons
ensuite différentes techniques d’imagerie actuellement disponibles afin d’appréhender les phéno-
menes mis en jeu & ’échelle nanométrique dans de tels matériaux. Nous discuterons notamment
de leurs performances et leur capacité a étre utilisées dans des milieux cryogéniques, les en-
jeux actuels du nanomagnétisme s’étant petit a petit portés vers des matériaux ne présentant
des comportements magnétiques qu’a des températures inférieures a la température ambiante.
La deuxiéme partie de ce chapitre sera consacrée a la présentation du centre NV, un défaut
cristallin du le diamant présentant des propriétés optiques et magnétiques particulieres. Nous
nous concentrerons ensuite sur 'utilisation de ces propriétés pour réaliser un capteur de champ

magnétique.

1. Nous étudierons en particulier, au chapitre 3, un matériau semi-conducteur ferromagnétique dont les pro-
priétés de déplacement de parois sont prometteuses.
2. Nous discuterons plus en détail des résultats obtenus a I'aide de la magnétométrie a centre NV au chapitre 1.

14
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Le chapitre 2 sera lui consacré a la description du développement du systéme expérimental
au cceur du travail de these présenté dans ce manuscrit. Nous présenterons, dans un premier
temps, le principe du microscope a balayage a centre NV, systéeme précédemment développé
a température ambiante dans le groupe. Le développement d’un tel dispositif a température
cryogénique nécessite de s’adapter a de nouvelles contraintes par plusieurs modifications expé-
rimentales que nous détaillerons. Nous présenterons ensuite la fonctionnalisation d’une pointe
AFM par un centre NV pour créer la sonde magnétique ainsi que sa caractérisation. Enfin, nous
expliquerons les différentes méthodes de cartographie magnétique basées sur la sonde a centre
NV que nous utiliserons dans le cadre de ce travail.

Le chapitre 3 sera dédié a l'utilisation du microscope pour I’étude de (Ga,Mn)(As,P), un
semi-conducteur ferromagnétique a température cryogénique. Ce matériau présente des pro-
priétés extrémement intéressantes en spintronique ce qui en a fait un sujet d’étude privilégié.
La premiere partie présentera donc les enjeux concernant ce matériau. La suite sera allouée a
I’étude du matériau a l'aide du microscope magnétique a centre NV préalablement développé.
Nous montrerons I'imagerie de parois de domaines magnétiques a 1’aide de notre systeme expé-
rimental, en utilisant les différentes techniques d’imagerie présentées au chapitre 2. La fin du
chapitre sera consacrée a I’évaluation locale de I'aimantation & saturation dans (Ga,Mn)(As,P)
permettant de répondre a une interrogation sur I’homogénéité du magnétisme dans ce matériau.

Dans le chapitre 4, nous discuterons de l'utilisation du temps de relaxation du centre NV
dans les nanodiamants, & des fins d’imagerie de bruit magnétique. Dans 'optique de réaliser des
systemes d’imagerie basés sur la mesure du temps de relaxation des centres NV, il est nécessaire
de maitriser et controler les différents mécanismes & 'origine de cette relaxation. Apres avoir
expliqué les différents processus pouvant intervenir pour un centre NV inséré dans une matrice
de diamant, nous discuterons de ceux mis en jeu pour les centres NV dans les nanodiamants,
a priori différents de ceux dans le diamant massif. La compréhension de tels processus étant
encore incomplete, nous étudierons le temps de relaxation de centres NV uniques dans des na-
nodiamants. Cela nous permettra, dans un premier temps, de confirmer les travaux antérieurs
de Tetienne et al. [20]. L’étude sera poursuivie par la mesure de 1’évolution du temps de re-
laxation a basse température. En développant un modele basé sur I'influence des fluctuations
produites par un bain d’impuretés paramagnétiques en surface des nanodiamants, nous expli-
querons ’évolution du temps de relaxation en fonction de la température. Cela nous permettra

ainsi d’extraire une température d’activation pour un tel processus de fluctuations.
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INTRODUCTION

1.1 Introduction

Le travail de these présenté ici s’inscrit dans les thématiques d’imagerie magnétique, a tem-
pérature ambiante et température cryogénique. Ce chapitre vise donc a présenter succinctement
les enjeux de I'imagerie magnétique, notamment a 1’échelle nanométrique.

Nous présenterons dans un premier temps les éléments de magnétisme nécessaires a la
compréhension du reste du manuscrit. La suite du chapitre s’attachera a discuter des acquis
mais également des futurs enjeux en nanomagnétisme. Nous discuterons plus spécifiquement des
visées applicatives des systémes basés sur les parois de domaines magnétiques. Nous présenterons
ensuite les principales techniques aujourd’hui disponibles pour réaliser I'imagerie magnétique,
notamment & basse température. Nous discuterons en particulier des caractéristiques spécifiques
de chaque technique, leurs avantages et inconvénients. Nous présenterons enfin la technique
utilisée dans le cadre de ce manuscrit, a savoir l'imagerie magnétique avec un microscope a
centre NV, en détaillant les propriétés photophysiques de celui-ci dans l'optique de 'utiliser

comme capteur magnétique.

1.2 Les enjeux de l'imagerie magnétique a I’échelle nanomé-

trique

1.2.1 Eléments de magnétisme

Sans ’ambition de décrire le magnétisme dans la matiere de fagon exhaustive, cette section
s’attachera a donner au lecteur les quelques clés permettant la compréhension des phénomenes
abordés dans ce manuscrit. Nous nous concentrerons sur la description du magnétisme a 1’échelle
nanométrique. Dans ce cadre, il est extrémement ambitieux de décrire de fagon complete 1’ai-
mantation au niveau atomique. En 1935, dans leur article pionnier pour expliquer la présence
de domaines magnétiques séparées par des parois [21], Landau et Lifschtiz utilisent un modele
classique dans lequel aimantation est caractérisée par un champ continu M(r). Brown, a partir
des années 1940, introduit formellement le micromagnétisme [22], basé sur cette approximation.
Dans le cadre de celle-ci, le champ d’aimantation possede une norme constante, ’aimantation a
saturation notée Mg(T'). Celle-ci est une caractéristique du matériau et dépend de la tempéra-
ture T'. La direction du vecteur aimantation est donc une variable continue. Finalement, nous

pouvons écrire I'aimantation dans un solide comme
M(r) = Msm(r),

ou m est un champ unitaire contenant seulement I’information sur la direction de ’aimantation.

Nous placerons notre étude dans ce cadre, permettant de comprendre de maniere satisfaisante
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les phénomenes physiques dans les matériaux ferromagnétiques, aux échelles nano ou micromé-

triques.

Pour décrire I’état ferromagnétique dans un solide, il convient de discuter des différentes
interactions en jeu dans ces matériaux. Sans nous attarder sur le détail de ces interactions,
nous présenterons les éléments principaux permettant d’appréhender la présence de domaines
magnétiques dans les matériaux ferromagnétiques [23]. Le ferromagnétisme apparait lorsque, a
une échelle microscopique, les moments magnétiques présents dans la matiére tendent a s’ali-
gner spontanément dans le méme sens. Il apparait alors un moment macroscopique mesurable.

L’interaction a l'origine de cette alignement est appelée interaction d’échange.

D’autre part, il existe dans les matériaux une anisotropie magnétique. Celle-ci se tra-
duit par 'alignement préférentiel de I’aimantation selon certains axes du matériau. Elle peut
étre naturellement induite par la structure cristalline du matériau ou créée par des contraintes
mécaniques développées pendant la fabrication. Par ailleurs, il existe, dans un matériau ferro-
magnétique, un champ démagnetisant, champ produit par la distribution d’aimantation au
sein du matériau et qui aura tendance a faire disparaitre les poles magnétiques. De la méme

fagon, un champ extérieur tend a aligner les moments magnétiques selon sa direction.

La densité totale d’énergie de la couche ferromagnétique contient donc, en général, les quatre

termes présentés ci dessus?! [24] :
€tot = €éch T €ani T €demag T €ext-

On percoit ici que les interactions présentées n’ont pas toutes la méme configuration d’équilibre.

L’aimantation trouvera donc un compromis en minimisant I’énergie totale du systeme global.

FIGURE 1.1 : Représentation schématique

domaines magnétiques de domaines magnétiques séparés par des pa-

. . rois. Au sein d’'un domaine magnétique, 1’ai-
parois de domaines

mantation est uniforme, tous les moments ma-
gnétiques le composant étant orientés dans la
méme direction. Ces domaines sont séparées
par des parois, zones ou ’aimantation tourne
rapidement pour satisfaire les deux configura-
tions de bord. La minimisation de 1’énergie du
systeme doit satisfaire plusieurs interactions
au configurations optimales différentes, créant

cette structure particuliere.

1. Notons que, si ces interactions sont les plus communes, cette liste est loin d’étre exhaustive et peut étre
enrichie au cas par cas, selon le matériau étudié.
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Cette compétition se traduit par I’apparition de domaines magnétiques, zones du matériau
présentant une aimantation uniforme. A courte distance, l'interaction d’échange est satisfaite
tandis que, sur de plus grandes dimensions, l'interaction démagnétisante est satisfaite. Entre
ces domaines, I'aimantation varie relativement rapidement pour passer de 'aimantation d’un
domaine a l'autre (figure 1.1). Ces structures présentent de forts intéréts applicatifs, les domaines
magnétiques étant, depuis quelques dizaines d’années, au cceur des architectures de stockage de

I'information.

1.2.2 Domaines et parois - Acquis et enjeux

Les concepts physiques développés autour du magnétisme ont balayé de nombreux thémes,
permettant la découverte et I'explication de trés nombreux phénomeénes novateurs, amenant a
des applications utilisées aujourd’hui. Loin d’effectuer une présentation exhaustive des acquis
du magnétisme du dernier siécle, nous nous attarderons sur 1’évolution récente des enjeux du
magnétisme, en particulier concernant I'utilisation des domaines magnétiques et des parois entre
ces domaines.

Les derniéres décennies ont vu ’explosion des dispositifs de stockage basés sur les domaines
magnétiques. Nous pouvons citer notamment le disque dur ou la cassette. Dans ces structures,
I'information est encodée dans I'aimantation des domaines magnétiques avec la plupart du temps
deux directions privilégiées, permettant de distinguer deux bits d’information (0 et 1). Ce genre
de dispositif nécessite un mouvement mécanique du systeéme, causant des problémes d’usure et
de consommation électrique. Récemment, de nouvelles architectures ont été proposées telles que
la racetrack memory [25], notamment basée sur le déplacement de domaines magnétiques grace
a l'injection de courants électriques. Cela repose sur le phénomeéne de transfert de spin (STT,
Spin Transfert Torque) correspondant & la modification de 1'orientation de 'aimantation dans
un matériau sous effet d’un courant polarisé en spin [26,27]. L’intérét de ces nouveaux sys-
témes repose sur leur rapidité et leur non volatilité (ils gardent I'information sans alimentation
électrique). Nous nous attarderons un peu plus sur ces systémes au chapitre 3.

Dans ces dispositifs, il s’agit également de réaliser la lecture et 1’écriture de I'information.
L’écriture consiste a utiliser le transfert de spin [28,29], tandis que la lecture de I'information
repose sur l'utilisation de la magnétorésistance géante (GMR, Giant Magneto Resistance) [25],
dont la découverte a offert le prix Nobel 2007 & A. Fert et P. Griinberg [30, 31].

A Topposé de la "mémoire morte" dans les ordinateurs (c’est-a-dire les disques durs), il existe
également des structures de "mémoire vive" (RAM, Random Acces Memory). Cette mémoire
permet de traiter rapidement les informations (de 'ordre de quelques dizaines de nanosecondes)
en lecture et écriture, sans nécessairement attendre 1’écriture ou la lecture sur le disque dur
(de T'ordre de la milliseconde). Actuellement, ces dispositifs sont basés sur des composants

électroniques, rendant cette mémoire volatile. Cependant, de nouvelles technologies basées sur
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la mémoire magnétique se sont développées ces dernieres années. Des dispositifs de MRAM
(Magnetic Random Acces Memory) ont par exemple été récemment commercialisés [32]. Cette
mémoire, également basée sur 'enregistrement de 'information par les moments magnétiques
du matériau, est non-volatile et porte de nombreux espoirs pour modifier les architectures
globales de mémoire [33]. Par ailleurs, de nouveaux détecteurs magnétiques utilsant les parois
de domaines voient le jour dans 'optique d’une application industrielle [34].

Tous ces développements expérimentaux sont tres encourageants. Il reste cependant de
nombreux challenges a relever. Concernant les dispositifs basés sur les parois de domaines, il est
nécessaire de maitriser la structure de ces parois et les parametres influencant leur déplacement.
D’une part, cela consiste a connaitre ’organisation interne et les interactions mis en jeu a
leur niveau. D’autre part, dans l'optique de réaliser le déplacement des parois, il a été mis
en évidence que de nombreux mécanismes physiques rentraient en jeu dans leur déplacement,
rendant complexe la compréhension de ces phénomenes [35].

D’un point de vue plus pratique, il est essentiel de trouver des matériaux répondant aux
contraintes technologiques imposées par une industrialisation éventuelle de ces dispositifs. Pour
augmenter la capacité de stockage, il est par exemple important de minimiser la taille des parois.
Plus globalement, les défis autour de ces architectures concernent les vitesses d’écriture/lecture,
Iintégration dans des systemes fonctionnels, la durée de vie et les capacités de stockage.

De tels développements applicatifs nécessitent une compréhension profonde des matériaux.
Pour cela, il est crucial de pouvoir cartographier les propriétés magnétiques. Ainsi, la dis-
ponibilité de systemes d’imagerie magnétique performante et résolue constitue une condition
importante au développement de nouvelles architectures de stockage. Ceci est bien évidemment
valable pour les systéemes fonctionnant a température ambiante mais représente également un
enjeu notable a température cryogénique. En effet, de nombreux systémes magnétiques pré-
sentent des propriétés inédites a basse température, propriétés dont la compréhension est encore
rudimentaire.

L’étude des phénomenes physiques intervenant dans ces systémes magnétiques constitue a
la fois un enjeu fondamental, comme ’étude des systémes d’électrons fortement corrélés [1],
mais aussi applicatif. Nous pouvons notamment citer I’étude des mécanismes de déplacement
de parois dans les semi-conducteurs ferromagnétiques, dont nous discuterons au chapitre 3, ou
bien 'analyse des phénomenes physiques intervenant dans les matériaux supraconducteurs a
haute température critique, éventuellement pour augmenter cette caractéristique aujourd’hui
limitée en dessous de la température ambiante [36].

C’est dans ce contexte que la suite de ce chapitre va s’attacher a présenter les principales
techniques d’imagerie magnétique, notamment a basse température. Cette présentation ne sau-
rait évidemment étre exhaustive. Une partie des autres techniques non développées ici mettent

notamment en jeu des systéemes expérimentaux lourds et difficiles & implémenter.
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1.2.3 Différentes techniques d’imagerie magnétique
Microscopie Kerr

L’effet Kerr est un phénomene d’interaction entre un matériau ferromagnétique et une onde
électromagnétique (typiquement des photons dans le spectre visible). Il se traduit, lors de la
réflexion d’un faisceau incident polarisé rectilignement sur une surface magnétique, par une
rotation de la polarisation du faisceau réfléchi [37], comme présenté figure 1.2 - a. Cet effet
magnéto-optique est a la base de la microscopie Kerr (MOKE) qui permet de sonder le magné-
tisme a proximité de la surface, sur des épaisseurs typiques de 10 nanometres. Cette technique
est extrémement utilisée dans 'imagerie des parois de domaines et en particulier leur propaga-
tion. En effet, il est important de disposer d’un systéme permettant 'imagerie avec des taux
de rafraichissement élevés afin de suivre correctement la dynamique de parois de domaines. Sur
la figure 1.2 - b, nous présentons l'imagerie par microscopie Kerr du déplacement d’une paroi
de domaines sous courant dans (Ga,Mn)As [38], un semi-conducteur ferromagnétique a haute

température de Curie que nous étudierons au chapitre 3.

_— FIGURE 1.2 : (a) Représentation simplifiée
(a) .urlrélcrc lumiére (b) 1 , Lo,
incidente | | 1¢flechie " . de Teffet Kerr adaptée de la référence [39].

6(m) ( ;§- Une onde électromagnétique incidente pola-
m —~

=] risée rectilignement va voir sa polarisation
tourner apres réflexion en fonction de lai-

mantation dans le matériau ferromagnétique

d’intérét. (b) Imagerie par microscopie Kerr
de (Ga,Mn)As extraite de la référence [38].

La dynamique d’une telle technique permet

de réaliser I'imagerie en temps réel de 1’évo-

lution spatiale de la paroi de domaines.

Cette technique est donc particulierement intéressante pour étudier les dynamiques de pa-
rois. Elle est également avantageuse car il est possible de modifier différents parametres sur de
larges gammes (champ magnétique, température, courant,...). Il est donc possible de réaliser
I’imagerie magnétique par effet Kerr a température cryogénique. Cependant, cette technique de
microscopie optique comporte un inconvénient majeur. En effet, le MOKE posséde une résolu-
tion spatiale limitée par la diffraction et impose donc 'imagerie & des structures magnétiques
d’au minimum plusieurs centaines de nanometres. D’autre part, il est délicat d’obtenir une
information vectorielle compleéte par cette technique [40].

En conclusion, la microscopie optique par effet Kerr présente des avantages qui en font une
des techniques les plus utilisées pour I'imagerie magnétique en champ large résolue en temps. Ce-
pendant, sa résolution optique limitée par la diffraction reste un obstacle, en particulier lorsqu’il

s’agit de sonder trés localement les structures d’aimantation des matériaux ferromagnétiques.
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Dans ce but, nous pouvons envisager des dispositifs utilisant une configuration de sonde locale,

et non limités par la diffraction.

Microscopie a force magnétique (MFM)

L’approche la plus courante utilisant une sonde locale est la microscopie a force magné-
tique. Ce dispositif, dérivé de la microscopie & force atomique (AFM), repose sur l'utilisation
d’une pointe magnétique. A Dlinstar d’une pointe AFM, la pointe magnétique est approchée
de I’échantillon (figure 1.3 - a). L’interaction du matériau aimanté de la pointe avec le champ
de fuite en surface va imposer une force sur la pointe qui est détectée d’une fagon équivalente
a un systeme d’AFM usuel. Le balayage de la pointe permet alors de cartographier le champ
de fuite point par point [41]. La microscopie a force magnétique présente en particulier des
avantages notables : ne nécessitant pas de caractéristiques particulieres pour I’échantillon ou
Penvironnement de travail (fonctionne notamment & température cryogénique [42]), elle permet
d’obtenir des trés bonnes résolutions spatiales (= 20 nm) et présente une bonne sensibilité en
champ magnétique (voir par exemple I'imagerie de vortex ferromagnétiques dans des disques de

permalloy [43]).

(@) (b)

Slow scan direction —

Pt f Tt @ y) i

Fast scan direction —

FIGURE 1.3 : (a) Représentation simplifiée du principe de la microscopie a force magnétique adaptée
de la référence [39]. L’interaction entre le champ de fuite et le matériau magnétique de la pointe produit
une force sur la pointe qu’il est possible de mesurer afin de remonter & une information sur le champ
créé par les structures d’aimantation de I’échantillon. (b) Imagerie par MFM de vortex magnétiques dans
le supraconducteur YBayCu3Og.g91. L’imagerie montre le défaut principal de I'imagerie MFM, & savoir
que la pointe peut avoir un effet sur les structures magnétiques, ici en les déplagant. L’encart montre un
vortex piégé grace a de plus basses températures et qui ne se déplace donc pas lors de 'imagerie. Figure

adaptée de la référence [44].

Cette technique est donc trés pratique pour la caractérisation d’échantillons magnétiques
dans toutes conditions. Cependant, la mesure repose sur I'interaction entre la pointe et ’échan-
tillon. La pointe magnétique va donc potentiellement perturber ’échantillon et fausser la mesure.

En particulier, dans le cas de structures d’aimantation peu piégées, la présence de la pointe va
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modifier la structure magnétique de 1’objet observé. Par exemple, nous observons, sur la fi-
gure 1.3 - b, que les vortex supraconducteurs sont trainés au fil de I'imagerie si la température
de I’échantillon n’est pas suffisamment basse [44]. Par ailleurs, il est en pratique difficile de
déduire aisément et de maniére completement quantitative le champ produit par ’échantillon a
partir de la mesure de la force magnétique [45].

L’utilisation de la microscopie a force magnétique présente donc de nombreux avantages,
notamment concernant la facilité de mise en place dans différents environnements et pour de
nombreux échantillons. Cependant, les deux inconvénients majeurs sus-cités posent un probleme
conséquent quand il s’agit de cartographier de fagon quantitative des structures d’aimantation

et en particulier des parois de domaines, qui sont en général assez mobiles.

Micro et nano-SQUIDs (Superconducting QUantum Interference Device)

Dans une configuration de balayage également, nous pouvons citer les micro ou nano-
SQUIDs. Le SQUID est un capteur de flux magnétique basé sur des circuits supraconducteurs. Il
utilise en particulier des jonctions Josephson intégrées dans une boucle supraconductrice comme
présenté figure 1.4 - a. Le courant dans la boucle est alors fonction du flux magnétique et la
mesure de la tension aux bornes du SQUID permet de remonter au champ magnétique avec une
extréme sensibilité, usuellement de I'ordre de 1076 ®q/v/Hz out ®g = h/2e est le quantum de
flux [46]. Le développement de tels dispositifs s’'est orienté récemment vers 'imagerie magné-
tique. Dans ce but, la communauté s’est intéressée aux techniques de SQUID a balayage pour
I'imagerie en essayant de réduire la taille du capteur [47,48]. Nous pouvons notamment citer les
travaux de ’équipe de E. Zeldov, qui développe des nano-SQUIDs par déposition de matériau
supraconducteur au bout d’une pointe en quartz étiré (figure 1.4 - b). Ce SQUID sur pointe
(SOT, SQUID On Tip), d’environ 50 nm de diametre, permet d’atteindre des sensibilités jusqu’a
50 n®g/ VHz. La résolution spatiale est alors principalement limitée par la taille de la sonde,
pouvant atteindre des tailles légérement inférieures a la centaine de nanometres [46,49,50]. Nous
présentons, figure 1.4 - ¢, I'imagerie de vortex magnétiques sur un film de plomb & I'aide d’un
SOT [51]. Dans ces travaux, ils réalisent notamment I'imagerie du déplacement de vortex sous
Iinfluence d’'un courant électrique. Plus généralement, un détail des avancées récentes sur le
développement de micro et nano-SQUIDs est disponible dans les références [52] et [53].

Cette technique présente tout de méme quelques défauts. D’une part, elle n’est pas adaptable
a température ambiante, son principe étant basé sur 'utilisation de circuits supraconducteurs,
ne fonctionnant qu’a basse température?. D’autre part, cette technique est limitée en termes
de résolution spatiale, méme si de nombreux espoirs portent sur 'amélioration de la résolution

spatiale en dessous de la centaine de nanometres [54,55].

2. Cette différence par rapport aux autres techniques, bien qu’impliquant un fort développement expérimental,
n’est pas spécialement un inconvénient en soi.
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(a) (b) Pb 256 nm

o

FIGURE 1.4 : (a) Représentation schématique d’'un SQUID formé de deux jonctions Josephson. Le
courant est fonction du flux magnétique traversant la boucle. Image extraite de Wikipédia. (b) Imagerie
par microscopie électronique d’un SQUID au bout d’une pointe en quartz. Le diameétre final est de 'ordre
de 50 nm. Figure extraite de la référence [46]. (c) Imagerie a l'aide d’'un SOT de vortex magnétiques
dans un film de plomb. Le nombre de vortex dépend de 'intensité du champ extérieur appliqué. L’échelle

noire représente 3 pm. Figure extraite de la référence [51].

Nous n’avons pas développé toutes les techniques d’imagerie magnétique existantes. D’autres
techniques permettent notamment de travailler a basse température afin d’imager des structures
magnétiques. Nous pouvons citer par exemple les impressionnants travaux du groupe de R. Wie-
sendanger [56] utilisant les techniques de microscopie a effet tunnel & polarisation de spin, qui
ont notamment permis la manipulation et l'imagerie magnétique d’atomes uniques [57]. Ces
travaux sont cependant contraints expérimentalement, notamment au niveau des échantillons
qui doivent présenter de nombreuses propriétés pour étre étudiés (conducteurs, bon état de
surface,...) et au niveau des techniques expérimentales difficiles & maitriser (basse température,

vide,...).
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Par ailleurs, il existe des techniques d’imagerie basées sur l'interaction entre le matériau
magnétique et des rayons X et en particulier le dichroisme circulaire magnétique des rayons
X (XMCD), c’est-a-dire une différence d’absorption entre une polarisation circulaire gauche
ou droite incidente [58-60]. Ces dispositifs, présentant des résolutions spatiales de l'ordre de
la dizaine de nanometres, nécessitent cependant l'utilisation d’un synchrotron, rendant des

expériences de routine difficilement envisageables.

Nous pouvons également évoquer l'utilisation de microscopes magnétiques basés sur l'in-
teraction d’un faisceau d’électrons avec le matériau d’intérét. Plusieurs configurations sont dis-
ponibles, par analyse des électrons secondaires [61,62] ou par analyse de l'effet de la traversée
du matériau sur les électrons transmis [63]. Si ces techniques permettent également d’obtenir
d’excellentes résolutions spatiales (de l'ordre de la dizaine de nanomeétres), elles présentent cha-
cune des contraintes, non seulement sur le type de matériau mais également sur les conditions
expériementales car elles nécessitent toutes un environnement sous ultra-vide. L’application de

champs magnétiques externes est également difficile a implémenter dans ce type de systéme.

La présentation de ces différentes techniques a pu démontrer leurs atouts majeurs. Ce-
pendant, elles présentent des inconvénients, notamment pour 'imagerie résolue et sensible de
nanostructures. En particulier, nous avons souligné que de forts enjeux concernaient des maté-
riaux présentant du magnétisme seulement & basse température. Afin de compléter les dispositifs
d’imagerie, il est nécessaire de disposer d’une technique permettant I'imagerie magnétique aussi
bien a température ambiante qu’a des températures cryogéniques, permettant d’atteindre des

résolutions spatiales en dessous de 100 nm et avec une sensibilité suffisante.

Ces dernieres années, un nouveau concept a émergé, basé sur 'utilisation d’un spin élec-
tronique individuel, le centre NV du diamant. En mesurant la séparation due a 'effet Zeeman
entre deux niveaux d’énergie sous I'influence d’un champ magnétique, il est possible de remonter
a celui-ci. Nous détaillerons les principes physiques a la base des mesures de champs magné-
tiques dans les prochaines sections. Plus généralement, I'utilisation du centre NV a température
ambiante a balayé de nombreux thémes. Loin d’étre exhaustifs sur les résultats obtenus par
la communauté, nous pouvons tout de méme citer quelques résultats. Par exemple, a ’'aide
d’ensembles de centres NV, il a été possible de reconstruire le champ magnétique produit par
un courant continu dans un fil de cuivre, permettant également d’y détecter les défauts éven-
tuels [64,65]. La photostabilité des centres uniques dans les nanodiamants a également été mise
a profit dans l'optique de réaliser des nanotraceurs biologiques [66]. Le centre NV est en outre
un tres bon candidat pour s’intégrer dans les dispositifs d’information quantique car il dispose
de tres longs temps de cohérence [67]. Enfin, le centre NV en configuration de sonde magnétique
a balayage a été utilisé pour la détection de structures nanomagnétiques comme les parois de
domaines ferromagnétiques ou des ordres anti-ferromagnétiques a I’échelle nanométrique [68,69].

Ces succes notables a température ambiante, ajoutés a la conservation des propriétés photo-
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physiques a température cryogénique, font du centre NV un candidat idéal a la création d’un

magnétometre a balayage a basse température basé sur le centre NV.

1.3 Le centre NV du diamant

1.3.1 Propriétés optiques du centre NV

Bande de conduction

'y

5,5 eV
1,945 eV

N

Bande de valence

FIGURE 1.5 : (a) Diamant "Hortensia' conservé au Louvre. Sa teinte rosée provient des nombreux
défauts NV contenus dans la maille cristalline du diamant, causant ’absorption d’une partie de la lumiere.
(b) Représentation schématique de la structure du centre NV. Au sein de la maille du diamant composée
d’atomes de carbone, un centre NV est composé d’un atome d’azote (N), adjacent a une lacune (V).
(c) Schéma de la structure énergétique du diamant, au sein de laquelle se placent deux niveaux discrets

correspondant aux états fondamental et excité du centre NV.

Le diamant est un cristal composé d’atomes de carbone, au comportement de semi-conducteur
a grand gap (~ 5,5 €V) [70]. Cette caractéristique en fait un matériau transparent aux longueurs
d’ondes optiques. Le cristal de diamant comporte néanmoins des impuretés, qui peuvent créer
des pieges pour les électrons ou les trous. Ceci se traduit par la présence de niveaux d’énergie
discrets a l'intérieur du gap, rendant le diamant optiquement actif. La plupart des diamants
étant a des niveaux de pureté élevés, ils sont percus a ’oeil comme transparents. Cependant,
certains comportent un nombre conséquent de défauts de méme nature, ce qui provoque 1’ab-
sorption de certaines longueurs d’onde et donc la coloration du diamant (figure 1.5 - a). Le
centre NV (Nitrogen-Vacancy ou azote-lacune) fait partie de ces nombreux défauts et corres-
pond donc a la substitution d’un atome de carbone par un atome d’azote (N) et la disparition
d’un atome de carbone adjacent au profit d’une lacune (V) (figure 1.5 - b). Le centre NV possede
une forme neutre composée de cinq électrons (NV?) mais il est plus souvent observé sous une
forme comportant un électron supplémentaire, notée NV~ [71,72]. Celui-ci comporte en réalité
seulement deux électrons non appariés. L’état de charge NV, que l'on appellera simplement
centre NV dans la suite, se comporte alors comme une molécule au sein du gap du diamant,

présentant des niveaux d’énergie séparés par une énergie de 1,945 eV, tel que schématisé sur la
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figure 1.5 - c.

Cette séparation énergétique correspond a une longueur d’onde de 637 nm. Du fait de
cette transition dans le domaine optique, il est possible d’exciter le centre NV avec un laser
et collecter la photoluminescence (figure 1.6 - a). Cependant, & cause d’une forte interaction
électron-phonon [73], les raies d’absorption et d’émission sont fortement élargies (~ 100 nm) et
donc décalées par rapport a 637 nm (figure 1.6 - b). Dans la pratique, le centre NV est excité
a l'aide d’un laser a 532 nm et la photoluminescence est collectée en filtrant autour de 700 nm
environ. Ce décalage permet de séparer aisément le laser d’excitation de la photoluminescence.

Le dispositif expérimental utilisé sera décrit en détail au chapitre 2.

FIGURE 1.6 : (a) Représentation sché-

matique des niveaux fondamental et ex-

cité du centre NV, permettant de dé-
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la theése de L. Rondin [74].

fondamental

Outre les propriétés optiques décrites ci-dessus, le centre NV dispose d’autres qualités re-
marquables. En effet, une premiere propriété intéressante est sa parfaite photostabilité, a la
différence des boites quantiques ou les molécules de colorant qui ont généralement une ten-
dance génante au clignotement ou au blanchiment [75,76]. Une autre propriété extrémement
importante, et qui va nous intéresser dans la suite, est la possibilité de manipuler de maniere
cohérente le spin électronique du centre NV et d’en lire I’état optiquement, ce qui a été réalisé
pour la premiere fois par Jelezko et al. en 2004 [77]. Grace a ces deux propriétés, nous allons
étre dans la capacité d’observer des faibles variations du signal de photoluminescence induites
par des modifications de I’état du spin électronique du centre NV, effet a la base des expériences

de magnétométrie que nous allons présenter dans la partie suivante.

1.3.2 Résonance magnétique détectée optiquement

Comme mentionné précédemment, le centre NV comporte deux électrons non appariés. On
peut donc envisager deux états de spin, un état triplet de nombre quantique de spin S = 1 et un
état singulet de nombre quantique de spin S = 0. Dans le cas du centre NV, les états fondamental
et excité sont des états triplets [71]. Les transitions optiques décrites au paragraphe précédent
se déroulent donc entre ces deux états triplets [78]. Chaque état triplet est composé de sous-
niveaux décrits par le nombre quantique mg, projection du spin sur ’axe de quantification de

centre NV, axe reliant 'atome d’azote a la lacune (figure 1.7 - a). Due a l'interaction spin-spin,
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nous observons une levée de dégénérescence entre les niveaux mg = +1 (noté |£1)) et le niveau
mg = 0 (noté |0)), séparés d’environ 2,87 GHz. Par ailleurs, il existe des états intermédiaires
singulets (S = 0). Sans perdre en information, dans le cadre de notre étude, nous décrirons ces
états par un seul, appelé niveau métastable a cause de son long temps de vie (~ 200 ns [79]).
La structure énergétique du centre NV est présentée figure 1.7 - b. Une description détaillée est

fournie dans la revue de Doherty et al. [80].

(a) (b) (c)
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FIGURE 1.7 : (a) Représentation schématique des atomes de carbone, autour du centre NV. L’axe de
quantification correspond a celui reliant 'atome d’azote et la lacune. (b) Niveaux d’énergie du centre
NV. Outre la transition optique directe entre 1’état excité et I’état fondamental, il existe une voie de
désexcitation via un état métastable, correspondant a une transition non radiative. Le taux de transition
des états |£1) vers le niveau métastable est plus grand que pour 1’état polarisé |0). Grace a ces taux
de transition différents, I’état |0) correspond & un état de photoluminescence plus important et par
conséquent est qualifié de brillant alors que les états |£1) sont qualifiés de sombres. (¢) Schéma de
principe d’une expérience de résonance magnétique détectée optiquement (ODMR). Une micro-onde &
la fréquence de transition entre |0) et |+1) permet le transfert des populations, ce qui conduit & une
chute de la luminescence. (d) Résultat de l'expérience ’ODMR permettant la spectroscopie du niveau
fondamental du centre NV. La chute de luminescence est ajustée numériquement et permet de remonter

a Pécart énergétique entre |0) et |£1).

Il s’agit maintenant de décrire le comportement du centre NV sous illumination optique.
Apres son passage dans le niveau excité, le centre NV peut relaxer via deux voies différentes.
La premiere correspond aux cycles d’absorption et d’émission décrits ci-dessus. Ces processus
conservent la projection de spin en obéissant a la regle de sélection Amg = 0. L’autre possibilité
concerne une transition non radiative via 1’état métastable [81]. A la différence du cycle optique
"direct", cette transition ne conserve pas mg. De plus, les taux de transitions depuis et vers ’état
métastable sont dépendants du nombre mg. En effet, les états |+1) du niveau excité ont une plus
grande probabilité de transiter via le niveau métastable puis de relaxer indifféremment dans 'un
des états du fondamental [82]. Toutes ces caractéristiques sont résumées sur la figure 1.7 - b.

Ces variations dans les taux de transitions ont deux conséquences fondamentales, a la base
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des techniques utilisées pour réaliser des expériences de magnétométrie a centre NV. D’une
part, aprés un certain nombre de cycles optiques, le centre NV sera polarisé dans 1’état |0). En
effet, si le centre NV est initialement dans I’état |0), il y restera, ne subissant que des transitions
radiatives conservant 1’état de spin. S’il est dans 1’état |£1), il posseédera une probabilité non né-
gligeable de transiter via la métastable. Le relaxation du métastable vers le niveau fondamental
étant peu dépendante de I’état de spin, le centre NV aura donc, finalement, une probabilité de
se retrouver dans I’état de spin |0). Nous allons donc observer un transfert des populations des
états |£1) vers 'état |0) sous illumination laser continue. L’autre propriété essentielle est liée
au fait que la transition via le métastable n’est pas radiative dans le domaine visible. Un centre
NV dans Iétat |0) émettra ainsi plus de photons visibles (environ 50%) que lorsqu’il se trouve
dans les états |£1). Cette particularité a alors une conséquence capitale : I’état du centre NV
peut étre lu optiquement par simple observation du signal de photoluminescence. L’état |0)
est donc appelé état brillant, les états |+1) correspondent eux a des états sombres.

Ces propriétés nous permettent d’envisager une expérience de détection optique de résonance
magnétique (Optical Detection of Magnetic Resonance en anglais, soit ODMR). Cette expérience
consiste a polariser le systéme dans 1’état |0), état brillant, a ’aide d’une illumination continue
par un laser & 532 nm. En appliquant une excitation micro-onde autour de 2,87 GHz, fréquence
de transition entre le niveau |0) et les niveaux |+1) (figure 1.7 - ¢), on observe une chute de
la photoluminescence, consécutive au transfert de population vers les états |+1). Un spectre
typique résultant de cette expérience est présenté figure 1.7 - d, caractérisé par un contraste
entre 20 et 30 % et une largeur de raie de quelques MHz. Cette largeur de raie est trés variable,
dépendant fortement de I’environnement du centre NV et des conditions expérimentales. Nous
aborderons rapidement ce sujet au prochain chapitre. Une description détaillée peut étre trouvée
dans la référence [83].

Ce paragraphe a présenté les caractéristiques optiques et magnétiques clés permettant de
réaliser la spectroscopie de 1’état fondamental du spin électronique du centre NV. Dans la suite,
nous allons présenter 'utilisation de la technique d’ODMR & des fins de mesure de champ

magnétique.

1.4 Utilisation du centre NV comme capteur de champ magné-
tique
1.4.1 Le centre NV dans un champ magnétique

Afin d’expliquer l'effet d’un champ magnétique sur le centre NV, nous allons décrire préci-
sément la structure du niveau fondamental. En négligeant l'interaction du centre NV avec les

spins nucléaires voisins [84], on peut décrire cette structure, en présence d'un champ B, par le
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hamiltonien [85] :
H = hDS% + hE(S% — S%) + gupB -8,

ou h est la constante de Planck, up est le magnéton de Bohr, g = 2,0030(3) est le facteur de
Landé [86], S est I'opérateur de spin adimensionné, D ~ 2,87 GHz correspond au parameétre de
séparation en champ nul entre les niveaux |0) et |£1) et E est un parameétre décrivant ’action
d’une contrainte mécanique transverse ou la présence d’un champ électrique transverse [87,88].
Ce parameétre peut varier fortement entre des centres NV dans le diamant massif (quelques
centaines de kHz) et des centres NV dans des nanodiamants (jusqu’a une dizaine de MHz). La
direction Z est fixée par I’axe unv. Le dernier terme de cet hamiltonien traduit une levée de
dégénérescence des états |—1) et |[+1) par effet Zeeman lorsque le centre NV est soumis & un
champ magnétique.

La diagonalisation de la matrice associée & H dans la base (X,Y,Z) permet d’extraire trois
vecteurs propres {|1),]2),]3)} et trois énergies propres associées { E1,E2,F3}. Les fréquences de

résonance apparaissant dans une expérience d’ODMR sont donc définies par :
f+ =(Es—E1)/h et f_=(E2—Ei)/h.
Nous allons alors distinguer deux cas de figure en fonction de I'intensité du champ magnétique.

La description fournie ici s’appuie fortement sur la référence [85].

Régime des champs faibles

FIGURE 1.8 : (a) Représentation du

CORN (©)

i v champ magnétique dans le repeére du

g _Joomr E centre NV. Dans le régime des champs

B \ 1BNVB'uNV S W faibles, le centre NV permet de mesu-
o 405 mT j rer la projection du champ magnétique

g ,/ 9 % W sur I'axe de quantification du centre NV
g: § 0.9 mT : Byy = B-unvy. (b) La présence d’'un

I % W champ magnétique provoque une sépara-

(b) _\+_1_) 3 1.3 mT : tion entre les niveaux |—1) et |+1) par ef-
- - SqsBay o% W fet Zeeman. (¢) Spectres ’ODMR. pour
|£1) —\T)— :‘oﬁ’ un centre NV unique pour différentes va-

984 2.88 299 leurs de Bpyy, permettant d’observer la

|0) 0) fréquence micro-onde (GHz) séparation des raies. Figures adaptées de

la référence [39].

Le régime des champs faibles correspond au cas de figure ou le champ magnétique au niveau
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du centre NV vérifie

B <«

— Bnv|,
gNV KB

ou Bny correspond a la projection du champ magnétique sur I’axe du centre NV et B, est la
projection magnétique dans le plan orthogonal a I'axe NV. Dans ce cas, 'axe de quantification
du systéme reste inchangé et |mg = 0) reste état propre du systéme. Les deux autres états

propres sont tels que les fréquences de résonance ne dépendent que de Byy et s’écrivent :

2

ou on a introduit yny = gnvup/h = 27 -28,035(5) GHz/T, rapport gyromagnétique du centre
NV.

Cette formule est exacte si le champ est parfaitement aligné avec I'axe du centre NV (ie

hD
INV KB

dans les faits a des champs inférieurs a 5 mT [85]. Dans ces conditions, on peut distinguer trois

B, = 0) et reste une bonne approximation pour B < ~ 100 mT, ce qui correspond

régimes :
e Byy =0
e Byyv <27E/yNv
e Byy > 2nE/yny

Tout d’abord, lorsque Byy = 0, la position des deux résonances est donnée par f+ = D+ FE.
Une expérience d’ODMR a champ nul permet donc 'acces a ces deux parametres intrinseques
au systeme.

Dans le cas Byy # 0, on peut distinguer deux cas de figure. Si Byy < 27E/ynvy, le
centre NV est peu sensible aux variations de champ magnétique. Ce cas est notamment génant
dans les nanodiamants ou E peut étre assez conséquent. Pour une valeur typique £ = 5 MHz,
la position des raies reste quasiment inchangée jusqu’a des champs d’environ 0,1 mT. Il est
cependant possible de s’affranchir de cette limitation en cherchant des centres NV a faible E ou
bien en appliquant un champ de biais pour sortir de ce régime.

Dans lautre cas (Byy > 2nE/vynv), il est alors possible de réaliser des expériences de
magnétométrie. En effet, la mesure de la position des deux raies de résonance permet directement

de remonter au champ magnétique projeté sur ’axe du centre NV selon :

2
Byy = £+—(f1 — D).
TNV

C’est donc cette technique que nous allons implémenter pour la mesure de champs magnétiques
statiques. Notons qu’il n’est pas possible a priori de distinguer, dans une expérience de réso-

nance magnétique, la raie j[mg = 0) — |mg = +1) de la raie |mg = 0) — |mg = —1). La mesure
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effectuée ne permet donc d’accéder qu’a la valeur absolue de By . Cependant, deux méthodes
permettent de s’affranchir de ce probléme. La premiére technique consiste & utiliser des micro-
ondes polarisées circulairement, permettant d’exciter distinctement I'une ou l'autre des deux
transitions selon le sens de rotation de la polarisation circulaire. Cela a été vérifié expérimenta-
lement [89] mais demande une antenne micro-onde sophistiquée, ce que nous ne mettrons pas
en place dans le cadre de cette these. La deuxiéme technique, plus aisée a implémenter, consiste
a ajouter un champ de biais pour lever la distinction [90].

Afin d’évaluer la performance du magnétometre a centre NV, nous allons nous intéresser
a la sensibilité en champ magnétique d’un tel dispositif dans le dernier régime présenté, la ou
le déplacement Zeeman varie linéairement avec By . Dans une telle situation, la sensibilité 7,
correspondant au plus petit champ détectable § B pendant un intervalle de temps At, peut étre

écrite comme [83] :
h Af,

gnvis CVR’
ou Af, la largeur de la raie ’ODMR et C le contraste de la raie et R le taux de photolumi-

n=0BVAt ~

nescence [85]. Nous discuterons plus en détail des valeurs typiques de sensibilité au chapitre 2
mais un ordre d’idée est donné par des valeurs communes de Af, = 5 MHz, C = 20 % et
R = 10° coups/s, ce qui donne une sensibilité d’environ 10 pT/v/Hz. Si C est fixé par les pa-
rametres intrinseques au centre NV, R peut étre augmenté en plagant le centre NV dans une
cavité résonante afin d’augmenter le taux de transition radiative [91] ou bien en augmentant
Pefficacité de collection par des structures adaptées [92]. Il est par ailleurs possible de jouer
sur la largeur de raie. En effet, la largeur naturelle, valeur limite de Af, est liée au temps de
cohérence du spin électronique Ty (Af, 2 1/T5) mais cette limite est rarement atteinte dans
des conditions expérimentales usuelles. Il est néanmoins possible d’utiliser des protocoles d’ex-
citation impulsionnelle afin d’éviter 1’élargissement lié a la présence de l'excitation laser [83].
Nous n’implémenterons pas ce genre de protocole étant donné que les expériences réalisées dans

le cadre de ces travaux de thése n’ont pas été limitées par la sensibilité des mesures.

Régime des champs forts

Dans le cas ou le champ transverse est trop important (B; = 5 mT), le développement
proposé précédemment n’est plus valable. En effet, la direction du champ magnétique B tend
alors a imposer 'axe de quantification du systeme, modifiant par ce biais les états propres du
systéme. Ceux-ci deviennent alors des mélanges des états |mg = 0), |mg = —1) et |mg = +1)
et le nombre quantique mg n’est plus adapté pour décrire le systéme. Nous avons vu que la
propriété essentielle du centre NV pour réaliser des expériences de magnétométrie reposait sur

la dépendance de la luminescence du centre NV en fonction de I’état de mg dans lequel il se

trouve. Il n’est donc plus possible, dans ces conditions, de réaliser la détection optique de la
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résonance magnétique du centre NV [93]. Nous verrons au chapitre 2 que cette limitation peut
tout de méme trouver un intérét dans 'imagerie de structure magnétiques.

Dans la partie précédente, nous nous sommes essentiellement concentrés sur la mesure de
champs magnétiques statiques. Il est cependant également possible de bénéficier des propriétés

de spin du centre NV pour mesures des champs oscillants.

1.4.2 Mesure de champs magnétiques dynamiques

Permettant la mesure de champs statiques, le centre NV peut également servir a mesurer des
champs variables dans le temps. La méthode repose sur I'utilisation des propriétés temporelles
du centre NV et en particulier des temps de relaxation qui le caractérisent.

Pour décrire I’évolution temporelle d’un état quantique du centre NV, il est possible d’utili-
ser deux temps caractéristiques, le temps de relaxation longitudinal 77 et le temps de relaxation
transversal ou temps de cohérence T5. Le premier correspond au temps caractéristique de re-
tour & un état d’équilibre apres polarisation du centre NV dans I’état |mg = 0). Le deuxiéme
correspond au temps nécessaire pour perdre la cohérence, c’est-a-dire la disparition des termes
non diagonaux de la matrice densité, d’un centre NV initialement placé dans une superposition
quantique du type :

) = \}i(fms = 0) + [ms = +1)).

Ce temps correspond donc a la relaxation de la superposition quantique vers un mélange sta-
tistique.

Ces deux temps de relaxation sont liés a I'environnement autour du spin électronique du
centre NV. Nous pouvons extraire deux contributions majoritaires dites naturelles, c’est-a-dire
intrinsequement liées au diamant dans lequel est incorporé le centre NV : d’une part, le couplage
du spin électronique avec les phonons dans le cristal de diamant et, d’autre part, I'interaction
spin-spin avec les impuretés, soit dans la matrice de diamant, soit en surface si le centre NV
se trouve & proximité de celle-ci. Par ailleurs, a la différence des contributions naturelles, il est
possible d’impacter ces temps caractéristiques en placant a proximité du centre NV des éléments
physiques produisant des champs variables. Ceci est a la base des techniques de magnétométrie
NV pour des champs non statiques. Nous allons distinguer deux techniques différentes utilisant

ces temps de relaxation.

Mesure par écho de spin

La premiére technique, appelée écho de spin (ou écho de Hahn [94]), se base sur le fait
qu’une superposition quantique sous I'influence d’'un champ magnétique va acquérir une phase
lors d’une évolution libre. Nous présentons, sur la figure 1.9 - a, une séquence pulsée typique pour

la détection d’un champ magnétique B(t) = By + B¢ cos(wt). Aprés une initialisation dans
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|0), le spin est placé dans une superposition a ’aide d’une impulsion micro-onde 7/2. Le temps
d’évolution libre fait acquérir une phase proportionnelle au champ B et au temps d’évolution
libre, celui-ci étant choisi pour étre la demi-période de l'oscillation du champ magnétique :
© = ¢By + ¥B4-- L'impulsion m permet de changer le signe de la phase acquise dans la suite de
la séquence. Nous distinguons alors ce qu’il se passe pour la partie statique de la partie oscillante
du champ magnétique. La phase acquise pour le champ magnétique statique est alors —pp,. Le
champ oscillant lui, a changé de signe et la phase acquise est alors +¢p,. Finalement, il ne
reste que le déphasage produit par le champ AC, qui impacte alors la mesure de I’état de spin |0)
apres la derniere impulsion 7/2. Le résultat de d’'une expérience d’écho de Hahn est présentée
figure 1.9 - b, ou 'amplitude d’un champ AC est variée pour démontrer le principe d’utilisation
de cette technique [17]. Etant donné que la phase acquise est dépendante de Iamplitude du
champ magnétique oscillant, la population mesurée a la fin de la séquence est également liée
a cette amplitude Bac. Si la phase totale acquise pendant la séquence est égale a 2w, alors
le systéme est dans ’état |0), la fluorescence étant alors maximale. On observe finalement une

oscillation sinusoidale de 'amplitude d’écho en fonction de I'amplitude du champ Bc.

(a) B(t)=By+Bac cos(wt) (b)

Initialisation Lecture

Laser
Micro-ondes H H ‘
/2 T /2

Echo amplitude (a.u.)

0 20 40 60 80
Bpc (nT)

FIGURE 1.9 : (a) Séquence d’impulsions optiques et micro-ondes pour réaliser une expérience d’écho
de Hahn afin de mesurer un champ magnétique oscillant. Le temps entre les pulses 7/2 et le pulse 7 est
choisi pour qu’il soit égal a la demi période du champ magnétique & mesurer. (b) Résultat de ’amplitude
mesurée a la sortie d’'une expérience de Hahn en fonction de 'amplitude du champ magnétique oscillant

mesuré. Adapté de la référence [17].

Dans 'expérience précédente, il est possible de sonder des fréquences différentes en modifiant
la durée d’évolution libre, entre les impulsions micro-ondes. Pour évaluer la gamme de fréquences
accessibles, il faut comprendre les limitations sur les temps d’évolution minimal et maximal
accessibles. Pour le temps minimal, nous sommes limités expérimentalement par le temps de
montée des impulsions, de 'ordre de quelques dizaines de nanosecondes. Concernant le temps
maximal, la durée de la séquence est limitée par le temps de cohérence T5 du spin électronique

du centre NV. Dans le diamant massif, celui-ci est de 'ordre de la milliseconde. Finalement, la

35



UTILISATION DU CENTRE NV COMME CAPTEUR DE CHAMP MAGNETIQUE

gamme spectrale accessible se situe entre quelques kHz et quelques dizaines de MHz.

Outre la détection de champ oscillant a une fréquence bien précise, il peut étre utile de
pouvoir détecter des sources de bruit (magnétique ou électrique). Dans ce cas, il est nécessaire
de déterminer la densité spectrale de bruit de ces sources. Des séquences d’impulsions micro-
ondes raffinées peuvent étre utilisées pour sonder des parties différentes du spectre et améliorer
la sensibilité de la technique [95,96], malgré une mise en place expérimentale plus contraignante.
Comme dans le cas du paragraphe précédent, si les sources de déphasage intrinseques au centre
NV sont trop importantes, nous ne serons pas en mesure de détecter des champs magnétiques de
faible amplitude [16,97]. Cette technique a notamment permis de détecter un spin électronique
unique [98] ainsi que un petit ensemble de spins nucléaires dans le nitrure de bore hexagonal
(h-BN) [99]. Notons que ces techniques permettent aussi de découpler le centre NV du bruit
environnant et ainsi allonger son temps de cohérence. Cette approche permet alors d’utiliser le

centre NV en tant que registre quantique [100,101].

Mesure de bruits magnétiques ou électriques par relaxométrie de spin

5_ \ T T
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FIGURE 1.10 : Détection du bruit de Johnson dans un métal a I’aide de la mesure du 77 de centres
NV uniques. En créant une rampe du métal au dessus d'un diamant contenant les centres NV uniques,
les auteurs congoivent un gradient de distance entre chaque centre NV et la source de bruit. Plus la
distance au métal et donc a la source de bruit est faible, plus le 77 diminue, c’est-a-dire plus le taux de

désexcitation I' = 1/T} augmente. Figures extraites de la référence [102].

Comme nous 'avons vu, la gamme spectrale accessible par écho de spin est limitée. Afin de
sonder d’autres parties du spectre, il est possible d’utiliser le temps de relaxation longitudinal
du spin électronique du centre NV. Méme si ce sujet sera traité en détail dans le chapitre 4,
nous présenterons ici les éléments clés et quelques résultats utilisant cette technique. Le principe
de la mesure, tout-optique, consiste & polariser le centre NV dans 1’état |0) et le laisser relaxer
vers un état thermique. Ce temps caractéristique est alors limité par les sources dominantes de

relaxation, présentes dans I’environnement du centre NV, qui sont a résonance avec la fréquence
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de transition |0) — |£1). Il est possible de distinguer deux stratégies différentes.

Dans la premiére situation, il s’agit de sonder une source de bruit magnétique ou électrique
a spectre large. Dans ce cas, une partie du bruit est a la fréquence de résonance du centre NV.
Il s’agit alors seulement de rapprocher cette source de bruit du centre NV. Celle-ci devient la
source dominante de relaxation et nous observons alors la diminution du 77. En utilisant des
centres NV proches de la surface d’un diamant massif, cela a notamment permis de détecter
du bruit de Johnson dans un conducteur et permettant ainsi une meilleure compréhension des

processus de transports d’électrons [102] (figure 1.10).
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FIGURE 1.11 : Imagerie par mesure du 73 de la conductivité dans des nanoplots d’aluminium déposés
sur une pointe plateau. Les auteurs utilisent un centre unique placé au bout d’un nanopilier en dia-
mant pour réaliser cette expérience. Cette disposition permet de cartographier le T7 avec une excellente

résolution spatiale. Figures extraites de la référence [103].

Dans une configuration différente, Ariyaratne et al. ont réalisé 'imagerie de la conductivité
électrique dans un métal [103]. En effet, les auteurs ont utilisé un centre NV placé au bout
d’un pilier en diamant afin de réaliser une cartographie a deux dimensions du 77 du centre NV

(figure 1.11) permettant, selon leur modele, de remonter a la conductivité dans le métal.
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Comme nous l'avons expliqué, le 71 du centre NV est sensible aux sources de bruit a la
fréquence de la transition |0) — |£1), de 'ordre de 2,87 GHz. Pour sonder différentes parties
du spectre, une stratégie consiste a utiliser U'effet Zeeman pour séparer les sous-niveaux du
fondamental du centre NV. Ainsi, il est possible de modifier la fréquence sondée en appliquant un
champ magnétique statiques extérieur. Par exemple, Wood et al. mettent & profit cette stratégie
pour sonder le spectre de résonance des centres P1 dans le diamant (impuretés de N) [104].
Suivant la méme idée, Hall et al. utilisent des ensembles de centres NV pour reconstruire le
spectre de ces défauts P1 [105]. A condition de garder un champ parfaitement parallele a ’axe
de quantification du centre NV, il est ainsi possible de sonder le spectre sur plusieurs GHz.

Plus généralement, la mesure du 77 du centre NV a permis la détection de particules ma-
gnétiques [106-108], de résonances magnétiques [109,110] mais porte également des espoirs dans
I'imagerie en milieu physiologique [111,112]. Il est important de noter que, dans toutes ces ap-
plications, il est nécessaire de disposer d’un 7} intrinseéque assez élevé pour étre assez sensible.
En effet, si le couplage avec les phonons ou les impuretés du diamant est trop important, les
sources dominantes de la relaxation resteront liées a ces processus et il ne sera pas possible d’ob-
server une modification du 77 sous 'influence d’un environnement extérieur. Nous discuterons
au chapitre 4 des temps caractéristiques pour le diamant massif et les nanodiamants, ainsi que

des causes majeures de relaxation au sein de ceux-ci.

1.4.3 Microscopie a centre NV a basse température

Nous avons introduit les différentes techniques de magnétométrie basées sur les propriétés
du centre NV dans le diamant. Comme nous ’avons évoqué précédemment, les enjeux actuels
autour de 'imagerie magnétique comportent une part non négligeable nécessitant un dispositif
d’imagerie a température cryogénique. Les nombreux acquis de la magnétométrie a centre NV
a température ambiante, évoqués précédemment, en font un candidat idéal pour développer un
dispositif d’imagerie a température cryogénique. Grace notamment au fait que ses propriétés
optiques sont trés peu modifiées a basse température, il est possible de réutiliser toutes les
techniques de magnétométrie mises en place a température ambiante, notamment dans une
configuration de sonde magnétique. Il a notamment été possible de réaliser une combinaison de
microscopie AFM et d’excitation optique du centre NV & température cryogénique [113].

Si le développement de systémes de cartographie magnétique a centre NV est en plein essor,
seuls quelques rares résultats ont été obtenus & basse température. Nous pouvons citer deux
résultats de grand intérét obtenus récemment. Publiés simultanément, ces travaux présentent
pour la premieére fois 'imagerie quantitative de champ magnétique a température cryogénique
a I'aide d’un microscope a centre NV en configuration de sonde magnétique.

Les travaux du groupe de Patrick Maletinsky a Béale ont permis pour la premiere 'imagerie

quantitative par microscopie a centre NV d’un vortex magnétique dans le supraconducteur
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FIGURE 1.12 : (a) Imagerie quantitative d’'un vortex magnétique dans le supraconducteur
YBasCuzOr_s & 4,2 K & 'aide d’un microscope a centre NV. (b) Mesure & différentes distances du
champ magnétique projeté sur 'axe du centre NV, permettant une reconstruction trois dimensions du
champ magnétique. (c) Imagerie quantitative de domaines magnétiques dans un disque dur & température
cryogénique a I'aide d’un microscope & centre NV. (d) Imagerie iso-champ de la méme zone. Cette tech-
nique d’imagerie permet d’identifier des structures d’aimantation beaucoup plus rapidement. Les figures

(a) et (b) sont extraites de la référence [114]. Les figures (c) et (d) sont extraites de la référence [115].

YBaoCuszOr_5 a température cryogénique (4,2 Kelvins) [114]. Comme présenté figure 1.12 -
a, les auteurs ont mesuré le champ magnétique produit par un vortex supraconducteur. Cette
imagerie quantitative a été réalisée grace un centre NV implanté a I’extrémité d’un nanopilier de

diamant. Cette structure en diamant est placée sur le bras d’un diapason en quartz dans le but
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de réaliser de la microscopie AFM. Cette configuration permet alors d’atteindre des distances
entre le centre NV et les structures magnétiques de ’ordre de la dizaine de nanometres. Comme
nous I’évoquerons au chapitre suivant, il est essentiel de minimiser cette distance de travail
car elle correspond a la résolution spatiale avec laquelle il est possible de cartographier des
structures magnétiques. Comme nous l'observons sur la figure 1.12 - b, Thiel et al. ont réalisé
I'imagerie du champ a plusieurs distances, permettant la reconstruction a trois dimensions de
la structure magnétique du vortex. Il est clair qu’a plus grande distance, les détails du champ
magnétique produit sont moins visibles. Au sein du méme groupe, ces travaux ont permis de
remonter & la profondeur de pénétration de London dans le méme supraconducteur [116].

Dans une configuration tres similaire, Pelliccione et al., & Santa Barbara, ont également réa-
lisé la cartographie de champ magnétique a température cryogénique a ’aide d’un microscope
A centre NV [115]. A Dinstar des travaux de Thiel et al., les auteurs ont utilisé une pointe en
diamant présentant un centre unique au bout d’un pilier. Travaillant & 6 Kelvins, les auteurs ont
en premier lieu cartographié le champ magnétique produit par un disque dur en utilisant deux
techniques de magnétométrie, ceci pour réaliser une preuve de principe du fonctionnement d’un
tel dispositif. La premiere technique correspond a la cartographie du champ projeté sur 'axe
du centre NV (figure 1.12 - ¢) mais cette technique est chronophage. Les auteurs ont également
réalisé I'imagerie iso-champ ot les zones noires de I'image correspondent & une valeur spécifique
du champ magnétique (figure 1.12 - d). Cette technique est beaucoup plus rapide, permet-
tant d’imager de fagon semi-quantitative les structures de champ. Les auteurs ont également
réalisé 'imagerie iso-champ de vortex magnétiques dans le supraconducteur BaFea(Asy 7P 3)2.
Nous présenterons en détail ces techniques d’imagerie magnétique basées sur une sonde NV au
prochain chapitre, au sein du paragraphe 2.5.

Ces deux premiers résultats de cartographie de champs magnétiques a ’aide d’une sonde
a centre NV a température cryogénique démontrent le potentiel de cette technique d’image-
rie quantitative afin d’explorer de nouveaux phénomenes en matiere condensée a l'aide d’un

dispositif de mesure de champ magnétique sensible et local.

1.5 Conclusion

Le magnétisme porte de nombreux enjeux actuels, notamment en terme de traitement des
données (processeurs et mémoires), étant donné la demande croissance dans ces systémes. 1l
existe de tres nombreuses études sur des matériaux tres variés. L’étude approfondie de tels
matériaux demande donc des dispositifs d’imagerie divers. Dans le cadre de ’étude de parois de
domaines magnétiques notamment, il est nécessaire de cartographier les structures de champ
avec une tres grande résolution spatiale pour pouvoir remonter & 1’évolution de 'aimantation

dans le matériau, nous donnant ainsi les clés pour apporter un éclairage sur les interactions
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mises en jeu a I’échelle nanométrique. Comme nous l’avons vu, la communauté dispose de
différents systémes d’imagerie, avec chacun leurs avantages et leur défauts. Pour comprendre le
magnétisme a I’échelle nanométrique, il est cependant important d’avoir a disposition un systeme
de cartographie magnétique non perturbative présentant une résolution spatiale inférieure a la
centaine de nanometres. Le microscope a balayage a centre NV s’est, ces derniéres années, imposé
comme un bon candidat pour répondre a de tels enjeux a température ambiante. Comme nous
I’avons souligné, des thématiques intéressantes nécessitent 'imagerie a température cryogénique.
Malgré quelques résultats extrémement encourageants dans ce sens qui démontrent la faisabilité
d’un tel dispositif, la communauté a besoin de systémes de microscopie NV a balayage pour
répondre aux questions soulevées dans le cadre du magnétisme. C’est pourquoi nous allons
présenter, dans les chapitres suivants, le travail qui a été au coeur des enjeux de cette these,
a savoir le développement d’un microscope NV a balayage a basse température, ainsi que les

résultats obtenus a ’aide de ce systeme.
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INTRODUCTION

2.1 Introduction

Comme nous 'avons vu, le développement d’un magnétometre a centre NV pour 1’étude
d’échantillons magnétiques a température cryogénique est nécessaire pour répondre a certaines
problématiques imposées par les échantillons d’étude. Nous allons donc, dans ce chapitre, dé-
tailler le développement d’un tel systéme. Dans un premier temps, nous présenterons le principe
général d’un dispositif de microscopie magnétique a sonde. Nous détaillerons ensuite le principe
de la détection optique confocale de la luminescence du centre NV. Nous poursuivrons I’étude en
présentant la fonctionnalisation d’une pointe AFM a 'aide d’un centre NV permettant la réali-
sation de cartographies magnétiques. Enfin, nous évoquerons les différentes modalités d’imagerie

magnétique avec le magnétometre ainsi développé.

2.2 Description du dispositif expérimental a température cryo-
génique
2.2.1 Principe expérimental du magnétometre a centre NV

Afin de pouvoir utiliser le centre NV comme capteur magnétique, il est nécessaire de ’in-
tégrer dans un dispositif expérimental complet. Nous allons donc décrire le dispositif comme
présenté sur la figure 2.1. Son principe repose sur un concept initialement proposé par Cherno-
brod et Berman en 2005 [117], puis étendu au cas du centre NV [97,118], avant une premiere
démonstration expérimentale en 2008 par 1’équipe de J. Wrachtrup a l'université de Stutt-
gart [17].

Ce dispositif vise a intégrer I’élément de mesure du champ magnétique (le centre NV) a
un dispositif de balayage (généralement un microscope AFM) permettant ainsi de maintenir
une distance nanométrique entre la sonde magnétique et I’échantillon d’intérét. En balayant le
centre NV, point & point, au dessus de I’échantillon, il est alors possible de réaliser une mesure
magnétique, via la résonance de spin du centre NV, en tout point de I’échantillon, et ainsi
reconstruire une carte a deux dimensions du champ magnétique de fuite.

Le tres faible volume de sonde du centre NV (< 1 nm), associé a la précision de position-
nement de ’AFM permet ainsi d’obtenir des résolutions spatiales extrémement bonnes, ce qui,
ajouté a la bonne sensibilité magnétique et a ’aspect quantitatif et non perturbatif des mesures
par magnétométrie NV, rendent cette approche unique pour I’étude du magnétisme aux échelles
nanométriques.

Comme nous en discuterons plus en détail dans la suite, notons aussi que, lorsque nous nous
intéressons au champ de fuite généré par des structures nanomagnétiques, la taille de la sonde
n’est pas le seul parametre important pour la résolution spatiale. En effet, la réduction de la

distance entre la sonde et les sources de champs est cruciale, et ¢’est d’ailleurs bien souvent cette
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distance qui limite en pratique la résolution spatiale de la magnétométrie a centre NV [119].

objectif de microscope pour

excitation/collection

antenne micro—onde

échantillon
magnétique

T
centre NV

%/

FIGURE 2.1 : Schéma de principe du magnétometre a balayage, fondé sur la réponse magnétique d’un

centre coloré NV du diamant. Le centre NV unique est placé a I'extrémité d’une pointe AFM qui peut
étre déplacée de fagon controlée pour imager les structures magnétiques d’un échantillon d’intérét. Un
systéme de microscopie confocale permet d’exciter le centre NV et collecter sa luminescence. L’antenne
micro-onde permet la manipulation du spin électronique et ainsi la détection des champs magnétiques,

le tout permettant de réaliser des cartographies completes d’échantillons magnétiques.

Le systeme présenté ici, qui allie un dispositif optique d’excitation et de collection de la
luminescence du centre NV & un dispositif AFM, a été développé par la compagnie Attocube
(Munich, Allemagne). Il a déja été mis en ceuvre a température ambiante au sein de I’équipe au
cours des theses précédentes [74,120] puis exploité pendant la theése T. Hingant pour apporter de
nombreux résultats dans le cadre du nanomagnétisme [39]. Dans le cadre de ce travail de these,
nous présenterons les principes de la mise en place de cette expérience. Celle-ci, globalement
similaire a celles réalisées précédemment a température ambiante, doit intégrer des contraintes
expérimentales fortes dues au travail a température cryogénique. Ces contraintes sont au coeur
des objectifs de mon travail de these. Nous détaillerons ainsi les différents éléments du dévelop-

pement expérimental de ce systeme dans les paragraphes suivants.

2.2.2 Détection optique des centres NV a température cryogénique

La détection de la luminescence du centre NV repose sur l'utilisation d’un systéme de
microscopie confocale, afin d’optimiser le signal collecté et réduire les temps d’expérimentation.
Nous allons donc discuter du développement d’un tel systeme ainsi que des enjeux liés a la

nécessité de travailler & température cryogénique.
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FIGURE 2.2 : (a) Schéma du dispositif expérimental. Un laser YAG doublé en fréquence, de longueur
d’onde A\ = 532 nm, permet I’excitation du centre NV. Le faisceau est réfléchi par un miroir dichroique
(MD1) puis focalisé par un objectif de microscope sur le centre NV. La photoluminescence suit le méme
chemin, est transmise par les miroirs dichroiques (MD1 et MD2) et est envoyée dans une fibre optique.
Un filtrage (F) permet de sélectionner en longueur d’onde la luminescence du centre NV. Un dispositif
comportant deux photodiodes a avalanche (APD) et une lame séparatrice (BS) permet a la fois de
collecter la luminescence tout en réalisant un interférometre de Hanbury Brown et Twiss. Le deuxiéme
miroir dichroique (MD2) permet de récupérer une partie de la réflexion du faisceau laser sur I’échantillon
pour réaliser 'imagerie en champ large de l'objet d’intérét en ’envoyant sur une caméra. Un miroir
amovible (MA) peut étre placé sur le chemin optique pour envoyer un faisceau rouge wvia une diode
afin d’éclairer une plus grande partie du champ focal. L’utilisation de la caméra permet ainsi de réaliser
I’imagerie champ large d’un échantillon ou d’une pointe. La mise en forme du faisceau prend place sur une
table optique. Comme nous le verrons dans la suite, les contraintes du travail & température cryogénique
imposent de séparer le microscope confocal par des fibres afin de le placer au dessus du cryostat. (b)
Photographie de la partie comprenant 'objectif de microscope, la pointe AFM, 1’échantillon et leurs

tours piézoélectriques de déplacement.

Pour réaliser I'excitation du centre NV et la collection de sa photoluminescence, il est néces-
saire de disposer d’un dispositif adapté. Nous avons donc développé un systeme de microscopie
confocale afin d’optimiser le rapport signal a bruit de la détection, présenté figure 2.2. Un laser
YAG doublé en fréquence, de longueur d’onde A\ = 532 nm (GEM 532, Laser Quantum), placé
sur une table optique, est envoyé dans une fibre optique & maintien de polarisation qui permet

de rejoindre la canne de cryogénie puis focalisé a travers un objectif de microscope a grande
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ouverture numérique. Plusieurs objectifs de microscope ont été étudiés pour optimiser le rapport
signal & bruit, étude que nous présenterons dans le paragraphe suivant. La photoluminescence
des centres NV est ensuite collectée par le méme objectif puis séparée du faisceau pompe par
un filtre dichroique (Semrock). Un passage par un second filtre dichroique identique permet
d’améliorer légerement le filtrage mais cela a aussi pour but d’envoyer une partie du faisceau
réfléchi sur une caméra (Thorlabs). Ceci permet d’imager 1’échantillon et la pointe en champ
large et ainsi repérer les structures éventuelles de I’échantillon (pistes et plots magnétiques,
antenne micro-onde,...) pour se positionner plus aisément. L’imagerie champ large est possible
de deux fagons. Il est possible de défocaliser le faisceau vert. Cependant, nous disposons aussi
d’une diode rouge (Thorlabs) qui, a l'aide d’un miroir amovible, permet d’éclairer le champ
focal de fagon homogene. Le faisceau de collection est ensuite focalisé dans une fibre dont le
point d’entrée servira de trou confocal, ceci permet un filtrage spatial adapté pour obtenir le
meilleur rapport signal a bruit. A la sortie de la fibre, sur la table optique, les photons sont
filtrés spectralement par un filtre passe-bande & 697nm + 37,5 nm (Semrock) et enfin collectés
sur deux photodiodes & avalanche (Excelitas). Ce montage constitue un interférometre de Han-
bury Brown et Twiss, permettant ’identification d’objets quantiques uniques, et ainsi s’assurer,
le cas échéant, que nous travaillons bien avec des centres NV uniques [121]. Notons que les
dispositifs optiques nécessaires a la mise en forme du laser ainsi que les photodiodes a avalanche
pour la détection sont placées sur la table optique. Cependant, les contraintes inhérentes a la
cryogénie imposent de placer une partie du microscope confocal sur une canne de cryogénie,
elle-méme placée au dessus du cryostat. Nous discuterons des contraintes liées au travail au sein
d’un cryostat dans le paragraphe suivant.

Afin de déplacer la pointe AFM et ’échantillon par rapport & 1’objectif de microscope, nous
disposons de deux systemes de déplacement, I'un pour la pointe et 'autre pour I’échantillon.
Nous les appellerons tour de déplacement dans la suite. Comme présenté sur la figure 2.2,
une tour est composée d’'un étage de trois positionneurs piézoélectriques fonctionnant en mode
"slip-stick" [122], permettant un déplacement grossier avec un portée de 3 mm dans les trois
directions de ’espace. La tour est aussi composée de trois platines de translation piézoélectriques
permettant un positionnement fin de la pointe et de 1’échantillon (< 1 nm). A température
ambiante, les directions X et Y ont une étendue de 30 um pour réaliser des images optiques et

AFM. La direction Z, correspondant a ’axe optique de notre systéme, a une portée de 4,3 pm.

Systéme expérimental & basse température

Lors de la présentation du systéme d’imagerie, nous n’avons pas discuté d’un enjeu majeur de
Iexpérience développée dans le cadre de ce travail. En effet, I'imagerie de systemes magnétiques
présentant des températures de Curie inférieures a la température ambiante nous oblige a placer

I’échantillon dans un cryostat. Dans ce paragraphe, nous allons donc présenter 'adaptation de
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I’expérience et tous les enjeux expérimentaux inhérents au travail en environnement cryogénique.

Placer ’échantillon & basse température implique nécessairement la manipulation du centre
NV a froid. Comme nous en avons discuté dans le chapitre 1, la physique du centre NV reste
globalement identique jusqu’a des températures de quelques kelvins [123]. Cela nécessite éga-
lement que les deux tours piézoélectriques de déplacement soit placées a basse température.
Le dispositif proposé par la société Attocube permet de les faire fonctionner. Cependant, les
tensions nécessaires pour induire un déplacement des cales piézoélectriques sont beaucoup plus
importantes et la portée des platines piézoélectriques de translation est réduite. Nous pouvons
alors déplacer la pointe et I’échantillon sur des distances (X,Y,Z) de (15 x 15 x 2 pum?). Le

déplacement des positionneurs reste sensiblement identique.

Objectif Olympus Attocube Partec
Nom complet Olympus MPLFLN100x |[LT-APO/VISIR/0.82| non disponible
Ouverture numérique 0,9 0,82 0,82
Distance de travail 1 mm 0,65 mm entre 0,2 et 0,4 mm
Résistance a froid |Non testée (casse probable) oui oui

TABLE 2.1 : Tableau présentant les différentes caractéristiques comparées des trois objectifs envisagés

pour 'expérience de magnétométrie a basse température.

L’autre probleme lié aux températures cryogéniques concerne l'objectif de microscope. En
effet, les nombreuses expériences de magnétométrie NV a température ambiante au labora-
toire ont été réalisées a l'aide d’un objectif présentant de bonnes performances (O.N.= 0,9,
Olympus x100). Il est effectivement toujours possible d’utiliser celui-ci dans notre cas pour
des expériences a température ambiante. Cependant, comme présenté précédemment, 1’objectif
doit nécessairement étre proche des objets qu’on souhaite imager, ceci afin de disposer d’une
ouverture numérique la plus élevée possible. Dans ces conditions, nous maximisons le nombre
de photons collectés, diminuant ainsi le temps d’expérience et augmentant le rapport signal a
bruit. Cependant, les objectifs commerciaux standards, tel que 'objectif Olympus, ne résistent
pas a basse température, a cause de la présence de colles et de matériaux peu résistants aux
contraintes mécaniques induites par le froid. Il est donc nécessaire d’utiliser un objectif adapté
a ces conditions. Nous avons pour cela réalisé des comparaisons. Nous avons comparé trois
objectifs différents (Olympus, Attocube, Partec) présentés dans le tableau 2.1.

Les deux derniers objectifs sont intéressants puisqu’ils sont capables de supporter un grand
nombre de passages & température cryogénique sans perdre en performance, ’objectif Partec

présentant d’autre part un prix tres avantageux. Nous avons réalisé des courbes de saturation sur
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FIGURE 2.3 : (a) Courbe de saturation pour un nanodiamant contenant plusieurs centres NV. L’ajuste-
ment par une courbe typique de saturation donne, respectivement pour les objectifs Attocube et Partec,
une puissance optique de saturation de 870 uW et 650 pW. Les nombres de coups a saturation sont res-
pectivement de 230 keps.s~! et 92 keps.s™!. Il faut noter que ces valeurs ne sont caractéristiques qu’en
comparaison puisqu’on ne connait pas le nombre exact de centres NV contenu dans le nanodiamant
étudié. (b) L’ajustement par une courbe typique de saturation donne, respectivement pour les objectifs
Olympus et Attocube, une puissance optique de saturation de 202 uW et 494 4 W. Les nombres de coups a
saturation sont respectivement de 70 keps.s~! et 37 keps.s~1. (c) En normalisant les courbes précédentes,
nous obtenons une comparaison des performances des trois objectifs. Par rapport a 1’objectif Olympus,
les performances de 'objectif Attocube sont diminuées d’un facteur 2, celles de I'objectif Partec d’un

facteur 5 en terme de taux de comptage.

des centres NV dans le but de comparer les différents objectifs sur les mémes objets. Les résultats
présentés figure 2.3 montrent que les performances de l'objectif Attocube sont effectivement
meilleures que celles de I'objectif Partec, justifiant ainsi son utilisation dans le cadre du travail
présenté dans ce manuscrit. Cependant, nous observons que le nombre de photons collectés au

maximum diminue d’un facteur deux environ par rapport & un objectif standard d’ouverture
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numérique 0,9. Par ailleurs, 'objectif Attocube dispose d’une distance de travail réduite par
rapport a l'objectif Olympus. Ces deux contraintes seront déterminantes pour la réalisation des
expériences d’imagerie magnétiques car elles imposent des temps d’acquisitions beaucoup plus

grands et des rapports signal a bruit bien moins bons qu’a température ambiante.

Imagerie champ
large du plan focal
Détection de la
photoluminescence

Vitre optique

FIGURE 2.4 : Représentation globale du systéme. Une tour, dans laquelle sont insérés ’objectif, I’échan-
tillon et la pointe (¢f photo encadrée), est placée dans une chambre & vide fermée par une vitre optique.
La chambre & vide est positionnée au fond du cryostat rempli d’hélium liquide ce qui permet d’atteindre
environ 4,2 kelvins. Nous présentons une photographie de la tour optique amovible placée au dessus du
cryostat. Le schéma optique plus détaillé est disponible sur la figure 2.2. Seuls les chemins optiques du

laser d’excitation (vert) et de la photoluminescence (rouge) sont représentés ici.

Pour optimiser la quantité de photons collectés en ayant une ouverture numérique élevée,
I’objectif de microscope doit obligatoirement étre placé a basse température car il possede
alors une distance de travail assez courte (de 'ordre du millimetres). Cependant, ce n’est pas
le cas pour le reste des optiques nécessaires a la mise en place d’'un systéme de microscopie
confocale. Dans cette perspective, ’objectif de microscope ainsi que les tours de déplacement
sur lesquelles reposent ’échantillon et la pointe sont intégrés a une canne d’environ un metre de
long ne comportant aucun autre dispositif optique et terminée par une fenétre (figure 2.4). Cette

canne peut ainsi étre placée dans une chambre & vide qui est ensuite pompée pour atteindre
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des vides de I'ordre de 10~% mbar. Environ 50 mbar d’hélium gazeux sont ensuite introduits
dans la chambre afin de disposer d’un gaz d’échange et refroidir 1’échantillon efficacement. La
chambre est ensuite insérée lentement dans le cryostat. Celui-ci consiste en un bain d’hélium
liquide permettant d’atteindre des températures de 'ordre de 4 kelvins. Le systeme dispose d’un
capteur de température ainsi que d’une résistance chauffante permettant d’atteindre, au niveau
de I’échantillon, des températures de 'ordre de 100 kelvins.

Le faisceau de luminescence collimaté issu de 'objectif traverse la vitre et est alors dis-
ponible pour réaliser la microscopie. Dans ce but, nous plagons les systemes optiques décrits
dans la figure 2.2 dans un systéme de cages (Thorlabs), comme présenté sur la figure 2.4. Cet
ensemble est posé au dessus de la fenétre afin d’envoyer le laser d’excitation et de récupérer la
photoluminescence. L’intérét de ce systéeme est de pouvoir le détacher et le déplacer temporai-
rement. En effet, lors des phases de mise a froid de I'expérience, il est nécessaire de manipuler
la tour afin de la placer dans la chambre a vide puis ensuite dans le cryostat. Ces déplacements
ne sont pas envisageables avec un systéme non amovible. Comme nous ’avons précisé lors de
la description du dispositif expérimental, des fibres optiques permettent de relier ce systeme au
reste des équipements placés sur une table optique, a la fois pour I'excitation laser mais aussi

pour la détection par les photodiodes a avalanche.

2.3 Fonctionnalisation d’une pointe AFM en un détecteur de

champ magnétique

Le développement du systéme expérimental repose sur I'utilisation d’une pointe AFM fonc-
tionnalisée par un centre NV unique. Afin de disposer d’une pointe fonctionnalisée, plusieurs
options sont envisageables. Nous présenterons dans cette section les deux techniques utilisées
pour les expériences réalisées dans le cadre de cette these, a savoir la fonctionnalisation d’une
pointe AFM commerciale par un nanodiamant ainsi que 1'utilisation d’une pointe dont ’extré-
mité, en diamant, contient déja un centre NV unique. Ces deux techniques utilisent chacune un

mode AFM différent dont nous détaillerons les grands principes.

2.3.1 Par un nanodiamant

Pour réaliser la fonctionnalisation par un nanodiamant, nous utilisons des pointes AFM de
type "Akiyama", fournies par la compagnie Attocube. Elles permettent de travailler dans un
volume expérimental restreint [124]. Comme présenté sur la figure 2.5 - a, les pointes Akiyama
sont composées d’un diapason en quartz, terminé par une pointe en silicium, fixée sur les deux
bras du diapason. L’excitation de celui-ci par un transducteur piézoélectrique (& des fréquences
entre 40 et 50 kHz) permet d’exciter le mode transverse anti-symétrique des deux bras du dia-

pason. Ceci induit un mouvement de haut en bas de la pointe reliée aux deux bras du diapason
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FIGURE 2.5 : (a) La pointe AFM est collée sur son support qui dispose d’un transducteur piézoélectrique
permettant I'excitation de la pointe a sa fréquence de résonance. Le support permet aussi de récupérer
le signal provenant de la pointe qui est ensuite amplifié pour pouvoir réaliser la rétroaction. (b) Schéma
de principe d’une pointe Akiyama. L’oscillation horizontale du diapason est transformée, grace a une

pointe flexible, en oscillation verticale (images adaptées de la thése de L. Rondin [74]).

(figure 2.5 - b). Il est donc possible de travailler en mode contact intermittent (tapping en an-
glais), permettant ainsi d’approcher I’échantillon a des distances de I'ordre du nanometre [125].
L’excitation par le piézoélectrique permet de générer un courant dans le diapason qui est propor-
tionnel a son amplitude d’excitation. Celui-ci est ensuite amplifié par un amplificateur bas-bruit.
Ce dispositif permet de récupérer une tension proportionnelle a 'amplitude des oscillations du
diapason. La mise en place d’une boucle de rétroaction permet ensuite d’asservir la distance
entre 1’échantillon et la pointe AFM et donc d’accéder a la topographie de 1’échantillon avec

une résolution nanométrique.

Pour réaliser un capteur magnétique, une premiere approche est d’attacher un nanodiamant
au bout d'une pointe AFM commerciale. Pour cela, nous utilisons une méthode inspirée de
celle initialement développée par ’équipe de Serge Huant & Grenoble [39, 74, 120, 126]. Elle
permet d’obtenir, de fagon certaine, une pointe présentant un centre unique a son extrémité. Les

nanodiamants utilisés proviennent de poudres commerciales de diamant de la taille souhaitée.
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FIGURE 2.6 : (a) Une image confocale de nanodiamants sur une lame de quartz est réalisée. (b)
Un nanodiamant contenant un centre NV unique est identifié & I'aide d’une mesure d’interférométrie
de Hanbury Brown et Twiss. ¢2(0) < 0,5 indique un émetteur unique. (c¢) La pointe AFM, alignée
avec optique, est ensuite balayée au niveau du nanodiamant d’intérét. L’accrochage, dii aux forces
d’interaction de faible portée, se fait spontanément. (d) En réalisant I'imagerie confocale de la méme
zone, nous nous apercevons de la disparition du nanodiamant ciblé. (e) Il est possible de vérifier la

présence de celui-ci au bout de la pointe en imageant celle-ci. La pointe est alors fonctionnalisée.

Fortement dopés en azote, ils sont ensuite irradiés avec des électrons ou des protons pour créer
des lacunes. Un recuit a haute température crée des centres NV en permettant le déplacement
des lacunes dans le cristal. Un nettoyage a ’acide et une oxydation a l'air permettent d’éviter
la présence de graphite en surface des nanodiamants et d’obtenir a l’issue de ce processus des
centres NV dans ’état de charge NV, les seuls bien adaptés aux expériences de magnétométrie
[127]. Au cours de ma thése, nous avons travaillé avec des nanodiamants d’environ 50 nm. Il s’agit
en effet d’obtenir un compromis. D’une part, un nanodiamant trop petit augmente les chances
d’avoir un centre NV proche de la surface de celui-ci et donc de perturber le comportement du
centre NV par des transferts de charges avec la surface. D’autre part, un trop grand nanodiamant
augmente les chances d’obtenir un centre NV loin du bout de la pointe. Un tel cas de figure
nous empéche alors d’obtenir des résolutions spatiales élevées comme nous ’expliquerons au

paragraphe 2.4.2.
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Pour avoir acces aux nanodiamants, nous les déposons sur une lame de quartz par dépot
centrifuge. A Dissue de cette étape, nous placons la lame dans notre microscope ce qui nous
permet d’observer des nanodiamants monodispersés, contenant chacun en moyenne un seul
centre NV comme présenté sur la figure 2.6 - a. Il ne nous reste plus qu’a repérer un nanodiamant
contenant un centre unique, identifiable a ’aide d’une expérience d’auto-corrélation (figure 2.6 -
b), qui présente des caractéristiques satisfaisantes (notamment en termes de taux d’émission et
de contraste de résonance magnétique). Pour cette étape, il est nécessaire d’aligner le dispositif
optique avec le dispositif AFM, en faisant correspondre les deux images. Un balayage de la
pointe en mode contact sur I’échantillon de nanodiamants permet l’accrochage spontané sur
la pointe (figure 2.6 - ¢). Il suffit enfin de vérifier la présence du nanodiamant sur la pointe
en réalisant une imagerie confocale de I’échantillon qui ne présente plus la luminescence du

nanodiamant concerné (figure 2.6 - d) et de la pointe comme présenté figure 2.6 - e.

2.3.2 Par une pointe en diamant

5um

centre NV

- 3

FIGURE 2.7 : (a) Images de microscopie électronique en fausses couleurs extraite de la référence [128]
présentant une pointe en diamant Qnami [129] collée & son support. La pointe est collée sur un seul
montant du diapason. Le centre NV est situé au bout du pilier en diamant. (b) Imagerie de microscopie
électronique présentant une pointe QZabre [130]. Le centre NV est également situé au bout du pilier en
diamant. (c) Schéma présentant le principe du fonctionnement en mode shear force. A la différence du

mode contact intermittent, la pointe oscille parallelement & I’échantillon.
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Une autre facon d’obtenir une pointe fonctionnalisée en un détecteur de champ magnétique
a centre NV consiste & coller au diapason d’une pointe AFM, un bras en silicium terminé
par une pointe taillée directement dans le diamant et contenant un centre NV unique. Cette
méthode, notamment développée ces dernieres années par les équipes de P. Maletinsky a Béle
(Qnami) [129] (figure 2.7 - a) et de C. Degen & Zurich (QZabre) [130] (figure 2.7 - b), consiste
a implanter des centres NV uniques dans du diamant massif pour ensuite réaliser une gravure
autour de ces centres NV afin de réaliser des piliers en diamant. Il suffit enfin de coller ce pilier
a un levier en silicium, lui-méme fixé & un diapason pour obtenir une pointe fonctionnelle [128].
Au contraire des pointes Akiyama utilisées pour le collage de nanodiamants, les pointes AFM
utilisées ici fonctionnent en mode de force de cisaillement ou shear force en anglais. Dans ce
mode d’utilisation, la pointe est fixée sur un seul des bras du diapason et oscille de fagon paralléle
a la surface (figure 2.7 - ¢). L’excitation du diapason est toujours réalisée électriquement mais

les fréquences de résonances sont alors de I'ordre de 30 kHz.

Cette méthode présente un intérét en terme de résolution spatiale. En effet, I'implantation
controlée du centre NV permet d’obtenir des hauteurs de vol inférieures & 50 nm ' [129, 130].
Cette méthode nous permet d’atteindre des résolutions spatiales inégalées, comme nous I’expli-

querons dans la section 2.4.2.

Une imagerie confocale réalisée sur de telles pointes est présentée sur les figures 2.8 - a et
b. Une courbe de saturation typique est présentée 2.8 - c. Nous pouvons voir que les taux de
comptage typiques sur notre expérience sont beaucoup plus élevés que pour les nanodiamants.
En effet, la structure du diamant sous forme de pilier permet un guidage de la lumiere comme
schématisé sur la figure 2.8 - d. Le diagramme d’émission est ainsi modifié et augmente fortement
le nombre de photons collectés par I’objectif de microscope, de ’ordre d’un facteur 10 par rapport
aux nanodiamants [131]. Cette caractéristique des pointes en diamant facilite les expériences,

notamment en terme de temps d’acquisition et de rapport signal a bruit.

Les nanodiamants fonctionnalisés ou les pointes en diamant présentent certains avantages
et inconvénients inhérents a chaque technique. Nous avons utilisé les deux options au cours de
mon travail de these. Dans ce cadre, il est intéressant d’effectuer une comparaison des pointes
en diamant avec les pointes fonctionnalisées par un nanodiamant. Effectivement, I'intérét des
pointes fonctionnalisées avec des nanodiamants reposait, dans un premier temps, sur la simpli-
cité de mise en ceuvre de la technique expérimentale pour accrocher ceux-ci sur la pointe. Par
ailleurs, au début de ma these, aucune pointe en diamant n’était commercialisée par les deux
entreprises qui en proposent actuellement. Cependant, le passage aux pointes en diamant améne
des avantages non négligeables, principalement au niveau du taux de comptage, permettant ainsi

d’obtenir un rapport signal a bruit bien meilleur que dans le cas des nanodiamants. D’autre

1. Notons qu’une trop grande proximité du centre NV avec la surface du matériau peut parfois perturber la
dynamique du centre NV.
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FIGURE 2.8 : (a) Imagerie confocale d’une pointe Qnami. Le centre NV dans le pilier est situé au milieu
de I'image. (b) Imagerie confocale d’une pointe QZabre. Le centre NV dans le pilier est situé au milieu
de I'image. (¢) Courbe de saturation typique pour une pointe Qnami, réalisée avec un objectif Olympus
(O.N. = 0.9) (d) Simulation du champ moyen rayonné par le centre NV, modélisé par un dipéle, dans
un pilier en diamant. Les pointes en diamant permettent le guidage de la lumiere et ainsi d’augmenter
le taux de photons collectés en modifiant le diagramme d’émission permettant ainsi d’envoyer plus de
photons dans la zone de collection de 'objectif de microscope. s et p représentent ici la polarisation du
dipole et 0 correspond & l'angle de collection, lié & I'ouverture numérique de l'objectif. Adapté de la

référence [131].

part, ’accrochage des nanodiamants n’est pas définitif. Il peut arriver que le nanodiamant tombe
sans qu’il soit possible de le réaccrocher, notamment lors d’expériences en environnement cryo-
génique. Bien que présentant certaines contraintes, notamment a cause de performances AFM
dégradées et un investissement financier plus grand que pour les nanodiamants, les pointes en
diamant facilitent les expériences, en particulier concernant le temps d’acquisition et le rapport

signal a bruit. Tout ceci est résumé le tableau 2.2.
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Pointe fonctionnalisée
Caractéristique Pointe en diamant
par un nanodiamant
Taux de collection
Typ. 500 keps/s Typ. 50 keps/s
(Objectif Olympus, O.N. = 0,9)
Contraste ODMR Entre 10 et 20 % Entre 15 et 25 %
Performances AFM Moyennes Bonnes (pointes commerciales)
Investissement financier Fort Léger
Résistance Bonne Tres variable
Choix de 'orientation Difficile et limité Accessible

TABLE 2.2 : Tableau présentant les différentes caractéristiques comparées d’'une pointe en diamant

avec une pointe commerciale fonctionnalisée par un nanodiamant contenant un centre unique.

2.4 Caractérisation de la sonde magnétique

2.4.1 Manipulation du spin électronique

Comme nous 'avons vu précédemment, la manipulation du spin électronique du centre
NV est nécessaire pour réaliser des expériences de magnétométrie. Afin de pouvoir réaliser
les transitions micro-ondes entre les sous-états du niveau fondamental du centre NV, nous
disposons une antenne a proximité du centre NV (jusqu’a 30 pm environ). Celle-ci peut étre en
or, directement lithographiée sur 1’échantillon. Il nous est également possible de poser un fil de
cuivre de 20 pm de diametre a I’endroit souhaité sur ’échantillon puis soudé a ses extrémités.
Afin de caractériser notre dispositif, nous réalisons alors une expérience d’ODMR en balayant
les fréquences micro-ondes autour de la valeur de référence de 2,87 GHz. Dans le cas de cette
mesure, le centre NV est excité par une polarisation linéaire de la micro-onde, dont la direction
n’est pas maitrisée et dont lefficacité dépend donc de l'orientation du centre NV. Comme
détaillé dans le chapitre 1, la transition entre deux sous-niveaux du niveau fondamental du spin
électronique du centre NV induit une baisse de la luminescence et donc permet d’identifier les
deux résonances de spin.

Le résultat de cette mesure, présenté figure 2.9, est ajusté par deux fonctions gaussiennes
centrées en f_ et fi. Ceci permet d’extraire les grandeurs intrinseques du centre NV, a savoir
le parametre de séparation en champ nul D = (f- + f1)/2 et le parametre de contrainte
E=(f-—f)/2

L’imagerie magnétique repose sur 'utilisation de cette mesure lorsque le centre NV est

soumis au champ magnétique produit par ’échantillon d’intérét. Dans ce cas, comme présenté
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Photoluminescence (u.a.)

Fréquence micro-onde (GHz)

FIGURE 2.9 : Expérience d’ODMR & champ nul sur un centre unique présentant des parametres
D = 2869 +£ 2 MHz et F = 66 £ 2 MHz du spin électronique, déduits a partir de f_ et fi avec

D=(f-+/0)/2et E=(f-— [.)/2

dans le chapitre 1, le mesure de 1’écart entre les deux raies du spectre d’ODMR permet de
remonter, via un facteur de proportionnalité, a la composante du champ magnétique sur 'axe

de quantification du centre NV.

2.4.2 Performances de la sonde magnétique
Sensibilité de la mesure

La mesure du champ magnétique repose sur 'utilisation d’une mesure d’ODMR. Comme
présenté dans le chapitre 1, la sensibilité sur la mesure du champ magnétique, c’est-a-dire la

variation minimum de champ détectable en un temps d’acquisition donné, peut s’écrire [83] :

L AL
= gnvie CVR'

ou h est la constante de Planck, gyv le facteur de Landé du centre NV, up le magnéton de Bohr,
Af, la largeur de la raie ’ODMR, C' le contraste de la raie et R le niveau de photoluminescence.

Dans le cadre de ce travail, il est intéressant de se pencher sur les différences associées a
I'utilisation de nanodiamants vis-a-vis de 'utilisation de pointes en diamant. Concernant le
contraste ODMR, correspondant a la différence de luminescence entre les états |0) et |£1), les
différences sont légeres, les nanodiamants ayant parfois des contrastes tres élevés (au-dela de 25

%) contrairement aux pointes en diamant que nous avons utilisées jusqu’ici, qui ne dépassent
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pas 20%. Cependant, les pointes en diamant présentent un avantage vis-a-vis de leur taux de
comptage ainsi qu’au niveau de leur temps de cohérence (et donc en terme de largeur de raie
ODMR). En effet, comme présenté dans le paragraphe 2.3, le taux de collection pour les pointes
en diamant est nettement augmenté par rapport aux nanodiamants, grace a la modification
du diagramme d’émission due a l’intégration du centre NV au sein d’un pilier en diamant. Par
ailleurs, la limite intrinseque pour la largeur de raie est imposée par le temps de cohérence T3
du centre NV. Celui-ci est nettement plus court dans les nanodiamants [132,133] que dans le
diamant massif [96,134] utilisé pour fabriquer les pointes en diamant. Cependant, les expériences
de magnétométrie a haute résolution spatiale nécessitent un centre NV proche de la surface du
diamant. Malheureusement, ceci a pour impact de rapprocher le centre NV des impuretés de
surface du diamant et donc de réduire drastiquement le 7' . Cependant, celui-ci reste en moyenne

supérieur d’un facteur 10 environ a ceux évalués pour les nanodiamants [128].

Caractéristiques typiques Pointes en diamant Nanodiamants
E quelques centaines de kHz |jusqu’a quelques dizaines de MHz
AD autour de 2.87 GHz Tres faibles jusqu’a quelques dizaines de MHz
T quelques dizaines de pus [128] quelques us
Contraste ODMR Entre 10 et 20 % Entre 15 et 25 %
Taux de collection a saturation
Typ. 500 keps.s™* Typ. 50 keps.s™?
(Olympus O.N. = 0.9)
Sensibilité (uT /v Hz) Typ. 0.3 uT.Hz~1/2 Typ. 10 uT.Hz /2

TABLE 2.3 : Tableau comparant les caractéristiques des pointes en diamant avec les pointes fonction-

nalisées par un nanodiamant, dans I’optique de réaliser des expériences de magnétométrie

D’autre part, les deux parametres D et E présentent des caractéristiques différentes entre les
nanodiamants et les pointes en diamant. En effet, dans le cas des pointes en diamants, ces deux
parametres sont assez similaires entre des centres NV dans deux pointes distinctes. Pour des
centres NV placés dans des diamants massifs synthétisés par la méthode CVD, E est en général
assez faible, de 'ordre de 100 kHz et D autour de 2,87 GHz. Ces parameétres sont similaires pour
les pointes en diamant. Pour les nanodiamants, ces deux parametres sont bien plus variables.
En effet, a cause des contraintes mécaniques dans le nanodiamant, F peut atteindre plusieurs
dizaines de MHz et D peut également varier de quelques dizaines de MHz autour de 2.87 GHz.

Comme nous l'avons expliqué dans le chapitre 1, la fréquence de résonance pour les raies |—1)

99



CARACTERISATION DE LA SONDE MAGNETIQUE

et |[+1) du spectre s’écrit, sans champ magnétique transverse B :

2
f+(Bnv) =D =+ \/E2 + (gNVhMBBNV> -

Comme nous 'avons vu au chapitre 1, on s’apercoit ainsi que le systéme est peu sensible

hE
NV KB

cela reste faible au vu de la valeur de E. Dans le cas des nanodiamants, cela implique par

aux variations de champ dans le régime Byy < = Byin. Pour les pointes en diamant,

contre que la sonde est insensible aux petits champs. Typiquement, pour un centre NV avec
FE ~ 10 MHgz, I'étude de champs inférieurs a By, =~ 0.2 mT devient compliquée. 11 est donc
nécessaire de trouver une solution dans ces cas-la, soit en choisissant un centre NV avec un E
assez faible, soit en rajoutant un champ de biais afin de s’affranchir de cette zone d’influence du
parametre E. Les différences entre les pointes en diamant et les nanodiamants sont résumées

dans le tableau 2.3.

Résolution spatiale

Au paragraphe 2.3, nous avons étudié les différentes méthodes permettant d’obtenir un
centre NV au bout d’une pointe AFM. Cela dit, toutes ces méthodes ne permettent pas d’ob-
tenir un centre NV directement au contact de I’échantillon mais plutét a plusieurs dizaines de
nanometres de I’échantillon. Cette caractéristique inévitable du systéme impose une résolution
spatiale sur les structures magnétiques égale a la hauteur de vol, c’est-a-dire la distance entre

le centre NV et ’échantillon, comme présenté sur la figure 2.10.

centre NV B

FIGURE 2.10 : Le centre NV, en tant que magnétometre, présente une résolution spatiale de ’ordre du
nanometre en terme de champ magnétique. Cependant, il ne pourra pas, dans le cadre de notre dispositif,
résoudre spatialement des structures d’aimantation séparées par une distance inférieure a d, la distance
du centre NV a Péchantillon. Schéma adapté de la theése de T. Hingant [39].

En effet, le centre NV est sensible au champ magnétique sur un volume de 'ordre de I'ex-
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tension spatiale de la fonction d’onde électronique du défaut (~ 1 nm). Cela donne donc une
résolution spatiale en champ magnétique de l'ordre du nanometre. Cependant, nous nous inté-
ressons ici aux structures qui produisent ces champs magnétiques, c’est-a-dire ’aimantation du
matériau d’étude. Ainsi, si I'on s’intéresse au pouvoir séparateur (pouvoir de séparation de deux
objets d’aimantation différents) de notre systéme expérimental, la résolution spatiale devient
de l'ordre de la hauteur de vol. Lors d’expériences utilisant des nanodiamants, nous avions des
hauteurs de vol comprises entre 50 et 150 nm. Les nanodiamants ayant un diametre de 50 nm en
moyenne, la hauteur de vol d’une centaine de nanometres observée généralement indique que les
nanodiamants ne sont pas attachés parfaitement au bout de la pointe. Une amélioration de la
résolution spatiale nécessiterait, dans ce cas 1a, de travailler sur la procédure de fonctionnalisa-
tion de la pointe. D’autre part, il est possible d’améliorer la distance a 1’échantillon en utilisant
des pointes en diamant massif. En effet, il est possible d’implanter dans celles-ci un centre NV
unique a moins de dix nanometres de la surface, augmentant par ce biais la résolution spatiale
de notre instrument.

Notons cependant que méme avec un choix d’implantation proche de la surface, la distribu-
tion des distances du centre NV a I’échantillon reste supérieure a ce qui est attendu, méme si
la moyenne est bien en dessous de ce qui est observé avec les nanodiamants.

La hauteur de vol étant une caractéristique essentielle du dispositif d’imagerie, il est im-
portant d’y avoir acces. Lors de sa theése, T. Hingant [39,135] a pu développer une méthode de
mesure de la hauteur de vol. Cette méthode, basée sur la mesure du champ produit par un bord
de piste magnétique, sera mise en ceuvre et détaillée dans le cadre de I’étude d’échantillons ma-
gnétiques, présentée dans le chapitre 3. En effet, elle permet également de mesurer localement

I’aimantation a saturation de matériaux magnétiques.

2.4.3 Mesure de 'orientation

Une autre caractéristique essentielle de notre dispositif est 'orientation du centre NV par
rapport aux axes de notre systeme de balayage AFM. En effet, le champ magnétique mesuré
par I’écart entre les deux raies ODMR est proportionnel au champ projeté sur ’axe du centre
NV. La connaissance de celui-ci nous permet alors de connaitre exactement une composante du
champ magnétique.

Pour cette mesure, nous utilisons des aimants supraconducteurs contenus dans ’enceinte du
cryostat. Ces aimants, disposés selon les trois axes (X,Y,Z), peuvent atteindre des champs de 0,5
Tesla. La mesure part du principe que le décalage Zeeman entre les deux niveaux |ms; = —1) et
|ms = +1) est proportionnel au champ magnétique projeté sur I'axe du centre NV. En envoyant
un champ magnétique de norme identique mais d’orientation variable, ’écart Zeeman va donc
varier selon I'angle entre le champ et I’axe du centre NV. Dans les faits, nous faisons varier

N

I’angle ¢p de 0° a 90°. Nous suivons alors la position d’une des deux fréquences, par exemple
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pointe
d’AFM

2.87

Fréquence micro-onde (MHz)

2.87

2.83 1

Photoluminescence (u.a.)

Fréquence micro-onde (MHz)

o

T ] T
2830 2870 2890 50 100 150
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FIGURE 2.11 : (a) Représentation schématique de l’axe du champ magnétique vis-a-vis de l'axe du
centre NV. Le champ va étre balayé selon g et ¢p représenté sur la figure. (b) Expérience typique
d’ODMR sur le centre unique utilisée pour les mesures d’orientation. (c¢) Position de la fréquence f_
(entourée dans le spectre de la figure (b)) en faisant tourner le champ externe de norme constante B = 2
mT dans le plan 65 = 90° entre ¢ = 0° et ¢ = 90°. (d) Apres s'étre placé en ¢p tel que f_(¢p) soit
minimale dans [0°,90°], nous faisons tourner le champ magnétique entre 6 = 90° et 85 = 0° en gardant
sa norme constante et égale & 2 mT. Les deux courbes de (¢) et (d) sont ensuite ajustées simultanément,
permettant de déterminer 6 et ¢ avec une incertitude de +2°, provenant majoritairement de 'incertitude
sur l'alignement des trois axes des bobines avec les axes de ’AFM. Les valeurs affichées ont été converties

dans le référentiel de ’échantillon par rapport a celui des bobines.

f+, ce qui nous permet d’obtenir la courbe présentée figure 2.11 - ¢. A Dissue de cette mesure,
on se place en ¢p tel que fi est maximale et nous faisons varier g de 0° a 90° pour obtenir la
courbe présentée figure 2.11 - d. L’ajustement simultané des deux courbes obtenues, réalisé en
diagonalisant I’Hamiltonien du niveau fondamental du spin électronique du centre NV, permet
I'acces au couple (0,¢) € [0,7[ dans le référentiel des bobines avec une incertitude de +2°. 11 faut
noter que ces valeurs, obtenues dans le référentiel des bobines, doivent étre converties dans le
référentiel de I’échantillon. En effet, les calculs du champ produit par les structures magnétiques
sont effectués dans le référentiel de I’échantillon. Les angles d’intérét sont donc ceux de ’axe de
quantification du centre NV relatifs a ’échantillon. Par ailleurs, la chambre a vide étant libre
de tourner a l'intérieur du cryostat et donc vis-a-vis des bobines supraconductrices installées a
Iintérieur de celui-ci, une source d’incertitude supplémentaire sur les valeurs obtenues provient

de la détermination de I'axe des bobines par rapport aux axes de TAFM. Pour 6, il n’y a a
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priori pas de modification par rotation de la chambre dans le cryostat, 'axe Z et l'axe de
rotation étant confondus. Cependant, il existe une incertitude sur ¢ que nous estimons +10°.
Nous verrons dans le chapitre suivant que cette source supplémentaire d’incertitude, bien que
génante pour caractériser la sonde magnétique, peut étre contournée a 'aide d’une procédure
d’ajustement des données. Nous travaillons par ailleurs sur un dispositif permettant de réduire

cette incertitude.

2.5 Différentes techniques d’imagerie magnétique

Disposant a présent d’une sonde fonctionnelle, nous sommes capables de réaliser 'imagerie
de structures magnétiques a température cryogénique. Afin de réaliser l’imagerie, plusieurs

approches sont envisageables. Nous les présenterons dans les sections ci-dessous.

2.5.1 Imagerie quantitative du champ magnétique

Comme nous ’avons présenté précédemment, le centre NV permet, par effet Zeeman, de
mesurer le champ projeté sur son axe de quantification, en réalisant la spectroscopie de son
niveau fondamental. Afin de réaliser des cartographies de champ magnétique, une premiere
technique naive est de réaliser le spectre de résonance complet en chaque point et de mesurer
I’écart entre les deux raies du spectre. Cependant, réaliser le spectre complet pour chaque pixel
d’une image est tres chronophage. Il est néanmoins possible de raccourcir les temps d’expérience.

D’une part, dans la limite des champs faibles (jusqu’a quelques mT), les spectres ’ODMR
sont symétriques. Dans ce contexte, il suffit alors de ne suivre qu’une des deux raies (f— ou
f+). Cela réduit par deux le temps d’expérimentation. D’autre part, I'information sur le champ
magnétique est associée au minimum du spectre de résonance magnétique. Il suffit alors de
suivre le minimum de cette raie sans réaliser le spectre complet. Dans les faits, nous réalisons
le spectre sur une petite fenétre autour de la fréquence initiale correspondant a un champ
magnétique nul. Lorsque le champ magnétique change et que la résonance se déplace, la fenétre
est modifiée afin d’étre centrée sur la fréquence minimum. Un ajustement par une fonction
gaussienne du spectre récupéré permet d’obtenir le minimum de la raie étudiée et donc de
remonter au décalage Zeeman di & la présence d’'un champ magnétique (figure 2.12 - b). Le
champ magnétique mesuré étant la projection du champ magnétique produit par I’échantillon
sur 'axe de quantification du centre NV, I'imagerie pour la méme structure sera différente
avec deux centres NV ayant une orientation différente. Cette caractéristique permet d’envisager
I'imagerie d’une paroi de domaines magnétiques avec des centres NV ayant des orientations
différentes afin d’obtenir une information la plus complete possible.

Il est important de noter que cette technique comporte un inconvénient. Si, lors de I'imagerie

de certains pixels, un probleme survient (par exemple des fluctuations de luminescence du centre
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NV), il n’est plus possible de suivre la raie et linformation est perdue. Par ailleurs, il est
nécessaire d’échantillonner suffisamment 1’'image spatialement ou d’avoir des fenétres spectrales
assez larges pour éviter de perdre la position du minimum lorsqu’on observe de trop forts

gradients de champ magnétique.

(b)

(e'n) aueosEUTIIN0IOY J
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déplacement Zeeman (MHz) (GHz)

@\]

FIGURE 2.12 : (a) Cartographie du décalage Zeeman de la raie supérieure du centre NV au-dessus
d’une paroi de domaines dans une piste magnétique de Ta|CoFeB|MgO. (b) Un spectre est réalisé pour
chaque pixel. Un ajustement a l’aide d’une gaussienne permet d’obtenir la position du minimum du
spectre et donc de remonter au décalage de la fréquence centrale de la raie du spectre I’ODMR. Figures
adaptées de la these de T. Hingant [39].

Cette technique a été mise en ceuvre pour réaliser de nombreuses études d’échantillons ma-
gnétiques [68, 85, 136]. La figure 2.12 présente la technique d’imagerie présentée ci-dessus et
utilisée dans ’étude de la structure des parois de domaines dans les films ultra fins [136]. La
description détaillée de telles images sera réalisée lors de I’étude de matériaux ferromagnétiques
présentée dans le chapitre 3. Cependant, nous pouvons noter que cette image d’une piste ma-
gnétique montre la présence de champ sur les bords de piste. Par ailleurs, nous pouvons observer

la présence d’une paroi de domaines magnétiques, perpendiculaire a la piste magnétique.

2.5.2 Imagerie de contours iso-champ

L’imagerie quantitative apporte le maximum d’informations vis-a-vis de I’échantillon d’étude.
Cependant, cette technique reste assez lente. Ainsi, lors d’expériences préliminaires, il peut étre
intéressant d’utiliser une technique d’imagerie plus rapide, permettant tout de méme d’extraire
les informations essentielles, notamment la position des structures de champ et I'amplitude
typique de celles-ci.

Dans l'optique de détecter une structure de champ, nous envisageons tout d’abord une
expérience utilisant une seule fréquence micro-onde. Une telle expérience, appelée iso-champ,

consiste a réaliser une cartographie de la luminescence du centre NV tout en envoyant une seule
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fréquence micro-onde fj, correspondant a un champ spécifique By. Etant donné que la lumines-
cence du centre NV diminue lorsqu’on excite celui-ci a la fréquence micro-onde correspondant
exactement au champ magnétique auquel il est soumis, nous pourrons observer, sur la carte de
photoluminescence, des zones moins brillantes, la ou le champ Byy = By, c’est-a-dire 1a ou f_
(ou fy selon la raie qui est concernée par la mesure) est telle que f_ = fp. Cette technique
permet donc le repérage des contours de champ magnétique By afin d’éventuellement réaliser

I'imagerie quantitative ensuite.

(a) 500 nm fréquence de la
transition (MHz)
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FIGURE 2.13 : (a) Simulation d’un spectre ’ODMR, pour des champs magnétiques de 0 mT, 1 mT
(fréquence f1) et 2,5 mT (fréquence f). la technique consiste & mesurer la photoluminescence pour deux
fréquences micro-ondes seulement, qui correspondent a des champs magnétiques bien spécifiques. Si le
champ est effectivement égal a une de ces valeurs, alors 'image de photoluminescence correspondante
verra une baisse de celle-ci. (b) Imagerie quantitative d’une paroi de domaines ol chaque pixel présente
une couleur correspondant & la position exacte du minimum du spectre. (c¢) et (d) Deux images de
photoluminescence réalisées en envoyant une fréquence micro-onde différente pour chacune des images.
Les lignes noires correspondent a une baisse de la photoluminescence, indiquant la présence d’un champ
exactement proportionnel a f; ou fa. (e) Une différence des deux images permet de s’affranchir des
fluctuations de luminescence dues & 1’échantillon ou & cause d’autres effets non maitrisés. (b), (c), (d),

(e) : images adaptées de la these de T. Hingant [39].

Néanmoins, cette technique est sensible aux fluctuations du signal collecté. Ces fluctuations,
dues par exemple a la photoluminescence parasite provenant de I’échantillon ou & des fluctua-
tions de la luminescence du centre NV, peuvent empécher 1’observation claire de ces contours
iso-champ. Afin de s’affranchir de ces fluctuations potentielles du signal collecté, nous mesu-
rons, pour chaque pixel, la luminescence deux fois, envoyant successivement deux fréquences
micro-ondes différentes comme présenté figure 2.13 - a. Nous obtenons alors deux images de

photoluminescence présentant deux contours iso-champ ou la luminescence du centre NV est
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moins intense (figure 2.13 - b et ¢). La différence permet de s’affranchir des fluctuations du fond
lumineux et de détecter la présence des deux contours (figure 2.13 - e).

L’intérét majeur de cette méthode repose sur l'utilisation de seulement deux fréquences
micro-ondes a la place d’un spectre complet, réduisant par la méme occasion le temps d’expé-
rience. Un pixel peut étre alors acquis en environ 100 ms, réduisant par un facteur 10 environ
le temps d’expérience par rapport a une cartographie complete du champ magnétique. Il n’est
par ailleurs pas nécessaire d’échantillonner fortement I'image comme dans le cas de I'imagerie
quantitative. Il est ainsi possible d’identifier des structures de champ sur de larges zones. 1l est
important de tout de méme noter que cette technique reste peu quantitative. Elle permet d’ob-
tenir une information sur les position des structures de champ et leur forme. Elle donne aussi
une information sur le champ typique des structures. Cependant, en cas de forts gradients de
champ magnétique, des structures invisibles a ’aide de cette méthode peuvent apparaitre lors
d’une imagerie quantitative. Par ailleurs, la méthode iso-B ne donne pas de réelle information
sur 'amplitude du champ magnétique en tout point, dans 'optique de reconstruire les struc-
tures d’aimantation présentes dans le matériau. Cette méthode d’identification et de repérage

rapide se pose donc comme complémentaire de I'imagerie quantitative.

2.5.3 Imagerie dans le régime des champs forts

a b

( /)\20 (b) 1,01
X
Qﬁ 15 § —_— 079’
X <

208
P 10 2
S 5 D“ 077”
b=
8 . 0,61
0 10 20 30 40 50 :
B (mT) B (mT)

FIGURE 2.14 : (a) Contraste optique du spectre de résonance magnétique, en fonction du champ
magnétique lorsque le champ fait un angle de 74 © avec le centre NV. (b) Photoluminescence d’un centre
NV dans un diamant massif en fonction de I'amplitude du champ appliqué, pour un champ appliqué

avec un angle de 55 ° par rapport & I’axe du centre NV. Courbes adaptées de la référence [93].

Comme nous en avons discuté dans le chapitre 1, lorsque le centre NV est soumis a des
champs transverses trop intenses, les sous-niveaux d’énergie du niveau fondamental du spin
électronique se mélangent [93]. La caractéristique essentielle du centre NV, qui réside dans
la différence de photoluminescence entre le niveau |0) et les niveaux |+1) afin de réaliser les
expériences de magnétométrie, n’est plus valable. A la différence d’avoir un état "brillant” et un

état "sombre', ’état du systeme est maintenant dans un état "gris" et le contraste de I’expérience
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d’ODMR tombe rapidement a zéro (figure 2.14 - a). Bien que les expériences de magnétométrie
usuelles ne soient alors plus réalisables dans ces conditions, nous pouvons tout de méme envisager
une expérience pour détecter des structures du champ magnétique. En effet, comme ce mélange
des états s’accompagne d’une baisse de luminescence (figure 2.14 - b), il est possible de détecter
la présence de champs forts grace a cet effet.

Dans ce cadre, il suffit de réaliser une image de luminescence d’un échantillon présentant des
structures produisant des champs magnétiques assez intenses. Sur la figure 2.15, extraite de la
référence [137], on présente une simulation du champ transverse produit par des bits magnétiques
dans un disque dur conventionnel (figure 2.15 - a). Lorsqu’on réalise une cartographie de la
luminescence du centre NV au dessus de cette échantillon, on voit alors apparaitre des zones ou
la luminescence diminue, correspondant aux zones ou le champ magnétique transverse est assez
important pour mélanger les sous-états du niveau fondamental du spin électronique du centre
NV.

(a) B, (mT) (b) PL (kcounts/s)

FIGURE 2.15 : (a) Simulation du champ magnétique transverse produit par les bits magnétique d’un
disque dur conventionnel. (b) Image de photoluminescence de ’échantillon de disque dur. Les zones noires

correspondent aux zones de champ transverse intense. Images extraites de la référence [137].

Certes, cette technique présente des désavantages. En effet, elle n’est pas quantitative, per-
mettant seulement de savoir qu’il existe des champs forts ressentis par le centre NV & proximité
de I’échantillon. D’autre part, il n’est pas possible de I'utiliser dans les situations ou le champ
auquel est soumis le centre NV est trop faible. Néanmoins, elle présente certains avantages par
rapport aux autres techniques présentées précédemment. En effet, elle permet d’imager et de
repérer les structures de champ magnétique en réalisant une seule image de photoluminescence,
gagnant par la méme occasion un temps précieux. Par ailleurs, 'intérét de cette technique, par
rapport a la technique d’iso-champ notamment, est de réaliser une imagerie tout-optique des
structures de champ magnétique. Au contraire des techniques précédentes, il n’y a en effet pas

besoin d’apporter une excitation micro-onde par le biais d’une antenne, facilitant ainsi I’expé-
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rience. Cette technique, complémentaire aux deux autres, permet une identification rapide des
zones de champ fort et des structures d’aimantation.

Nous avons donc présenté dans cette section les différentes méthodes d’imagerie magnétique
envisageables a l'aide de notre sonde. Ces méthodes présentent chacune des avantages et des
inconvénients. Dans les faits, elles sont souvent utilisées de facon complémentaire. Nous réalisons
souvent une imagerie iso-champ en premier lieu afin d’observer les zones d’intérét. Si nous
sommes dans des dispositions ot nous observons des champs forts, nous pouvons alors repérer

les structures de champ a l’aide de la méthode présentée en dernier lieu dans cette section.

2.6 Conclusion

Ce chapitre, présentant le dispositif expérimental, vise aussi & mettre en perspective les
difficultés a réaliser un systéme de magnétométrie équivalent a celui pré-existant [39,74,120]. 11
est clair que réaliser une expérience nécessitant un couplage d’une microscopie AFM et d’optique
confocale dans I'hélium liquide (4,2 Kelvins) impose de fortes contraintes expérimentales. Il
est donc important de comparer les deux techniques. Le tableau 2.4 présente les éléments de
comparaison pertinents entre les deux températures.

Comme toute expérience a température cryogénique, chaque expérience implique un pom-
page puis un refroidissement de I’expérience. La sortie de I’expérience du cryostat impose aussi
un temps d’attente. Par ailleurs, il est nécessaire de sortir le dispositif expérimental du cryostat
si 'on souhaite changer la pointe ou I’échantillon. Ainsi, toute mise en place de ’expérience a

4,2 Kelvins prend nettement plus de temps qu’a température ambiante.

Mis a part des temps de préparation longs, le difficulté majeure réside dans le nombre de
photons collectés a cause de 1'utilisation d’un objectif de microscope ayant de moins bonnes
performances que celui utilisé a température ambiante. Comme présenté dans le tableau 2.4, le
taux de collection est divisé par 10 environ entre les deux expériences, ce qui implique nécessai-
rement des temps d’acquisition beaucoup plus grands. Ceci a pour effet de devoir maitriser la
microscopie AFM, 'optique confocale et leur couplage pendant plusieurs heures pour réaliser
les expériences d’imagerie magnétique.

Malgré ces désavantages, nous disposons donc d’un dispositif d’imagerie magnétique a tem-
pérature cryogénique avec une résolution sub-optique. Cette technique est non perturbative et
permet d’imager des échantillons jusqu’a 4,2 Kelvins. Nous allons donc pouvoir mettre en ceuvre
cette technique, via les différentes procédés détaillés en fin de chapitre, pour réaliser I'image-
rie d’échantillons magnétiques a basse température, ce que nous présentons dans le chapitre

suivant.
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Caractéristiques

du magnétometre

A température ambiante

A température cryogénique

Taille maximale

30 x 30 pum? 15 x 15 pm?
d’imagerie
Contraste
Entre 15 et 25 % Entre 15 et 25 %
ODMR

Taux de collection
pour un centre unique

a saturation (nanodiamant)

50-100 keps.s™!
(Olympus O.N. = 0.9)

5-10 keps.s™!
(Attocube O.N. = 0.82)

Temps d’imagerie

magnétique

Typ. 10 s/pixel

Typ. 1 min/pixel

Temps de

mise en place

Quelques heures

Deux jours

TABLE 2.4 : Tableau présentant les caractéristiques de I'expérience a température cryogénique vis-a-vis

de celles & température ambiante.
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INTRODUCTION

3.1 Introduction

Disposant maintenant d’un dispositif d’imagerie magnétique permettant d’atteindre des
températures de 4 Kelvins, nous sommes donc capables de nous intéresser a des échantillons
présentant du magnétisme uniquement a basse température. Il est notamment possible de mettre
en ceuvre le dispositif pour répondre a des problématiques du nanomagnétisme et réaliser pour
la premiere fois 'imagerie de parois de domaines magnétiques a température cryogénique. Nous
proposons d’explorer en premier lieu le cas de matériaux semi-conducteurs ferromagnétiques.
Visant de nombreuses applications en spintronique, ces matériaux ont été au centre de nombreux
enjeux ces derniers années. Fn particulier, I'intérét de ce genre de matériau est de présenter des
propriétés ferromagnétiques tout en gardant une grande flexibilité lors de la fabrication sur le
dopage des différentes especes contenues dans le matériau, permettant ainsi de faire varier les
parametres intrinseques au matériau a volonté pour d’envisager de nombreuses applications en
spintronique. Pour les matériaux semi-conducteurs (II11,V) dopés en manganese en particulier,
la revue de Jungwirth et al. détaille précisément les enjeux théoriques et les potentielles appli-
cations en spintroniques [138]. Actuellement, il n’a cependant pas été possible de fabriquer des
échantillons présentant du ferromagnétisme a température ambiante, le maximum se situant
autour de 200 K [139]. L’arséniure de gallium, dopé par des ions manganéses (noté dans la
suite (Ga,Mn)As), un semi-conducteur ferromagnétique, fait partie des matériaux présentant
une température de Curie tres élevée (au-dela de 100 K), portant des espoirs vers 'obtention de
tels matériaux a température ambiante [140]. De nombreux enjeux s’attachent donc a I’étude
de ce matériau a basse température dans l'optique de réaliser des systémes prometteurs en
spintronique. Nous discuterons donc dans ce chapitre les problématiques autour de ces ferroma-
gnétiques et en particulier (Ga,Mn)As. Nous présenterons ensuite nos résultats obtenus a I’aide

de notre sonde magnétique présentée au chapitre précédent.

3.2 Enjeux du matériau

3.2.1 Quels enjeux technologiques ?

L’augmentation croissante des transferts de données dans le monde suit ’avenement des
métadonnées. Cette augmentation croissante des besoins de transferts d’information numérique
oblige les services de stockage ou de traitement de données a réaliser de nombreuses prouesses
technologiques. Cependant, nous arrivons a un moment ou il n’est plus possible d’entretenir
des serveurs immenses, des hangars géants de stockage de données, le tout consommant une
quantité d’énergie phénoménale. Il est bien siir envisageable de réduire les échanges numériques
et la consommation de ressources digitales mais le monde actuel ne se dirige pas sur cette voie.

Pour répondre a ces enjeux, il est possible d’envisager de nouvelles architectures technologiques
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permettant un stockage de données plus important ainsi que des vitesses de traitement des

données plus élevées.

FI1GURE 3.1 : (a) Disque dur. Le fléche rouge indique la rotation du disque sous la téte de lecture.
(b) Schéma des domaines magnétiques présents dans le disque. Ceux-ci passent sous la téte de lecture et

sont donc lus en tant que bits successifs 0 ou 1.

Les disques durs ont été pendant longtemps le moyen privilégié pour stocker des informa-
tions. Ils utilisent les domaines magnétiques qui sont encodés dans le disque, ceux présentant
un moment magnétique vers le haut correspondant par exemple au bit 1 et ceux vers le bas au
bit 0. Le disque tourne sous une téte de lecture, permettant ainsi la lecture et I’écriture des do-
maines magnétiques (figure 3.1). De nombreux développements technologiques ont notamment
permis d’accroitre la capacité de stockage des disques durs de quelques Mo & plusieurs dizaines
de To. Cependant, un désavantage majeur du disque dur réside dans le mouvement mécanique
nécessaire pour lire les domaines magnétiques, posant des probleme de fiabilité, notamment
en cas de choc. Le mouvement mécanique implique aussi une haute consommation d’énergie,
problématique actuelle dans une société exploitant de plus en plus les ressources énergétiques.
1l existe cependant d’autres alternatives. En effet, bien que le prix du stockage dans des disques
durs reste nettement moins élevé que dans des dispositifs de stockage utilisant des systéemes
de mémoire vive basés sur la physique de la matiere condensée, ceux-ci possedent des vitesses
de traitement des données plus élevées et une meilleure fiabilité. Ces systémes, basés sur des
dispositifs utilisant des semi-conducteurs, ne possedent pas d’élément mécanique susceptible de
casser, au contraire des disques durs et leur téte de lecture. Dans cette optique, il serait inté-
ressant de pouvoir allier la fiabilité et la vitesse de ce genre de systéme avec le prix peu élevé
des disques durs et leur haute capacité de stockage. Pour répondre a ces problématiques, une

nouvelle architecture a été proposée par Parkin et al. [25].

L’idée de ce dispositif est d’utiliser des systemes magnétiques, comme dans le cas des disques
durs. Cependant, comme présenté sur la figure 3.2, le disque en tant qu’objet et la téte de
lecture restent immobiles. Pour réaliser un mouvement des domaines magnétiques sous la téte
de lecture, il est proposé d’utiliser un matériau sensible au déplacement de parois sous 'influence

de courants électriques. Disposant d’un matériau ferromagnétique (figure 3.2 - a), le processus
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(b)

Courant

—) AL

(c) ‘
Injection de courant

— 7
- d = -

A v J C —
Piste ferromagnétique Lecture et écriture

FIGURE 3.2 : (a) Représentation schématique d’une piste ferromagnétique composée de deux domaines
magnétiques distincs. (b) Principe du déplacement de parois sous I'action d’un courant. (¢) Image, adap-
tée de la source [25], présentant le principe du dispositif. L’injection d’un courant permet le déplacement
des domaines qui passent successivement sous la téte de lecture, elle-méme immobile. L’écriture repose

sur le méme dispositif.

consiste a injecter un courant dans le matériau. Le couplage entre ’aimantation et les électrons
va alors provoquer une modification de ’aimantation et donc un déplacement de la position de
la paroi de domaines (figure 3.2 - b). La proposition de Parkin et al. [25] vise donc & intégrer un
systéme de lecture/écriture avec une injection de courant sur un dispositif de mémoire comme
présenté sur la figure 3.2 - c.

Dans le cadre des ces travaux, les matériaux ferromagnétiques initialement proposés étaient
souvent des alliages métalliques [25]. Cependant, le déplacement de parois dans ces matériaux
requiert des densités de courant de l'ordre de 107 A.cm~2 [141]. Ces densités sont bien trop
grandes pour envisager d’intégrer ces systemes dans des circuits intégrés, a cause de surchauffes
et de casse possible. Par ailleurs, ces forts courants ont aussi un impact sur la consommation
énergétique du dispositif.

Dans ce contexte, l'intérét de la communauté en spintronique s’est porté vers des semi-
conducteurs présentant des caractéristiques intéressantes. Ces matériaux, appelés DMS (Diluted
Magnetic Semi-conductor ou semi-conducteur magnétique dilué), sont fabriqués a partir de
semi-conducteurs, dopés par des éléments magnétiques, notamment le manganese (Mn).

Pour comprendre 'intérét de ces matériaux, considérons, dans un premier temps, les semi-
conducteurs II-1V, par exemple le ZnSe. L’idée dans ce matériau a consisté a remplacer des
atomes de zinc par des atomes de Mn, de méme valence électronique. L’introduction des atomes
de Mn, disposant d’une couche d non pleine ameéne un spin électronique S = 5/2 et donc un
moment magnétique présent dans la maille cristalline. Il a alors été observé des interactions

anti-ferromagnétiques [142] entre les moments magnétiques dans le cristal. Dans un deuxiéme
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temps, si I'on s’intéresse aux semi-conducteurs III-V, tels que GaAs, I'insertion d’atomes des
manganese dans des structures de types Gaj_,Mn,As (x étant généralement de l'ordre de

quelques pourcents [143]) permet d’atteindre simultanément deux objectifs [144] :
e (Cela ajoute un moment magnétique au matériau grace au spin du Mn.

e Cela permet le dopage en ajoutant un site accepteur, Mn n’ayant pas la méme structure

électronique que Ga.

Gréce aux techniques d’épitaxie par jet moléculaire, il a été possible d’atteindre des concen-
trations suffisantes de Mn dans GaAs pour observer un comportement ferromagnétique [145].

Ces structures présentent de trés nombreux intéréts grace a alliance de deux propriétés
physiques, le ferromagnétisme dans un semi-conducteur. En effet, Yamanouchi et al. [141] ont
pu montrer que le déplacement de parois de domaines magnétiques dans (Ga,Mn)As requiert
des densités de courant bien inférieures (environ 10° A.cm™2) & celle des matériaux métal-
liques (figure 3.3). De plus, I'utilisation d’un semi-conducteur permet de batir des architectures

compatibles avec une intégration aisée dans les circuits intégrés.

Initial state After | = -300 pA (100 ms) After / = +300 pA (100 ms)

FIGURE 3.3 : Images de microscopie Kerr d’un échantillon de (Ga,Mn)As. Les zones noires et blanches
correspondent respectivement aux valeurs positives et négatives de 'aimantation. En envoyant des im-
pulsions électriques dans ce matériau, il a été possible d’observer le déplacement des parois de domaines
et d’observer des courants seuils pour ce déplacement de 1’ordre de 10° A.cm~2. Images extraites de la

référence [141].

Une caractéristique notable de (Ga,Mn)As et des autres DMS concerne leur température de
Curie (T¢). En effet, selon le modeéle de champ moyen développé pour décrire I’évolution de cette
température, la température de Curie du matériau suit la concentration de Mn. Cependant, il
n’a pour l'instant pas été possible d’atteindre des températures de Curie égales ou supérieures a
la température ambiante. De nombreux espoirs sont portés dans cette direction. Actuellement,
les températures de Curie les plus élevées atteignent environ 200 K pour (Ga,Mn)As [146].
D’autres équipes s’attelent a la recherche de matériaux plus adaptés pour atteindre des tempé-
ratures de Curie plus élevées mais il n’existe pas encore de systeme fonctionnel & température
ambiante [147-149].

Par ailleurs, il est possible d’incorporer des atomes de phosphore dans (Ga,Mn)As par

substitution avec des atomes d’arsenic. Cela a pour intérét de modifier les contraintes épitaxiales
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dans le matériau, induisant une modification de ’anisotropie. La modification de ces parameétres
peut permettre de modifier 'aimantation, la faisant passer de planaire a perpendiculaire au plan
, ;  Gréce 3 . ; ; . " .
de I’échantillon [150]|. Grace a ces modifications, les parois de domaines sont beaucoup moins
r insi I'i i i ructures. inté T
larges, permettant ainsi I'imagerie rapide de ces structures. Nous nous intéresserons dans la

suite a ce type d’échantillon.

3.2.2 Déplacement de parois dans (Ga,Mn)As

Comme nous ’avons vu, I’étude de semi-conducteurs ferromagnétiques rassemble de nom-
breuses problématiques a résoudre, portées vers un but commun : I'obtention d’'un DMS a
température ambiante permettant la manipulation du spin des électrons via le ferromagnétisme
du matériau. Dans le cas particulier de (Ga,Mn)As, la communauté scientifique s’est concentrée
sur I’étude du ferromagnétisme et le lien avec la température de Curie. Malgré I'impossibilité
actuelle d’atteindre des températures critiques au-dela de 'ambiante, (Ga,Mn)As reste un sujet
d’étude tres prisé. Les interactions riches intrinseques aux DMS et en particulier (Ga,Mn)As ont
permis de développer tout un pan de recherche autour de nouveaux phénomenes de spintronique
pour les implémenter dans des dispositifs & circuits intégrés. En particulier, le déplacement de
parois de domaines dans de tels matériaux se doit d’étre fiable. A ces fins, il est nécessaire d’ap-
préhender les phénomenes mis en jeu au niveau du matériau et des questions restent ouvertes.

Par exemple, une interrogation se pose sur 'homogénéité de la localisation des atomes de Mn
dans GaAs [151,152]. L’insertion de Mn dans la maille cristalline est réalisée grace a 1’épitaxie
par jet moléculaire, permettant ainsi de passer au-dela de la limite de solubilité du Mn dans
GaAs, afin d’obtenir un magnétisme assez important [153]. Le ferromagnétisme étant apporté
par le manganeése, une concentration inhomogeéne de celui-ci provoque des modifications locales
de l'aimantation & saturation. Dans 'optique de réaliser du transport de parois de domaines,
il est important de disposer d’un matériau homogene. En effet, des modifications locales de
I’aimantation peuvent créer des piéges et ainsi des modifications des régimes de transports de
parois.

Par ailleurs, (Ga,Mn)As offre un terrain d’étude excellent pour s’intéresser aux processus mis
en jeu au niveau des parois de domaines et de leurs propriétés. La compréhension de leur création
et de leur structure est nécessaire pour permettre leur intégration dans des systémes de circuits
intégrés. L’étude de la structure des parois de domaines est nécessaire afin notamment d’explorer
les interactions sous-jacentes et de mieux comprendre les phénomeénes liés aux déplacements de
parois [154]. Des études ont ainsi été conduites a basse température pour imager les parois de
domaines [155]. Dans ce cadre, il est notamment treés intéressant de connaitre la structure de
I’aimantation au niveau des parois de domaine, en particulier pour déterminer si les parois sont
de type Néel ou Bloch. Des premieres indications tendent a montrer que la structure des parois

sont de type Néel dans les films fins (d’épaisseur inférieure & 1 pm) [156,157]. Cependant, les
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parois dans ces matériaux a aimantation perpendiculaire ont une largeur de l’ordre de la dizaine
de nanometres [158]. Il n’est donc pas envisageable d’étudier en détail la structure locale de ces
parois a 'aide d’un outil comme la microscopie Kerr.

En conclusion, malgré I'incapacité pour le moment d’atteindre des températures de Curie
proches de la température ambiante, (Ga,Mn)As reste un matériau de référence tres étudié ces
derniéres années, ce qui en fait un sujet d’étude attractif, notamment en terme de manipulation
des parois en vue de créer des dispositifs de mémoire. Cependant, de nombreuses questions
restent ouvertes sur ce DMS. Pour répondre a ces questions, il est important de pouvoir étudier
a l’échelle nanométrique 'aimantation dans le matériau. Il a été récemment prouvé que la mi-
croscopie a centre NV est un dispositif permettant de mesurer ’aimantation avec une résolution
spatiale submicrométrique [159]. Il a également été récemment montré que la microscopie a
centre NV est un outil permettant de révéler la nature des parois de domaines grace a la grande
sensibilité en champ magnétique et I'excellente résolution spatiale de cette technique [136]. Le
développement d’un tel systeme & température cryogénique nous permet d’envisager de répondre

a certaines des problématiques concernant (Ga,Mn)As.

3.2.3 Présentation de ’échantillon étudié

Afin d’utiliser la technique de microscopie a centre NV pour étudier le (Ga,Mn)(As,P),
une collaboration avec des équipes du Laboratoire de Photonique et Nanostructures (Aristide
Lemaitre, Christian Urbain) et du Laboratoire de Physique des Solides (Vincent Jeudy, Stanislas
Rohart, André Thiaville) a permis d’obtenir un échantillon qui, grace a l'ajout d’atomes de
phosphore, présente une aimantation hors du plan de 1’échantillon [150]. La fabrication de cet
échantillon a été réalisée au LPN et a suivi le dessin présenté figure 3.4.

Comme nous ’avons souligné lors du paragraphe précédent, il est important d’avoir une in-
sertion suffisante d’atomes de manganeése pour obtenir un magnétisme important. L’échantillon
a donc été fabriqué par épitaxie par jet moléculaire, technique permettant d’obtenir une concen-
tration en manganese suffisante pour observer un magnétisme important [145] ainsi qu’atteindre
des températures de Curie les plus élevées possible [146]. L’échantillon a par ailleurs été fabri-
qué dans 'optique d’obtenir une aimantation hors plan comme nous ’avons déja souligné. Une
technique potentielle réside dans le dépot d’une couche de (Ga,Mn)As au-dessus d’un tampon
(In,Ga)As, lui-méme crii sur un substrat de GaAs [160]. Cette technique a notamment permis
I'imagerie de parois de domaines et ’étude de leur déplacement [161]. Cependant, des disloca-
tions entre les différents étages de ce composé posent des problémes, notamment au niveau de
la propagation des parois ainsi que des perturbations de leur structure [161,162]. Lemaitre et
al. ont montré qu’il était possible d’incorporer une petite quantité de phosphore (environ 10 %)
en remplacement des atomes d’arsenic pour changer les contraintes épitaxiales et ainsi obtenir

un matériau a aimantation perpendiculaire [150]. Comme nous l’avons évoqué précédemment,
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les parois de domaines a aimantation perpendiculaire présentent des parois beaucoup moins
larges (de l'ordre de la dizaine de nanometres). Cela a notamment pour intérét d’augmenter
la capacité de stockage des systémes basés sur les parois de domaines en réduisant la taille de

chaque bit d’information. Nous étudierons ce matériau dans la suite.

B (GaMn)(As,P)
[] Substrat (GaAs)

Pistes
magnétiques

Antenne
lithographiée

Film continu

Pistes
magnétiques

FIGURE 3.4 : Dessin de I'échantillon. En bleu, les zones du matériau magnétique (Ga,Mn)(As,P). En
blanc, les zones ne comportant que le substrat GaAs. Le dessin correspond aux besoins de ’expérience.
En effet, celui-ci dispose d’une antenne lithographiée pour envoyer I’excitation micro-onde du centre NV
a proximité des zones d’intérét de ’échantillon. L’échantillon comporte des pistes magnétiques, isolées
du reste ou non. Cela sert en particulier a imager des parois dans la direction perpendiculaire a la piste.
Par ailleurs, cela permet la caractérisation de ’aimantation a saturation du matériau ainsi que la mesure
de la hauteur de vol du centre NV, comme nous le présenterons dans la suite de ce chapitre. Certaines
zones, que nous appellerons film continu, sont assez éloignées de toute zone sans matériau magnétique,
permettant ainsi de s’affranchir des effets de bord. Ces zones présentent des propriétés magnétiques

équivalentes a celles d’un film magnétique infini.

L’intérét du dessin de cet échantillon provient de la présence de deux types de structures :
des pistes magnétiques et un film continu, aux propriétés équivalentes a un film infini, qui
correspond aux parties éloignées du substrat, permettant d’éviter 'influence des effets de bord.
La présence de pistes dans les deux directions de ’espace permet aussi de vérifier la présence
(ou I'absence) de direction privilégiée dans les structures magnétiques.

Concernant les pistes, elles vont nous permettre d’étudier deux choses distinctes. D’ une part,
grace aux techniques développées au cours de la these de T. Hingant [159], il est possible de
mesurer ’aimantation & saturation et de calibrer notre outil de mesure de champ magnétique
qu’est le magnétometre a centre NV, en particulier la distance du centre NV a I’échantillon. Nous
présenterons ceci dans un paragraphe ultérieur. Par ailleurs, I’observation de la propagation des
parois dans des pistes est plus simple que dans le film continu car leur direction de propagation

est connue. Le film continu permet lui d’imager sur des grandes surfaces sans étre impacté par
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les effets de bords. Il sera ainsi possible de comparer par exemple les images par microscopie
NV avec des images par microscopie Kerr. Enfin, nous pouvons noter la présence d’une antenne

lithographiée en or, que nous relions au porte-échantillon par wirebonding, permettant ainsi

d’apporter les micro-ondes & proximité des structures magnétiques.
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FIGURE 3.5 : (a) Mesure SQUID du cycle d’hystérésis de I’échantillon de 4 & 100 Kelvins. Le champ
coercitif & 4 K est de 'ordre de 3 mT. (b) Mesure SQUID de 'aimantation volumique en fonction de la
température. La température de Curie pour cet échantillon est légérement supérieure & 100 K. (¢) Image
par microscopie Kerr de I’échantillon. De nombreux domaines sont présents sans orientation particuliére.

Nous observons également la présence de parois de domaines dans les pistes.

Grace a notre collaboration avec les équipes du LPS et du LPN, il a été possible de réaliser
I’étude de cet échantillon en réalisant des images par microscopie Kerr et des mesures SQUID.
Ces mesures ont permis de remonter a des caractéristiques de 1’échantillon comme le champ
coercitif & 4 Kelvin, de l'ordre de 3 mT (figure 3.5 - a) ou comme la température de Curie,
évaluée a 100 Kelvins environ (figure 3.5 - b). Cependant, il est évident que ces mesures restent
évaluées sur des surfaces étendues. Comme nous l'avons vu au chapitre 1, les deux techniques,
bien que différentes, n’ont pas la capacité de sonder localement le champ magnétique. Si le
MOKE est limité par la diffraction et ne dépasse pas des résolutions spatiales de 1'ordre de la
longueur d’onde optique, le SQUID commercial utilisé dans ces expériences sonde le film mince

dans son ensemble . Plus généralement, aucune de ces techniques ne permet I’évaluation des

1. Notons que 'incertitude sur le volume sondé se répercute sur la mesure de Mg.
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caractéristiques locales de 1’échantillon. Par ailleurs, nous observons la présence de nombreux
domaines magnétiques par imagerie MOKE (figure 3.5 - ¢), a la fois dans le film continu mais
aussi dans les pistes magnétiques. Cependant, toutes ces mesures restent incomplétes car elles
ne permettent pas d’étre totalement quantitatif et local. Dans ce contexte, I’apport de la micro-
scopie magnétique a centre NV apparait clairement adaptée pour répondre aux problématiques

évoquées en introduction de ce chapitre.

3.3 Imagerie des parois de domaines magnétiques

3.3.1 Observation de parois de domaines a 1’aide d’un petit ensemble de

centres NV dans un nanodiamant

Comme nous en avons discuté dans le chapitre 2, I'utilisation d’un centre NV unique dans un
nanodiamant pose un probléme en terme d’intensité et d’efficacité de collection. Afin de réaliser
les premiers pas sur I’étude de cet échantillon, nous avons souhaité mettre en évidence la présence
de parois de domaines magnétiques afin de confirmer I'imagerie MOKE précédemment réalisée.
Il s’agissait par ailleurs de la premiere utilisation de la technique de magnétométrie a centre
NV a température cryogénique. Il était donc nécessaire de confirmer la faisabilité d’expériences
d’imagerie magnétique a ces températures.

Dans cette optique, nous avons réalisé la premiere expérience dans des conditions plus favo-
rables, notamment au niveau de l'intensité du signal de luminescence collecté. Pour cela, nous
avons accroché un nanodiamant contenant un petit ensemble de centres NV (~ 10), permet-
tant tout de méme l'imagerie magnétique résolue [163]. Cela nous a permis d’obtenir un signal
environ dix fois plus intense que dans le cas d’un centre unique, améliorant le rapport signal a
bruit et réduisant le temps d’expérience. Nous avons réalisé I'imagerie d’une piste magnétique
perpendiculaire a 'antenne lithographiée. Cette imagerie a été réalisée en utilisant la méthode
d’imagerie iso-champ, présentée dans le chapitre précédent. Les deux fréquences micro-ondes
envoyées alternativement pour chaque pixel correspondent a des champs de 0 mT et d’environ
2 mT. La figure 3.6 présente le résultat de cette mesure.

Plusieurs informations peuvent étre extraites de cette image. D’une part, nous pouvons
observer la présence de champ magnétique, correspondant aux zones de contraste noir. Cette
mesure permet effectivement d’affirmer la faisabilité de I’expérience pour I'imagerie magnétique
A température cryogénique. A I'exception de trois zones particuliéres, nous observons des zones
noires seulement sur le bord de la piste. Cela s’explique par la présence, pour un échantillon
a aimantation hors-plan, de champ sur les bords de la piste magnétique. Nous exploiterons de
maniere quantitative cette caractéristique dans la section 3.4. Par ailleurs, nous observons, a
trois reprises, une structure de champ magnétique dans la direction perpendiculaire a la piste

magnétique. Elles correspondent a la présence de parois de domaines qui créent un champ ma-
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FIGURE 3.6 : (a) Représentation schématique de deux domaines magnétiques sur une piste magnétique.
Les différentes sources de champs magnétiques associées a ce type de disposition sont représentées. D une
part, il existe un champ magnétique dii au changement d’aimantation au dessus de la paroi. D’autre
part, il existe un champ magnétique produit par le bord de I’échantillon. (b) Image par microscopie
Kerr optique de ’échantillon. (¢) Imagerie iso-champ d’une piste magnétique d’un micrometre de large,
a l'aide d’une pointe fonctionnalisée par un nanodiamant contenant plusieurs centres NV. Les zones
noires correspondent & des zones de champ non nul (environ 2 mT). Nous observons, comme attendu
(figure a), du champ sur les bords de la piste. Par ailleurs, nous remarquons des structures magnétiques
transversalement a la piste, indiquant la présence de parois de domaines. L’imagerie réalisée se situe sur
une piste perpendiculaire & I'antenne lithographiée, dans la zone représentée par le carré en pointillés

rouges sur la figure 3.6- b.

gnétique au-dessus du renversement de 'aimantation, produisant un effet visible sur 'imagerie
iso-champ. Nous pouvons en déduire également que la fréquence spatiale des parois est de 'ordre

du micrometre, correspondant & celle évaluée en imagerie MOKE.

Malgré ces résultats extrémement encourageants, réalisant par cette mesure la premiere
imagerie magnétique de parois de domaines a température cryogénique, cette technique est dif-
ficilement quantitative. En effet, nous avons utilisé pour cette mesure un nanodiamant contenant
plusieurs centres NV (figure 3.7 - a). Cela porte a conséquence sur deux aspects. Tout d’abord,

la mesure est la projection sur I’axe du centre NV du champ magnétique au niveau de celui-ci.
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FIGURE 3.7 : (a) Représentation schématique d’un nanodiamant contenant plusieurs centres NV
au dessus d’une structure d’aimantation produisant un champ magnétique. Nous nous apercevons que
les centres NV peuvent, a cause de la distance entre chacun d’entre eux, étre soumis a des champs
magnétiques différents. (b) Expérience ’ODMR sur un nanodiamant contenant plusieurs centres NV
a champ nul. Toutes les contributions s’expriment a la méme fréquence micro-onde, ne permettant
pas de les distinguer. La raie a été ajustée par une gaussienne. (¢) Expérience ’ODMR sur le méme
nanodiamant sous un champ non nul arbitraire. Nous observons des raies multiples correspondant aux
différentes orientations. L’ajustement a été réalisé a l'aide de six gaussiennes. Nous distinguons deux
effets : d’une part, les raies, multiples, sont situées a différentes positions en fréquence. Il est alors
difficile de distinguer les unes des autres et d’autant plus de les suivre au fil d’une expérience d’imagerie.
D’autre part, le contraste des raies diminue étant donné que les contributions de chacune des raies, au

méme endroit dans le spectre de la figure b, sont maintenant diluées sur tout le spectre.

Or, dans le diamant, quatre orientations cristallines sont envisageables. Ainsi, pour un champ
magnétique donné, le décalage Zeeman sera différent pour chaque famille d’orientation. Cela
donnera donc, sur un spectre d’ODMR, jusqu’a quatre familles de raies différentes. Dans les
figures 3.7 - b et ¢, par exemple, nous passons d’une raie unique en champ nul a six raies, c’est-a-
dire a priori trois orientations différentes. Globalement, cela a pour conséquence de brouiller les
raies et le contraste de la mesure. Il est aussi difficile d’identifier les raies avec leurs orientations
respectives sans erreur au fil de I'imagerie. D’autre part, le nanodiamant ayant une taille de
quelques dizaines de nanometres, deux centres NV peuvent étre séparés physiquement. Dans des
zones de fort gradients, chaque centre NV est alors sensible a un champ différent, et ce méme
pour des centres NV ayant la méme orientation (figure 3.7 - a). Cela contribue aussi a rendre
Iexpérience quantitative difficile, en augmentant la largeur de raie et brouillant le contraste
ODMR.
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En conséquence, méme si cette expérience a permis la mise en évidence de parois de domaines
dans (Ga,Mn)(As,P) pour la premiere fois a l'aide de la technique de magnétométrie & centre
NV, I'imagerie réalisée ici n’est pas quantitative. Les informations apportées par celle-ci sont
donc insuffisantes pour répondre aux interrogations qui portent sur le matériau que nous avons
présentées dans la section 3.2.2. Dans ce but, nous devons donc passer a 1'utilisation d’une pointe
fonctionnalisée par un centre NV unique, afin de réaliser I'imagerie quantitative des parois de

domaine.

3.3.2 Imagerie non quantitative par un centre unique

(;-s'sdoy) ‘wmojoyg

FIGURE 3.8 : (a) Imagerie MOKE de ’échantillon. (b) Imagerie par extinction de luminescence de
parois de domaines dans le film continu. La zone étudiée correspond au carré rouge en pointillés de la
figure 3.8 - a. La structure des domaines n’est pas identique car celle-ci est modifiée a chaque cycle
de refroidissement, 'aimantation disparaissant a température ambiante. La luminescence du centre NV
est mesurée pour chaque pixel de 'image. Lors d'un passage au dessus d’une zone de champ fort, la
luminescence du centre NV baisse. Les zones noires de I'image correspondent donc aux parois entre deux

domaines magnétiques.
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Afin d’utiliser une pointe fonctionnalisée par un centre NV unique, nous disposons de deux
options, comme expliqué au chapitre précédent. Il est possible d’accrocher un nanodiamant
contenant un centre unique préalablement caractérisé. Il est également possible d’utiliser une
pointe en diamant. Nous avons pu réaliser des imageries préliminaires avec une pointe fonction-
nalisée par un nanodiamant contenant un centre unique. Cependant, a cause d’une trop faible
intensité de photoluminescence mais aussi a cause d’une trop grande distance a 1’échantillon,
ces images sont restées difficiles a exploiter. Dans les paragraphes suivants, nous utiliserons
une pointe en diamant afin d’avoir un meilleur rapport signal & bruit et plus globalement une
meilleure qualité d’imagerie.

Nous avons vu au paragraphe précédent que nous étions capable d’attester de la présence
de parois de domaines. Cependant, notre mesure manquait de contraste. Une technique simple
a mettre en place pour permettre 'identification de parois est la méthode d’imagerie en champ
fort présentée dans la section 2.5.3. Afin de réaliser cette mesure, il suffit de réaliser I'imagerie
de la photoluminescence du centre NV en tout point de I’échantillon. Si celui-ci produit des
champs magnétiques assez forts, les zones pour lesquelles la composante du champ magnétique
perpendiculaire a ’axe du centre NV est trop importante verront une baisse de la luminescence

du centre NV.

Nous nous sommes placés sur la partie du film continu de I’échantillon (figure 3.8 - a). Le
résultat de cette mesure est présenté sur la figure 3.8 - b. Sur cette image, nous pouvons ob-
server de nombreuses parois, représentées par les lignes noires. Cette mesure est extrémement
satisfaisante car elle permet l’identification rapide de la position des parois. Il est par exemple
possible d’évaluer grossierement la fréquence spatiale des parois magnétiques, évaluation cohé-
rente avec 'imagerie MOKE. Cependant, exceptée 'information concernant le champ au niveau
des parois, assez intense pour créer une baisse de luminescence du centre NV, cette mesure reste
incomplete.

Afin d’augmenter les informations collectées sur cette échantillon, nous avons imagé une
zone similaire a celle de la figure 3.8. L’imagerie simple de la luminescence, présentée sur la
figure 3.9 - a, permet d’observer la présence de parois de domaines grace a la diminution de
la luminescence sur les zones de fort champ comme précédemment. Cependant, nous avons
aussi obtenu une information semi-quantitative en utilisant la méthode d’imagerie iso-champ.
Les deux fréquences micro-ondes envoyées pour réaliser cette image ont été fixées telles que le

décalage en fréquence par rapport a la situation en champ nul est égal a 54 MHz et 6 MHz.

La figure 3.9 - a nous apporte des renseignements sensiblement identiques a ceux de la
figure 3.8. Cependant, nous pouvons obtenir beaucoup plus d’informations en s’intéressant a la
figure 3.9 - b. En effet, nous pouvons observer en premier lieu qu’il existe des zones étendues
correspondant & un champ d’environ 0,2 mT (en rouge sur la figure). Ces zones, bien qu’éloignées

des parois de domaines, possédent un champ non nul. Cela indique que, dans ce secteur de film
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FIGURE 3.9 : (a) Imagerie de luminescence d’une zone du film continu. Comme dans la figure 3.8,
nous observons la présence de parois, caractérisée par une baisse de la luminescence. (b) Nous réalisons
une carte iso-champ pour la méme zone, en envoyant deux fréquences micro-ondes pour les deux cartes
de luminescence que 'on soustrait ensuite. Les deux fréquences sont telles que le décalage Zeeman par
rapport a la situation en champ nul sont 54 MHz et 6 MHz. Cette imagerie nous permet de repérer les
zones ol le champ est treés faible (rouges). Par ailleurs, nous remarquons la présence de lignes trés fines
en bleu foncé. Ces zones, tres localisées, représentent les endroits ou le champ est exactement tel que le
décalage en fréquence correspond & un champ de 2 mT. Enfin, le bleu clair correspond aux zones ou le

champ est différent de ces deux valeurs.

continu, le champ minimum observé est non nul. Ceci est dii a la proximité des parois entre elles,
empéchant ainsi la diminution du champ magnétique loin de celles-ci. En outre, nous observons
des zones tres fines (en bleu foncé sur la figure), qui correspondent & un champ magnétique
résonant avec un décalage de fréquence des micro-ondes de 54 MHz. Cela correspond a des
champs d’environ 2 mT. La finesse de ces zones traduit les forts gradients au niveau des parois
de domaines, en bon accord avec l'observation de la diminution de la photoluminescence sur
les figures 3.8 et 3.9 - a. Enfin, les secteurs apparaissant en bleu clair / vert sur la figure
correspondent & des champs différents des deux valeurs particulieres précédemment évoquées.
La premiére image (figure 3.8) nous a permis d’attester de la présence de parois de domaines
dans (Ga,Mn)(As,P) et ainsi confirmer 'imagerie réalisée préalablement avec un nanodiamant
contenant plusieurs centres NV. La présence de champs forts a permis ce type d’imagerie. Si nous
restons avec des hauteurs de vol similaires, 'amplitude des champs ressentis par le centre NV
restera similaire. Ainsi, connaissant cette caractéristique pour notre échantillon, nous sommes
maintenant capables d’identifier la présence de parois de domaines magnétique a 'aide d’une
simple imagerie de photoluminescence. Cette méthode, bien que tres intéressante car rapide,
ne permet pas d’obtenir autre chose que le positionnement des parois. Dans ce cadre, nous
avons réalisé I'imagerie iso-champ d’un secteur similaire (figure 3.9). Cette imagerie a permis

d’obtenir une idée des champs mis en jeu. La présence d’'un champ non nul sur toute la zone
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est une information qui n’était pas accessible avec une simple image de luminescence.

En conclusion, nous avons réalisé pour la premiere fois une expérience d’imagerie magnétique
a I'aide d’un centre NV unique a température cryogénique. Cette expérience, bien qu’extréme-
ment enrichissante et prometteuse, n’a pas permis de réellement répondre aux questions sur le
matériau évoquées dans le début de ce chapitre. Il est donc nécessaire de réaliser de 'imagerie

quantitative de champ magnétique, ce que nous présenterons dans le paragraphe suivant.

3.3.3 Imagerie d’une paroi de domaines magnétiques dans (Ga,Mn)(As,P)
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FIGURE 3.10 : (a) Cartographie quantitative du décalage Zeeman de I'échantillon de (Ga,Mn)(As,P)
dans la zone de film continu. On observe effectivement la présence d’une paroi. Malheureusement, nous
n’avons pas été en mesure d’imager correctement la structure de celle-ci. Cela est probablement di a
la présence de champs forts, supérieurs a 2 mT. On observe aussi des zones de champ plus faible (vert
clair) voire nul (jaune), ainsi que deux bords de parois dans les coins gauches de I'image. (b) Image
de photoluminescence moyenne correspondante. Nous percevons une zone (délimitée par les pointillés
rouges) ou la luminescence baisse, correspondant & un régime de champs forts, en accord avec ce qui est
observé sur la figure a. Nous pouvons observer par ailleurs des fluctuations de luminescence intrinseques a

la pointe utilisée et probablement dues & des variations de la distance entre le centre NV et ’échantillon.
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Comme nous 'avons souligné préalablement, il est intéressant de pouvoir accéder a la struc-
ture interne des parois de domaine. La taille de celles-ci (c’est-a-dire la distance caractéristique
sur laquelle 'aimantation varie entre deux domaines magnétiques a aimantation opposée) dans
des échantillons de (Ga,Mn)As a aimantation perpendiculaire est de l'ordre de la dizaine de
nanometres [158]. Ainsi, il est nécessaire d’utiliser un magnétometre avec une bonne résolution

spatiale, ce qui est le cas de notre systéme expérimental [136].

Dans un premier temps, nous nous sommes donc placés sur la partie en film continu de
I’échantillon. Afin de cartographier le champ magnétique produit par une paroi de domaines,
nous réalisons une image magnétique compléte comme décrit dans le chapitre précédent (§ 2.5.1).
Pour cela, nous enregistrons un spectre ODMR complet en chaque pixel de la zone étudiée.
L’ajustement de ce spectre par une fonction gaussienne fournit la valeur du décalage Zeeman
lié au champ magnétique Byy en ce point. Cela permet alors de reconstruire la carte magné-
tique présentée figure 3.10 - a. Nous pouvons également représenter, pour cette méme zone,
la luminescence moyenne du centre NV par pixel. La zone de champs forts (encadrée par les
pointillés rouges) apparait alors plus sombre, traduisant la présence d’une paroi (figure 3.10 -
b). Comme nous 'avons vu sur la figure 3.8, nous sommes en effet dans une situation ou le
champ magnétique au niveau d’une paroi est assez intense pour abaisser la luminescence du
centre NV. Notons également que cette image présente des variations lentes de photolumines-
cence, correspondant probablement & des faibles variations de la distance entre le centre NV
et la surface de I’échantillon. Ces variations masquent en partie la chute de photoluminescence

induite par le champ magnétique intense issu de la paroi de domaines.

Il y a lieu de commenter ces images. Nous observons effectivement une structure de champ
particuliere (figure 3.10 - a) a '’endroit de la paroi. Si I'on regarde dans le détail, on s’apercoit
qu’aux abords de la paroi le champ magnétique devient assez important (équivalent a un dé-
calage de 50 MHz environ). Au centre de la paroi cependant, les valeurs de décalage Zeeman
observées sont aléatoires. Ceci est un artefact de notre expérience et signifie qu’il n’y a plus de
raie ODMR observable sur le spectre mesuré pour ces pixels. L’explication de cette constatation
rejoint 'observation de la diminution de la luminescence du centre NV au niveau des parois (fi-
gure 3.10 - b). En effet, au niveau des parois de domaines, le centre NV est soumis a un champ
orthogonal trop intense. Comme nous I’avons vu au chapitre précédent (§ 2.5.3), cela a pour
conséquence un mélange des sous niveaux d’énergie du niveau fondamental du spin électronique
du centre NV. Le contraste d’une expérience d’ODMR. diminue alors jusqu’a devenir nul. Nous

sommmes ici dans cette situation.

Ainsi, il n’a pas été possible de réaliser 'imagerie compleéte de la structure d’une paroi de do-
maines magnétiques dans (Ga,Mn)(As,P). Pour répondre & ce probléme, une solution consiste &
réaliser I'imagerie avec un centre NV plus éloigné de I’échantillon. Cela est accessible en utilisant

une pointe avec une hauteur de vol plus élevée. Il peut étre également intéressant de travailler
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a distance controlée de ’échantillon [164]. Nous pouvons notamment utiliser les techniques
développées pour la microscopie a force magnétique pour travailler a hauteur constante.

Nous avons donc présenté dans ce paragraphe I'imagerie quantitative de champ magnétique
d’une paroi de domaines. Nous avons mis en ceuvre le repérage de la présence des parois par
imagerie en régime de champs forts dans 'optique de gagner du temps de mesure. Nous avons
ensuite réalisé une cartographie de cette zone. Nous n’avons pas été en mesure de déterminer la
structure interne de la paroi. Cependant, ce travail, extrémement encourageant, a répondu a de
nombreuses problématiques concernant I'imagerie quantitative a température cryogénique. Les
solutions pour contrer le probleme rencontré sont accessibles et seront implémentées prochaine-

ment.

3.4 Mesure de I’aimantation locale Mg d’une piste de (Ga,Mn)(As,P)

Les importants progres techniques réalisés, passant notamment d’une imagerie a plusieurs
centres NV a une imagerie a centre unique, n’ont pas permis d’extraire d’information quantita-
tive sur la structure interne des parois de domaines a cause d’'un champ de fuite trop intense.
Ils laissent tout de méme entrevoir les possibilités offertes par notre systeme de microscopie
magnétique a centre NV a température cryogénique. En particulier, ’'approche quantitative est
complétement envisageable dans des zones de champ plus faible.

Une importante question concernant les semiconducteurs ferromagnétiques subsiste, a savoir
si 'aimantation a saturation, reliée ici a la concentration locale des atomes de manganese, est
homogene. Afin de répondre a cette question, nous avons utilisé une mesure basée sur 'imagerie
quantitative de bords de pistes magnétiques, qui géneére des champs bien plus faibles que les

parois magnétiques.

3.4.1 Présentation de la technique

La technique présentée ici a été développée lors de la thése de T. Hingant [39] et a permis
notamment la mesure de la densité surfacique de moments magnétiques I dans des nanostruc-
tures ferromagnétiques & aimantation perpendiculaire avec une résolution spatiale améliorée par
plusieurs ordres de grandeur vis-a-vis des techniques préexistantes [159]. Cette technique utilise
la mesure directe par le centre NV du champ de fuite induit par un changement local d’aiman-
tation (en général au niveau d’un bord de piste magnétique). Nous allons donc présenter dans
un premier temps la structure du champ magnétique produit par un bord de piste et le moyen
de remonter a Ig dans le matériau.

Nous considérons, dans un modeéle a une dimension, une pavé d’aimantation hors plan,
uniforme et infini dans la direction y. Nous le considérons également infini dans la direction

—x. Le pavé, d’épaisseur t, s’arréte en x = (. L’aimantation a saturation est notée Mg, ce
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qui permet d’écrire Ig = Mgt. Pour calculer le champ produit par une telle structure, deux
approches sont possibles. L'une consiste a se baser sur le calcul du champ produit par des
boucles locales de courant, notamment utilisée dans la référence [90]. L’autre approche consiste
a considérer les moments magnétiques comme des charges placées aux extrémités de ce moment
magnétique. C’est cette derniere que nous allons utiliser pour calculer le champ produit par une

telle structure d’aimantation.

] I,
1 - XX
] 2d d
] K 2d
- 400 - 200 0 200 40 - 400 - 200 0 200 40
z (nm) z (nm)

FIGURE 3.11 : (a) Représentation de 1’échantillon magnétique. Les moments magnétiques dans le
matériau peuvent étre représentés, de facon similaire a 1’électrostatique, par des charges de signes opposés.
Cette structure ne produit du champ qu’en bord de piste, détectable par le centre NV. (b) et (c) Nous
tragons les deux composantes du champ magnétique produit par le bord (z = 0) d’une piste magnétique
avec Mg = 20 kA.m~', t = 50 nm et ressenti & une distance d = 100 nm. On s’apercoit que I’étude
de ces deux composantes permet de remonter & la densité surfacique de moments magnétiques Is. Par
ailleurs, cette technique permet de mesurer la hauteur de vol d du centre NV, caractéristique essentielle

du dispositif de mesure.

Nous sommes alors dans une situation magnétique équivalente a son pendant électrostatique,
a savoir un condensateur magnétique. Nous avons donc deux surfaces chargées de signes opposés
placées en z = —t/2 et z = +1/2 et de charges +Mg et — Mg respectivement, comme représenté
sur la figure 3.11 - a. Ainsi, de la méme fagon qu’'un condensateur plan en électrostatique, le

systeme décrit ici crée un potentiel magnétique V' tel que :

89



MESURE DE L’AIMANTATION LOCALE Mg D'UNE PISTE DE (GA,MN)(As,P)

Mg ds Mg ds
Vs s My ds
A Jwesy,, It =1 Am Jves_,, v — 1|
En utilisant alors la relation B = —VV, nous obtenons alors les deux composantes de B

selon x et z, le champ ne dépendant pas et n’ayant pas de composante suivant y, pour des

raisons de symétrie :

B (z,z)

_ oM (@4 (24 5)°
4w 24 (z— 1%

Mg x
et By(z,2) = M)? [arctan <z n t) — arctan (

x
2 z 5)] ‘

Il est donc extrémement intéressant de disposer d’une formule analytique pour décrire le
champ produit par la structure décrite ci-dessus. Ces formules démontrent que pour x qui tend
vers —oo, les deux composantes tendent vers 0. Le systeme décrit ici ne présente donc du champ
magnétique que sur les bords, c’est-a-dire aux alentours de x = 0. Il est également essentiel de
remarquer que ces deux expressions dépendent de la valeur de I'aimantation & saturation. Le
but de notre expérience est alors de remonter a Ig par la mesure locale et quantitative du champ
magnétique en bord de piste. Par ailleurs, dans le cadre de notre expérience, le centre NV se
déplace a une distance d de I’échantillon. Ainsi, nous cherchons & connaitre le champ magnétique
produit par des structures d’aimantation perpendiculaires au plan de I’échantillon pour des
coordonnées (x,y,d). Dans cette configuration, les expressions ci-dessus dépendent directement
et assez logiquement de la distance d entre le centre NV et la surface de I’échantillon magnétique

(figures 3.11 - b et ¢). Ceci va nous permettre, comme discuté dans la section 2.4.2, de remonter

a la hauteur de vol d, caractéristique essentielle de notre sonde magnétique.

3.4.2 Mise en ceuvre

Afin de réaliser cette imagerie, nous avons donc placé I’échantillon de (Ga,Mn)(As,P) dans
le cryostat. Nous avons utilisé une pointe en diamant contenant un centre unique, fournie par
la société QZabre, en tant que sonde magnétique. Nous nous sommes placés sur une piste,
perpendiculaire & l’antenne lithographiée (figure 3.12 - a). Il est essentiel pour cette technique
de disposer de pistes magnétiques. Nous avons réalisé une imagerie spatialement tres résolue,
chaque pixel étant espacé de 16 nanometres avec le suivant. Pour chaque pixel, nous envoyons une
liste de fréquences micro-ondes en récoltant la luminescence, réalisant ainsi un spectre I’ODMR
pour chaque pixel de I'image. On obtient donc en premier lieu une image de luminescence (figure
3.12 - b) et simultanément une image de topographie (figure 3.12 - ¢).

Pour obtenir 'image présentée figure 3.13 - a, nous réalisons un ajustement par une gaus-

sienne de la raie observée sur ’expérience d’ODMR pour chaque pixel. L’image présentée figure
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FIGURE 3.12 : (a) Imagerie Kerr. La zone étudiée en microscopie NV est représentée par le carré en
pointillés rouges. (b) Imagerie de luminescence a 4 Kelvins de la pointe pour chaque pixel de la carte.
Chaque pixel fait 16 nm?. La largeur de la piste est égale & un micrometre. (c¢) Image de topographie

acquise simultanément. La piste a pour épaisseur environ 50 nanometres.

représente alors la fréquence centrale du spectre, correspondant alors & un décalage Zeeman par
rapport a la raie & champ nul. Dans la figure 3.13, on présente des spectres réalisés pour deux
pixels différents. Dans la figure 3.13 - b, on présente un spectre équivalent a celui réalisé sans
échantillon magnétique, indiquant I’absence de champ magnétique dans cette zone de 1’échan-
tillon. Dans la figure 3.13 - ¢, nous sommes au contraire dans une situation dans laquelle le
centre NV placé au bout de la pointe en diamant est soumis & un champ magnétique provenant
de I’échantillon. La mesure du décalage en fréquence entre la position de la raie dans ce cas et
celle dans la situation a champ nul permet d’obtenir une quantité proportionnelle au champ
magnétique projeté sur I’axe du centre NV, au niveau de celui-ci.

Il s’agit de la premiere imagerie quantitative a température cryogénique du champ magné-
tique produit par une piste a 'aide du magnétometre a centre NV développé dans le cadre
de ma these. Outre cette réussite expérimentale, il est possible d’extraire des informations sur

I’échantillon étudié. Ayant deux bords de piste, on s’attend & mesurer la réponse du centre NV
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FIGURE 3.13 : (a) Imagerie quantitative de (Ga,Mn)(As,P) a température cryogénique. Chaque pixel
(16 nm x 16 nm) correspond & un spectre ’ODMR complet. Un ajustement des données par un gaussienne
permet d’obtenir la fréquence centrale de la raie du centre NV. Le décalage Zeeman atteint une valeur
légerement supérieure & une quarantaine de MHz, correspondant environ & 1,5 mT. (b) On présente un
spectre et son ajustement par une gaussienne pour un pixel situé loin des structures de champ magnétique.
(¢) Lorsqu’on réalise le méme spectre sur la piste, on observe un décalage de la raie correspondant & la

présence d'un champ magnétique, ici d’environ 1,1 mT.

a une somme de deux champs de fuite :
Bist = B¢ + Bp,

ou Bg et Bp sont les champs produits par les deux bords distincts de la piste. Ici, la situation
est symétrique et on a alors Bg(x = —1/2) = —Bp(x = +1/2), si la piste a une largeur [ dans

la direction z.

D’une part, on s’apercoit que loin des pistes magnétiques, le champ magnétique est nul
comme attendu. Par ailleurs, on observe, au niveau des bords de piste, des variations rapides
du champ magnétique projeté sur 'axe du centre NV (Byy). Comme nous I'avons présenté
dans cette section, 'unique source de champ magnétique se situe au niveau des bords de piste.
Il est donc aisé d’expliquer la présence de ces structures de champ. Cependant, on observe que
le champ By passe par une valeur nulle au niveau des bords. Ceci s’explique par le fait que,
dans ces zones, le champ tourne fortement, comme représenté schématiquement sur la figure
3.11. Ainsi, lorsque le champ magnétique est orthogonal a I'axe de quantification du centre

NV, le décalage en fréquence A fyy et donc Byy sont nuls. Enfin, on s’apercoit que le champ
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FIGURE 3.14 : (a) Représenta-
tion schématique d’une coupe de
piste magnétique. Le champ ma-
gnétique produit par une situation

de ce type provient de chacun des
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magnétique au centre de la piste est non nul. En effet, comme présenté sur la figure 3.11 - ¢, le
champ magnétique produit par un bord de piste ne s’annule pas rapidement pour la composante
B.. Ainsi, si notre centre NV est majoritairement sensible a la composante B,, le champ produit
par les deux bords de piste ne sera pas nul au centre de celle-ci. Cela dépend bien évidemment

de la hauteur de vol et de ’aimantation a saturation dans le matériau.

Pour mettre en ceuvre la technique présentée au paragraphe précédent, nous réalisons une
coupe sur l'image présentée figure 3.12. Comme attendu et discuté précédemment, le champ
produit par les bords de piste (figure 3.14 - a) se retrouve sur le décalage Zeeman A fyy du
centre NV, présenté figure 3.14 - b. Il est a priori curieux de constater une asymétrie dans le
décalage Zeeman entre les deux bords de piste, étant donné que le champ produit par chaque
bord est identique. Cette différence provient en fait de la topographie de la piste. En effet,
comme représenté figure 3.15, le centre NV peut étre décalé par rapport au point de contact de
la pointe AFM avec I’échantillon. La trajectoire du centre NV est alors décalée elle aussi par
rapport a la topographie. Dans cette situation, lors de la premiere rencontre de la pointe AFM
avec ’échantillon, le centre NV monte et se retrouve plus loin des structures magnétiques. Au
contraire, lors de la descente de la pointe, le centre NV se retrouve alors beaucoup plus proche
de la piste magnétique qu’auparavant, ce qui est a l’origine de I’asymétrie observée.

Pour remonter a la hauteur de vol et surtout a 'aimantation dans le matériau, il faut
procéder a une procédure d’ajustement des données. Pour cette procédure, nous prenons en
compte la topographie de I’échantillon mesurée simultanément a la cartographie du champ

magnétique. Ainsi, si on considére que la piste posseéde une largeur [, on cherche finalement &
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FIGURE 3.15 : La configuration de l'ex-

périence rend nécessairement le résultat

} Trajectoire du centre NV asymétrique. En effet, dii a la présence

de la topographie, la trajectoire du centre
(Ga,Mn)(As,P) NV est légerement décalée par rapport a
celle de la pointe AFM. Dans la représen-

tation schématique présentée, on s’apercoit

e que lorsque la pointe monte sur la piste, le
E o 4 centre NV est dans la situation ou il est le
% plus éloigné de la piste. Au contraire, lors-
;i; =0 —\/\/\/\A qu’elle descend de la piste, le centre NV est
§ I I : plus proche de la source du champ magné-
-0.5 0 0.5 tique et nous observons par conséquent un

X (um)

déplacement Zeeman plus grand.
simuler le champ
B(z) = —Bpord(z — /2,2 = d + topo(z)) + Bpora(x + 1/2,2 = d + topo(x)),

ou la fonction topo(x) correspond au profil mesuré par AFM.
Apres avoir calculé le champ B, on prend en compte la réponse du centre NV a celui-ci en

recherchant les valeurs propres de I’Hamiltonien avec effet Zeeman introduit au chapitre 1 :
H = hDS% + hE(S% — S2) + gupB-S,

ou (X,Y,Z) sont les coordonnées dans la base du défaut (Z est porté par uyy). Les quatre
parametres associés au centre NV qui interviennent dans cet Hamiltonien sont D, E, 0 et ¢.
D et E sont mesurés en réalisant une expérience d’ODMR. Il faut noter qu’il est important
de réaliser cette expérience a température cryogénique étant donné que ces parametres varient
légerement avec la température [165]. Le couple (6,¢) est lui mesuré en utilisant la procédure
décrite dans le chapitre 2. Les valeurs propres du Hamiltonien sont obtenues en le diagonalisant
numériquement, ce qui donne sans approximation la position en fréquence fi des résonances
magnétiques, que 'on peut directement comparer aux données expérimentales. Notons que
nous choisissons généralement de tracer la position relative d’une transition | fy — D|, ce qui est
proche du déplacement Zeeman A fny et se compare quasi-directement au champ en divisant
par yny /27 = 28 MHz/mT.

La procédure consiste a comparer la simulation du décalage en fréquences aux données
expérimentales en faisant varier différents parametres dans le calcul. La stratégie d’obtention
d’une valeur de Mg s’est déroulée en plusieurs étapes. En effet, cette expérience était la toute

premiere d’imagerie quantitative réalisée a basse température avec cette pointe en diamant.
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Dans ce cadre, nous ne connaissions pas la hauteur de vol pour la pointe utilisée, ni le décalage
dx entre le point de contact de la pointe et la position du centre NV selon 'axe de la coupe
de la piste magnétique. Comme nous l'avons expliqué dans le chapitre précédent, la mesure
de l'orientation du centre NV par rapport aux axes de l’échantillon contient également une
incertitude, en particulier concernant la connaissance de ’angle ¢. Dans un premier temps,
nous avons donc laissé de nombreux parametres variables, a savoir les parameétres liés au centre
NV (d, oz, 0 et ¢) et aimantation a saturation, relative au matériau, Mg. Sans connaissance
des autres parametres, nous avons seulement choisi des bornes pour les valeurs des deux angles.

Dans les faits, nous avons laissé varier 6 de + 3° et ¢ de £+ 20°.

Déplacement
Zeeman (MHz)

60 1

-0.5 0 0.5 -0.5 0 0.5
x (ym) x (ym)

FIGURE 3.16 : (a) et (b) Ajustements effectués sur les données du décalage Zeeman pour deux coupes
distinctes réalisées perpendiculairement a la direction de la piste. Les variations locales de 1’ajustement
correspondent a la prise en compte de la topographie enregistrée simultanément aux données de lumines-
cence. Pour certaines des coupes, des pointes aberrants ont été ignorés lors de la procédure d’ajustement.
Les valeurs obtenues pour les différents paramétres sont (a) : d = 74,4 nm et Mg = 28,8 kA.m~! et (b) :
d=102,3 nm et Mg = 34,4 kA m~".

Nous avons utilisé 16 coupes perpendiculaires a la piste magnétique, obtenues lors de la
méme expérience d’imagerie (présentée figure 3.13), et séparées chacune par 16 nanometres. Les
figures 3.16 - a et 3.16 - b présentent le résultat de I’ajustement pour deux lignes différentes. Les
autres ajustements sont tres similaires. La courbe rouge, correspondant a I’ajustement, présente
des fluctuations assez rapides. Elles correspondent en fait a la prise en compte de la topographie
de I’échantillon enregistrée simultanément lors de I'imagerie quantitative. On peut également
voir, sur la figure 3.16 - b, que certains points sont aberrants. Ils correspondent en réalité a
un probleme lors de I'ajustement des données de 'ODMR, correspondant au pixel considéré.
Etant donné le bruit observé et le peu de contraste sur les spectres en chaque point, il suffit
d’une légere fluctuation de la luminescence (due par exemple & une modification passagere de

I’état de charge du centre NV ou bien & un léger changement de la distance de la pointe AFM
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a ’échantillon, modifiant par-la méme l'intensité de photoluminescence) lors d’une acquisition
de spectre pour ne plus étre en mesure de réaliser I’ajustement de la raie d’ODMR par une
gaussienne. Ces points n’ont donc pas été pris en compte pour réaliser I’ajustement des données
présenté ci-dessus.

Toujours dans 'optique d’extraire des informations quantitatives de ces données, nous avons
donc collecté les estimations de chacun des parameétres par les ajustements pour chacune des
16 lignes de coupe étudiées. Nous présentons, dans le tableau 3.1, la moyenne et ’écart type
obtenus sur ces seize ajustements. Notons que les valeurs des angles 8 et ¢ dans ce tableau ne
correspondent pas aux valeurs présentées pour la mesure de 'orientation sur la figure 2.11. En
effet, les angles sont ici exprimés dans le repere de ’échantillon, différent de celui imposé par

les bobines supraconductrices. Un changement de repére a donc été effectué.

Valeur moyenne et écart type
Parametres de 'expérience | Limites sur I'ajustement

sur les 16 coupes

0 £ 3° 125,8 + 1,6°

10) + 20° 355,9 £+ 2,0°
Hauteur de vol (d) Aucune 84,3 + 11,7 nm
Décalage NV - pointe (dx) Aucune 32,0 £ 9,0 nm

Aimantation a saturation (Mg) Aucune 30,5 + 2,1 kAm™!

TABLE 3.1 : Tableau présentant la valeur moyenne et I’écart type obtenu pour les différents parametres

de 'expérience a l'issue des ajustements des seize coupes.

N

Ce que nous pouvons retenir tout d’abord de ces données concerne les deux angles liés a
I'orientation du centre NV. En effet, nous validons les deux valeurs a deux degrés pres, malgré
I'incertitude de mesure discutée préalablement. Nous sommes par contre dans une situation un
peu plus compliquée pour les trois autres parametres. En effet, nous pouvons observer des écarts
types assez importants rendant 'interprétation de ’expérience délicate. Il est surtout a priori
étonnant d’observer des variations si importantes concernant d et dx puisque ces parametres,
intrinseques a notre sonde magnétique, ne sont pas censés varier d’une ligne a l'autre sur la
méme expérience d’imagerie. Cependant, lorsqu’on observe les données présentées notamment
figure 3.16, la zone de variation forte du décalage Zeeman ne comporte que trés peu de points.
Or, ce sont ces zones-la qui permettent de différencier d et Mg, la largeur des variations étant
proportionnelle & d et Pamplitude de ces variations a Mg/d.

Afin d’orienter notre stratégie vers I’obtention d’une statistique sur ’aimantation & satura-

tion Mg uniquement, nous avons donc fixé tous les autres parametres a leur valeur moyenne
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obtenue ci-dessus. On présente, sur la figure 3.17 - a, le résultat du nouvel ajustement réalisé
pour la coupe de la figure 3.16 - a. Sur le figure 3.17 - b, on présente la dispersion des valeurs
de I'aimantation & saturation Mg. Nous avons obtenu Mg = 30,9 + 1,5 kA.m~!. Ce résultat
présente un écart type inférieur a la premieére approche envisagée qui consistait a laisser tous

les parametres libres. Ceci valide donc a posteriori notre démarche.

(a) (b)
S Mg = 30,9 + 1,5 kA.m"!
S
=) 6 _
g g
g g -
g g
N g
< o
0 O 3
3
8
a
0 I I I I I I
29 30 31 32 33 34
x (pm) Aimantation a saturation Mg (kA.m™)

FIGURE 3.17 : (a) Ajustement pour la coupe présentée figure 3.16 - a réalisé en fixant tous les para-
metres sauf Mg. On extrait Mg = 31,9 kA.m~!. (b) Histogramme des différentes valeurs de I’aimantation

a saturation Mg obtenues pour chacune des coupes. On obtient finalement Mg = 30,9 + 1,5 kA.m™!.

Ainsi, a l'issue de cette étude, nous pouvons conclure sur plusieurs points. D’une part, il est
extrémement satisfaisant d’avoir réalisé la toute premiere imagerie quantitative d’un matériau
magnétique a température cryogénique a ’aide d’'un magnétometre a centre NV. Nous avons
par ailleurs réalisé l'imagerie de pistes magnétiques dans (Ga,Mn)(As,P) afin d’implémenter
la technique développée par T. Hingant et al. [159]. La mise en ceuvre de cette démarche a
abouti a la confirmation de l'orientation du centre NV vis-a-vis des mesures présentées lors du
chapitre 2. Par ailleurs, cela a permis de mesurer une hauteur de vol d’environ 84 nm, carac-
téristique essentielle lorsqu’on cherche & connaitre la résolution spatiale de notre instrument.
Tous ces éléments concernent la mise en ceuvre pour la premiere fois d’une expérience de ma-
gnétométrie a 'aide de notre dispositif. Il est cependant essentiel de souligner que nous avons
également été capables d’extraire une information quantitative. En effet, nous avons pu aboutir
a une mesure de 'aimantation a saturation dans (Ga,Mn)(As,P) avec une excellente résolution
spatiale. Dans ce cadre, nous pouvons donc raisonnablement conclure que I'aimantation a satu-
ration dans 1’échantillon de (Ga,Mn)(As,P) que nous avons étudié reste constante autour d’une
valeur d’environ 30,9 kA.m~'. Notre intervalle de confiance autour de cette valeur est de 1,5
kA.m~!. En termes de densité surfacique de moments magnétiques, cela donne Ig = 167 & 8

pp.nm~2 ot up désigne le magnéton de Bohr est environ égal & 9,274 x 10724 A.m?.

Cette étude doit tout de méme étre critiquée. En effet, le défaut de cette expérience repose
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sur le fait que nous réalisons simultanément la mesure de Mg et la caractérisation de notre
sonde, notamment sa hauteur de vol. Cette mesure simultanée de ces deux parametres dans
des conditions difficiles (environnement cryogénique, taux de comptage faible, contraste ODMR
faible, microscopie AFM instable) impacte fortement I'incertitude que nous observons sur ces
deux grandeurs. Dans ce cadre, malgré une stratégie d’optimisation afin d’obtenir I'incertitude
la plus faible sur notre mesure, nous ne sommes pas en mesure de confirmer ou infirmer tota-
lement la constance de 'aimantation dans le matériau. Il serait ainsi extrémement intéressant
de caractériser en amont les parameétres inhérents a la pointe, éventuellement a température
ambiante, avant de réaliser ces expériences de magnétométrie. La possibilité de réaliser ces
caractérisations en amont est actuellement en développement.

Par ailleurs, il est possible d’étudier les variations locales de l'aimantation dans le film
continu. Méme si cette expérience n’a pas encore été réalisée, il est intéressant de discuter des
ordres de grandeurs du phénomeéne pour savoir s’il est envisageable de réaliser cette mesure.
Comme on peut le voir sur la figure 3.17 - b, les valeurs observées du Mg sur la piste présentent
un écart type d’environ 2 kA.m~'. Si nous supposons que cet écart type est effectivement lié &
des variations d’aimantation 2, alors nous pouvons envisager des variations dans le film continu &
peu pres identiques. Nous nous trouvons alors dans une situation équivalente a un bord de piste
de 50 nm présentant une aimantation de 2 kA.m~'. Au vu de la distance de travail mesurée,
le champ magnétique au niveau du centre NV sera au maximum entre 0,1 et 0,25 mT selon
I'orientation du centre NV. Ces valeurs, bien qu’assez faibles, restent mesurables a ’aide de la
technique de magnétométrie NV. Nous nous situerions cependant a la limite de sensibilité de
notre dispositif. Cependant, en disposant d’une pointe présentant une distance de travail plus
faible, il est tres envisageable de réaliser cette expérience dans de bonnes conditions. En effet,
avec une distance de travail de 30 nm environ, les champs observés au niveau du centre NV
seront donc trois fois plus intenses et nous serions alors dans une situation confortable pour

mesurer ces variations d’aimantation.

3.5 Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons présenté 'utilisation pour la premiere fois de notre dispo-
sitif d’imagerie magnétique a l'aide du centre NV a température cryogénique. Ces premiers
résultats, extrémement prometteurs en soi, ont permis d’effectuer I’étude de (Ga,Mn)As, un
semi-conducteur ferromagnétique dilué (DMS), qui présente des caractéristiques prometteuses
en terme de transport de spin en vue de 'implémentation dans des dispositifs de mémoire en
circuits intégrés. Cependant, comme tous les DMS pour le moment, il n’existe pas de ferroma-

gnétisme dans ce matériau a température ambiante. Cela empéche dans les faits une utilisation

2. Si cet écart type est lié a la précision de notre mesure, alors les variations d’aimantation sont plus petites et
nous ne sommes potentiellement pas dans la capacité de les observer avec la technique présentée précédemment.
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directe de ce matériau dans des applications industrielles. Cependant, (Ga,Mn)(As,P) présente
de nombreuses caractéristiques prometteuses qui en font un matériau de référence pour I’étude
de la physique sous-jacente des phénomeénes de transport et manipulation de spin dans les DMS.

L’étude dans ce chapitre a ainsi permis d’attester la constance locale de 'aimantation qui
correspond & une incorporation homogene des atomes de manganeése, a ’origine du magnétisme.
Il a été également possible de réaliser la détection de parois de domaines. Cependant, certaines
contraintes nous ont empéché d’étudier la structure interne a la paroi dans ’optique de remonter
aux interactions intrinseques au matériau.

Une piste d’exploration utilisant notre technique peut également s’articuler autour du dé-
placement de parois. En effet, a I’aide d’impulsions de champ magnétique ou de courant, il est
possible d’induire un déplacement de parois. L’étude a l’aide de la technique d’imagerie par
extinction de fluorescence permettrait de repérer rapidement le déplacement de ces structures
et ainsi repérer éventuellement les sites de piégeage et la dynamique du mouvement de paroi. Si
des techniques comme 'imagerie MOKE sont plus aisées pour réaliser I'imagerie en temps réel,
la mesure locale apportée par I'imagerie a ’aide du centre NV permettrait de sonder a 1’échelle
nanométrique les phénomenes mis en jeu dans ce déplacement et un éventuel piégeage.

Plus globalement, cette étude est tres encourageante. En effet, cartographier pour la pre-
miere fois le champ magnétique a température cryogénique a ’aide de notre sonde a centre NV a
demandé un développement expérimental conséquent et permet d’étre actuellement dans la ca-
pacité de cartographier d’autres échantillons et étudier d’autres phénomenes. Ce développement

et ces résultats ouvrent donc de nombreuses perspectives en terme d’imagerie magnétique.
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INTRODUCTION

4.1 Introduction

Dans le chapitre précédent, nous nous sommes concentrés sur l'utilisation du centre NV
du diamant afin de réaliser des cartographies du champ magnétique statique. Cela nous a
permis notamment de réaliser 'imagerie de parois de domaines magnétiques. Cependant, cette
approche ne permet pas d’étudier des phénomenes a ’origine de champs magnétiques fluctuants
de moyenne nulle, qui présentent néanmoins un intérét important pour 1’étude des systemes

d’électrons fortement corrélés [166].

Comme nous ’avons montré au premier chapitre, le centre NV peut étre utilisé pour mesurer
ces champs fluctuants. Cette méthode, basée sur la mesure du Tj, temps caractéristique de
relaxation entre deux états du niveau fondamental du spin électronique du centre NV, a I'intérét
d’utiliser seulement des dispositifs optiques. Grace aux propriétés intrinseques du centre NV,
elle permet notamment de sonder le bruit magnétique autour de la fréquence de transition du

spin électronique du centre NV (~ 2,87 GHz).

En effet, la relaxation du spin électronique du centre NV est provoquée par des échanges
d’énergie avec son environnement. Ainsi, si le centre NV se trouve a proximité de sources de
bruit qui présentent une densité spectrale non nulle aux fréquences de transition entre les sous-
niveaux du niveau fondamental du spin électronique du centre NV, les processus de transfert
d’énergie s’en trouvent augmentés et nous pouvons donc observer une exaltation du taux de
relaxation, phénomene détectable avec de simples moyens optiques. Comme nous I’avons vu au

chapitre 1, cela a été utilisé dans de nombreuses études aux objectifs variés.

L’étude d’Ariyatatne et al., permettant de cartographier la conductivité électrique a 1’échelle
nanométrique [103], a notamment été réalisée dans une configuration de sonde magnétique,
équivalente a celle présentée aux chapitres 2 et 3. Il est donc possible d’envisager de réaliser des
cartographies de champs fluctuants avec des pointes fonctionnalisées par des nanodiamants ou
également avec des pointes en diamant, a I’aide du systéme expérimental développé dans le cadre
de ce travail de these. Pour réaliser ces mesures, il est nécessaire de maitriser les mécanismes
inhérents a la relaxation du spin électronique du centre NV. En effet, un centre NV soumis a des
effets intrinseques trop importants ne sera pas assez sensible pour réaliser la détection de champs
magnétiques fluctuants. Ces études présentent en outre un intérét fondamental concernant la
compréhension des phénomenes physiques mis en jeu dans les nanodiamants. La compréhension
des mécanismes de relaxation est donc au centre des préoccupations de ce chapitre. Plusieurs
études ont poursuivi ce but, a la fois dans le diamant massif [167-170] mais aussi dans les

nanodiamants [20, 170].

Cependant, les processus provoquant la relaxation du centre NV au sein des nanodiamants
ne sont pas encore complétement établis. En particulier, I’étude de la dépendance des processus

de relaxation en fonction de la température n’a pas été réalisée. Ce chapitre vise donc a présenter
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I’étude des processus de relaxation du centre NV au sien de nanodiamants et notamment leur
dépendance a la température. Nous présenterons en premier lieu la méthode utilisée pour mesu-
rer le 77 du centre NV. Nous discuterons ensuite des différents mécanismes envisageables dans
le cadre de notre étude. Les résultats obtenus nous permettront alors d’identifier les mécanismes
mis en jeu et nous développerons donc enfin le modele envisagé pour expliquer 1’évolution du

T en fonction de la température.

4.2 Relaxation du spin du centre NV dans les nanodiamants

Le temps de relaxation longitudinal du spin électronique du centre NV, noté 17, correspond
au temps caractéristique de passage d’un état polarisé a un état a 1’équilibre thermodynamique.
Ce dernier est donc un mélange statistique des états |mg = 0) et |mg = £1). En effet, dans le
cadre de cette étude, les températures auxquelles est soumis le centre NV sont comprises entre
4,2 Kelvins et la température ambiante, soit 300 Kelvins environ. L’inégalité kgT > hD est
toujours vérifiée, et, par conséquent, tous les états sont peuplés de fagon identique a ’équilibre.
On rappelle que D ~ 287 GHz correspond au parametre axial de clivage entre I’état |0) et
les états |+1). D’autre part, comme nous en avons discuté précédemment, le centre NV peut
aisément étre polarisé dans I’état |0) par excitation optique. Le temps de relaxation 77 mesuré
communément correspond donc au temps caractéristique de retour a I’état thermique a partir

de I’état polarisé et c’est ainsi que nous procéderons dans la suite.

4.2.1 Dispositif expérimental pour la mesure du temps de relaxation du
centre NV

(a)
FIGURE 4.1 : (a) L’imagerie confocale des
nanodiamants dispersés sur la lame permet la
détection de ceux contenant un ou plusieurs
centres NV. Une identification préalable vis-

a-vis du taux de comptage détecté pour un

(b) - nanodiamant permet de relier celui-ci au taux

de comptage typique pour un centre unique a
I’aide de notre dispositif et ainsi identifier les
candidats probables. (b) Mesure de la fonc-

tion d’auto-corrélation pour le nanodiamant

sélectionné. Si g(®(0) < 0,5, on obtient alors

la confirmation du caractére unique de 1’objet

-1 0 1 quantique étudié.
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Dans le but d’observer des centres NV uniques, nous avons déposé a la tournette des nanodia-
mants faiblement dopés en centres NV sur une lame de quartz. Afin de repérer les nanodiamants
pour pouvoir les caractériser dans divers environnements ou dispositifs expérimentaux, la lame
a été marquée par une grille d’or fabriquée par lithographie optique, préalablement au dépét de
nanodiamants.

Un tel échantillon peut alors étre caractérisé par le dispositif expérimental déja présenté au
chapitre 2. L’utilisation du microscope confocal permet alors de cartographier les nanodiamants
contenant un ou plusieurs centres NV (figure 4.1 - a). A I’aide d’un dispositif d’interférométrie
d’Hanbury Brown et Twiss, la mesure de la fonction de corrélation permet d’identifier ceux ne

contenant qu’'un seul centre (figure 4.1).

Vers
microscope
confocal

Miroir
dichroique
Laser continu
MAO (532 nm)
Objectif
P¥a -

FIGURE 4.2 : Description schématique du dispositif expérimental utilisé pour la mesure du T;. Ce
dispositif est extrémement proche du systeme utilisé aux chapitres précédents. Au systéme de microscopie
confocale, on ajoute un modulateur acousto-optique (MAQO) permettant de transformer un laser continu
en impulsions de durées contrdlées et séparées dans le temps par un écart également maitrisé. Ce dispositif
permet d’exciter en temps réel le centre NV dans les nanodiamants. La collection du signal par une
photodiode a avalanche permet, a l'aide d’une carte d’acquisition, le comptage résolu en temps des

photons émis par le centre NV concerné.

On ajoute a ce dispositif un modulateur acousto-optique (MAO, AA Opto-Electronic MT200-
A0,5-VIS). Ce modulateur permet d’obtenir des impulsions de lumiére de durée choisie & partir
d’un laser continu (figure 4.2). Le temps de montée et de descente de ce modulateur est de
l'ordre de 10 ns. Afin de commander le MAO, nous disposons d’une carte génératrice d’im-
pulsions courtes (SpinCore PulseBlaster ESR-PRO, de résolution 2,5 ns) intégrée a une unité
centrale. La détection de la réponse optique est réalisée par une photodiode a avalanche. Les
impulsions électriques produites sont ensuite analysées a l'aide d’une carte d’acquisition qui

permet le comptage résolu en temps (FastComTec P7887, résolution 250 ps).
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Une fois que nous avons identifié un centre unique, nous réalisons la mesure du temps de
relaxation 77. Cette mesure consiste a polariser totalement le centre NV a I’aide d’une impulsion
laser d’initialisation, de durée 3 us, a l'issue de laquelle le spin du centre NV se trouve dans
I’état |mg = 0). Le centre NV est alors laissé dans le noir pour une durée 7. A Vissue de cette
période, le spin du centre NV a une certaine probabilité d’étre dans I'un des états |mg = +1).
L’état du spin est alors mesuré a ’aide de la photoluminescence produite par le centre NV. Nous
pouvons en effet profiter du fait que les états |mg = £1) présentent une intensité d’émission plus
faible que I’état |mg = 0). En répétant ’expérience de nombreuses fois, on obtient la probabilité
moyenne d’occupation de I’état de spin |mg = 0) aprés un temps 7. En faisant varier le temps
d’attente 7, nous observons la relaxation de ’état |mg = 0) vers le mélange statistique de tous
les états de spin avec un temps caractéristique 77. Typiquement, la séquence de mesure complete
consiste a enchainer la séquence présentée figure 4.3 - a, avec des temps d’obscurité 7 différents.

Cette séquence totale est répétée a de nombreuses reprises.

(a) Initialisation Lecture
! T !
Laser /e o
FIGURE 4.3 : (a) Principe de la
séquence de mesure. Une excitation
I H laser d’initialisation permet d’obtenir
Détection ,
Signal Normalisation 1état |mS = 0> Le centre NV est en-

suite laissé dans le noir pendant un

5

temps 7. Son état est alors mesuré par

—_
|

une seconde impulsion laser. (b) Trace

temporelle de photoluminescence ob-

— t=1ps
— 1= 300 ps

tenue apres une impulsion de lecture

de 3 us pour deux temps d’attente

Photolum. (u.a.)

différents, ceci pour un centre unique

dans un nanodiamant. La région en

o
|

T T —
0 1 2 3 rouge correspond a la fenétre d’inté-
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—
@)
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14' la courbe de relaxation. La zone en
. gris permet la normalisation du signal
* afin de s’affranchir d’éventuels pro-
blemes de seuil. (¢) Résultat de lin-

. tégration présentée figure 4.3 - b pour
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° de nombreux temps noirs différents,
. permettant in fine d’obtenir la courbe

. o de relaxation.

e
N
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|

| |
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o
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La figure 4.3 - b présente une trace typique de la photoluminescence du centre NV suite a
une excitation par une impulsion lumineuse de 3 pus, pour deux temps d’obscurité différents. La
premieére partie du signal, régime transitoire dépendant du temps d’attente 7, est alors intégrée
(typiquement sur 300 ns) et normalisée par la fin du signal, indépendante de 7 (typiquement 1
us). On obtient alors la courbe de relaxation présentée figure 4.3 - c. Afin de mieux comprendre
la dynamique du spin électronique du centre NV, nous allons nous appuyer sur un modele
simplifié des transitions entre les différents états du centre NV [20,120], permettant d’expliquer

la courbe expérimentale obtenue figure 4.3 - c.

4.2.2 Dynamique du spin électronique du centre NV

niveau
excité
a N\ b
( ) niveau ( ) métastable
2 métastable
. S k
$ 2 £ g =
C@ Ve e —_
— g +1
mS: —————  — kmo
> ko1
mS—O

niveau J

fondamental

FIGURE 4.4 : (a) Présentation simplifiée des niveaux d’énergie du centre NV. Une excitation laser a
532 nm permet d’exciter le centre NV. Comme présenté précédemment, la désexcitation s’effectue par
une voie directe, permettant la détection par photoluminescence dans des longueurs d’onde rouges, mais
également textitvia un niveau métastable (fleche bleue). (b) Description détaillée des niveaux d’énergie
fondamental et métastable. Dans la situation ot une impulsion laser a excité le centre NV et qu’il n’y
a plus aucun source d’excitation extérieure, les échanges de populations entre le niveau métastable et
les niveaux |mg = 0) (resp. |mg = £1)) seffectuent aux taux kno (resp. kn1). Il existe également des

échanges entre les niveaux |mg = 0) et [mg = £1) au taux ko;.

Comme expliqué dans le chapitre 1, le taux de luminescence est fonction des populations

dans les 3 sous-niveaux de 1’état fondamental du spin électronique du centre NV avec :

I(T) = Aono(T) +A1 (n+1(7) +7”L71(T)),
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ou les n; correspondent aux populations dans chacun des sous-états et Ay et A; correspondent
aux taux de photoluminescence respectifs de ’état |0) et des états |+1). Comme nous ’avons
décrit préalablement, une caractéristique essentielle du centre NV tient a la différence entre Ay
et Ay (Ap > Aj) permettant, par analyse simple de l'intensité de luminescence, la détection de
I’état de spin dans lequel ce trouve le centre NV. Afin de déterminer ’évolution des populations
n; pendant le temps noir, il faut modéliser le comportement du centre NV apreés une excita-
tion laser (figure 4.4 - a). Pour décrire la relaxation du centre NV, on considere trois temps

caractéristiques.

Le premier temps typique a intervenir est le temps de vie du niveau excité. De 'ordre
de 12 ns [82], ce temps est trés court par rapport aux autres temps mis en jeu dans la suite
du processus. C’est pourquoi nous allons considérer que la relaxation du niveau excité est
immédiate. A ce stade, les populations sont situées dans le niveau fondamental (n;) ainsi que
dans le niveau métastable (n,,) et on peut donc, afin de modéliser notre systéme, considérer le
systeme a quatre niveaux présenté figure 4.4 - b. On définit ky; comme le taux de transition
bidirectionnel entre les états |0) et |£1) et kno (resp. km1) comme le taux de transition du niveau
métastable vers le niveau |0) (resp. |[£1)). Au contraire de certaines études [167], nous n’avons
pas considéré ici les échanges internes de populations entre les deux états |mg = £1). Dans
le cadre du travail présenté ici, nous nous sommes placés dans le cas d’'un champ magnétique
extérieur nul. Dans ce cas la, la relaxation causée par ces échanges internes devient négligeable.
En effet, la dépendance du taux de relaxation I' de ce processus varie en 1/, avec o compris
entre 1 et 2, et f 'écart en fréquence entre les deux sous-niveaux |mg = £1) [167], tres faible &

champ nul.

Dans le cadre de ce calcul, nous considerons que le centre NV n’est plus soumis a une
excitation laser continue. Le systéme a quatre niveaux considéré est alors fermé, nous permettant
d’écrire :

N +no +ny1 +n-qg =1
En calculant de facon usuelle les équations de populations a I’aide de la formule

dni
e > (kjing — kijny),
i

on obtient alors ’expression des populations au temps 7 en fonction des populations initiales

ce qui permet d’obtenir finalement ’expression [120] :
I(1) = I(c0)(1 — Cppe~ ™/ T™ 4 Cre~ /1),

avec T,, = k:;Ll et Th = (3k01)_1. 11 est possible de définir un taux de relaxation I' = 1/T}. Nous

avons également :
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. I( ):AQ—;2A1
Ao — Ay
o Cim Ll (no(0) = 141 0)

o Cp = npy(0).

Le temps T}, correspond au temps de vie de I’état métastable qui se situe autour de quelques
centaines de nanosecondes [20,79,82]. Comme nous pouvons l'observer sur la figure 4.3 - ¢, il
existe effectivement un comportement aux temps d’obscurité courts. Le reste de I’évolution
concerne donc le temps 77 que nous souhaitons mesurer. Dans la suite de ce chapitre, nous
nous concentrerons sur la dynamique d’évolution a des temps supérieurs a quelques centaines
de microsecondes. Nous ne considererons donc pas le temps caractéristique 7,,. Sur la figure 4.5,
on présente l'ajustement des données qui nous permet d’obtenir 77 = 86,9 + 3,2 us. La partie
rosée correspond a la partie concernée par le temps caractéristique 7T,,,. Elle ne sera pas mesurée

dans la suite et les données seront donc ajustée par une simple décroissance exponentielle.

—
___

q

2

g

E °

Q

g @

<

[a B}

0.75 I I I
0 250 500

Temps noir t (us)

FIGURE 4.5 : Ajustement de
la mesure présentée figure 4.3 -
c. La partie rosée correspond a
la zone d’évolution du temps ca-
ractéristique T,,, temps de vie
du niveau métastable de l'ordre
de quelques centaines de nanose-
condes. Le reste de la courbe cor-
respond au temps Tj. L’ajuste-
ment par une décroissance expo-
nentielle donne 77 =86,9 £ 3,2 us.

Nous avons donc présenté, dans cette section, la méthode de mesure du 77 du centre NV.

Nous avons pu comprendre les dynamiques d’évolution des populations au sein du centre NV,
ce qui nous permet de relier les observations aux caractéristiques intrinseques du centre NV.
La question qu’il reste donc maintenant a poser concerne kg; et donc 77. Il faut effectivement
s’interroger sur sa valeur et surtout les différents mécanismes régissant son évolution. Les pa-
ragraphes suivant vont donc s’atteler a dégager des informations sur les processus mis en jeu

dans la relaxation du centre NV, notamment dans les nanodiamants.
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4.3 Influence de ’environnement sur le temps de relaxation

4.3.1 Voies de relaxation du centre NV

On considére, dans un premier temps, un simple systéme a deux niveaux. Si 'on démarre
dans un état excité et que, dans une situation idéale, on isole parfaitement ce systeme, alors
celui-ci reste indéfiniment dans son état excité (au processus d’émission spontanée pres, di au
couplage au champ électromagnétique du vide). Par contre, dés que l'on rajoute des éléments
extérieurs, le systéme aura tendance a relaxer vers son état d’équilibre. Ainsi, des systémes exté-
rieurs pouvant accepter exactement I’énergie libérée par le systeme a deux niveaux augmenteront
le taux de relaxation du niveau excité vers le niveau d’équilibre, ce taux étant également dépen-
dant de la force de l'interaction entre ces deux systémes. Ainsi, au premier ordre de la théorie

des perturbations, I’application de la régle d’or de Fermi nous fournit un taux de relaxation :

2T
I = = g2p(E)O(AE),

ou g correspond a 1’élément de matrice de couplage entre les deux éléments, AFE la différence
d’énergie entre les deux systeémes et p(E;) la densité locale d’état a I’énergie E; qui est I’énergie
du systeme avant la relaxation.

Nous nous intéressons ici au cas du centre NV et nous souhaitons déterminer les causes de
relaxation dues a son environnement. Sans distinguer les centres NV dans le diamant massif ou

dans les nanodiamants, nous pouvons identifier plusieurs mécanismes.

Processus phononiques Le centre NV est, par essence, inséré dans une matrice de diamant.
Celle-ci est I'objet, a température non nulle, de processus mettant en jeu des excitations par
phonons. Ainsi, il est possible pour le centre NV de transférer son énergie aux phonons de la
matrice cristalline. De nombreux processus peuvent étre mis en jeu, parmi lesquels interviennent
majoritairement ceux a un phonon (processus direct) et deux phonons (Raman, Orbach). Ces

processus dépendent tous de la température [171-173].

Relaxations croisées Un autre mécanisme concerne les relaxations croisées. En effet, d’autres
centres NV ou d’autres spins (comme des atomes d’azote ou de carbone 13) peuvent étre
présents a proximité du centre NV considéré. Il existe alors un couplage entre ces especes,
notamment a certains champs magnétiques statiques permettant 1’égalité des fréquences de
transition [171,174]. Dans ces cas la, on observe alors des modifications du 7} du centre NV

considéré.

Bruits électromagnétiques Enfin, n’importe quelle source de bruit magnétique ou élec-

trique présentant une densité spectrale non nulle aux fréquences de transition du centre NV
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(Sp(wnv) ou Sg(wny)) est une cause de la relaxation longitudinale du spin électronique de
celui-ci. En particulier, il existe en surface du diamant des impuretés paramagnétiques qui sont
sources de bruit magnétique et électrique. Ces défauts sont sujets de nombreuses études afin
de limiter leur impact sur les temps de relaxation et de cohérence du centre NV [168-170]
ou dans 'optique d’une fonctionnalisation afin d’internaliser des nanodiamants dans des tissus

biologiques [175].

Finalement, il est possible d’écrire le taux de relaxation global comme la somme de toutes

les contributions des différents mécanismes évoqués ci-dessus :

1
= 1—\tot = thonons + Frelaxations croisées T FSB(wNV) + FSE(wNv)

1

Afin de mieux comprendre ces mécanismes, il convient de distinguer les deux formes sous
lesquelles peut se présenter le diamant accueillant le centre NV, a savoir sous forme de nano-
diamants ou de diamant massif. En effet, de nombreuses études se sont portées vers I’étude
des propriétés de cohérence du diamant massif, qui sont critiques pour 'utilisation du centre
NV comme registre quantique [176] et également pour étendre la sensibilité de celui-ci comme
capteur magnétique. Cela a permis d’identifier que les causes majeures de la relaxation rele-
vaient de processus phononiques. Les T typiques pour des centres NV dans du diamant massif
se répartissent autour de la dizaine de millisecondes. L’étude du 77 a basse température a par
ailleurs permis de 'augmenter jusqu’a une centaine de secondes. Cette évolution en fonction
de la température est caractéristique des processus mettant en jeu des excitations de phonons
dans la maille cristalline du cristal [171]. Dans le cadre de centres NV proches de la surface, il a
été identifié cette fois-ci que la présence d’impuretés magnétiques en surface limitait fortement
le T} [169,170]. Jamonneau et al. ont identifié que ces centres NV étaient notamment soumis a
des bruits électriques [170]. En complétant ces études par 'utilisation de techniques de spectro-
scopie basées sur la mesure du temps de décohérence T, plusieurs auteurs ont pu déterminer
I’allure de la densité spectrale de bruit électrique et magnétique pour des centres NV proches

de la surface dans un diamant massif [167,177].

La situation dans les nanodiamants est bien différente. En effet, le centre NV est alors a
proximité directe de la surface du diamant. Les valeurs de temps de relaxation se situent alors
autour de la dizaine de microsecondes, trois ordres de grandeurs en deca des 71 dans le diamant
massif [20]. Cependant, les mécanismes de relaxation restent mal connus. Jamonneau et al. ont
mis en évidence la présence de bruit magnétique pour des nanodiamants d’environ 30 nm de
diametre [170], le méme ordre de grandeur que ceux utilisés par Tetienne et al. qui ont également

identifié la prépondérance du bruit magnétique dans les nanodiamants [20].

Etant donné les différences de plusieurs ordres de grandeurs observées entre les 17 pour
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des diamants massifs ou pour des nanodiamants, il est légitime de se demander 'origine des
mécanismes de relaxation dans ceux-ci. De nombreuses études ont établi que les phonons étaient
la cause majeure de relaxation pour les centres NV dans le diamant massif [171,176]. D’autres
mécanismes de bruits magnétiques ou électriques ont été mis en évidence, notamment pour les
centres NV proches de la surface [167,169]. Etant donné les faibles valeurs de T} observées pour
les nanodiamants, nous pouvons supposer a priori que, par comparaison a la situation dans le
diamant massif, les processus phononiques ne jouent pas un réle prépondérant dans la relaxation
du centre NV au sein des nanodiamants. D’apres Tetienne et al. [20], le bruit magnétique de
surface des nanodiamants serait a 1’origine de la limitation du 7;. Ce bruit est produit par des
impuretés paramagnétiques de surface identifiées par de nombreuses études [132,133,178-181].
Afin de confirmer cette supposition, il est intéressant d’étudier 1’évolution du 77 en fonction de

différents parameétres et notamment de la température.

4.3.2 Etude du 7; pour les nanodiamants
Mesure du temps de relaxation a température ambiante

Nous avons en premier lieu mesuré le T pour 30 centres NV dans des nanodiamants déposés
sur une lame de quartz sur laquelle était lithographiée une grille d’or dans le but de pouvoir

repérer leur position. La figure 4.6 présente la dispersion des temps de relaxation.

6
@ FiIGURE 4.6 : Histogramme
§ des mesures du 77 a tempéra-
g 4 ture ambiante pour 30 centres NV
n8 uniques dans des nanodiamants.
Fz Les temps caractéristiques mesu-
-g 2 rés sont de quelques microsecondes
£ a quelques dizaines de microse-
I I I L I condes. Exceptionnellement, les T
0 | | | | | atteignent plusieurs centaines de

0 100 200 300 900

microsecondes.

Ty (ps)

En premier lieu, cette mesure permet de confirmer les mesures réalisées précédemment [20].
En effet, nous observons des 17 de I'ordre quelques microsecondes a la centaine de microsecondes.
Ces valeurs sont donc effectivement assez éloignées des temps mesurés dans le diamant massif.
Dans Tetienne et al. [20], les auteurs ont également développé un modele reliant la taille du
nanodiamant avec son 77. En effet, en supposant que le nanodiamant comporte des impuretés

paramagnétiques en surface a ’origine d’un bruit magnétique, la proximité du centre NV avec
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FIGURE 4.7 : (a) Représentation schématique d’un nanodiamant. La position du centre NV vis-a-vis
des spins en surface du nanodiamant influe sur le 7. On peut alors distinguer deux cas extrémes : lorsque
le centre NV est & proximité directe de la surface, 'influence du bain de spins est maximale. Le cas ot le
centre NV est au milieu correspond au cas ou I'influence du bain est minimale. (b) Dans la référence [20],
dont I'image est extraite, les auteurs calculent I’effet du bain de spins en surface du nanodiamant sur le
centre NV, dans les deux cas extrémes présentés sur la figure (a). Ils comparent alors ceci & leurs données

expérimentales, confirmant la pertinence de leur modele.

celles-ci réduit le T7. Ils ont distingué deux cas extrémes ou le centre NV se situe soit a la
complete périphérie du nanodiamant, soit parfaitement au centre (figure 4.7 - a). Ces deux cas
extrémes ont permis d’encadrer, dans le cadre de leur modele, les valeurs de 77 envisageables

en fonction de leur taille (figure 4.7 - b).

Afin de relier notre étude a ces travaux, nous avons réalisé une imagerie topographique par
microscopie par force atomique (systéeme MFP-3D, Asylum Research) des zones préalablement
étudiées en microscopie confocale afin de repérer les nanodiamants contenant un centre unique
(figures 4.8 - a et b). Nous avons alors pu mesurer la taille des nanodiamants en extrayant la
hauteur topographique mesurée avec le microscope a force atomique pour chaque nanodiamant
contenant un centre NV unique. Nous présentons, sur la figure 4.8 - ¢, le résultat de cette mesure
en lien avec le modele proposé par Tetienne et al. [20]. Cette mesure nous permet effectivement

de montrer que nous sommes dans une situation tres similaire.

La comparaison avec I’étude de Tetienne et al. permet de confirmer leurs mesures et ainsi
inscrire notre étude dans leur modele. Dans leur étude, les auteurs supposent que les phonons ne
jouent pas de role, étant donné que leur influence est ressentie a partir de temps caractéristiques
de l'ordre de 2 ms [20], correspondant aux 7} mesurés dans le diamant massif. Afin d’approfondir
cette question, nous avons donc réalisé la méme mesure pour chaque centre NV mais cette fois-ci

a 4,2 Kelvins, a une température ou les processus phononiques sont tres fortement affaiblis.
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FIGURE 4.8 : (a) Imagerie optique par microscopie confocale de nanodiamants (isolés ou en agrégats)
dispersés sur une lame de quartz. Une mesure d’auto-corrélation permet d’identifier un centre unique
(encadré en rouge). (b) Imagerie par microscopie a force atomique de la zone étudiée. La hauteur enregis-
trée permet de déterminer la taille du nanodiamant, comprise entre 1 et 100 nanometres. Nous pouvons
ainsi connafitre, par correspondance des deux images, la taille du nanodiamant contenant le centre NV.
(¢) Graphique présentant le T} des centres NV en fonction de la taille des nanodiamants les hébergeant.
Les courbes rouges correspondent au modele développé par Tetienne et al., avec un centre NV proche de
la surface du nanodiamant (trait en pointillés) ou un centre NV au centre du nanodiamant (trait plein).

De facon satisfaisante, nos mesures s’inscrivent dans le modele développé par les auteurs.

Mesure du temps de relaxation a température cryogénique

Pour cette mesure de relaxométrie, nous avons utilisé notre dispositif a température cryogé-
nique, présenté au chapitre 2. Il faut noter que nous utilisons, dans ce cas, I’objectif de micro-
scope Attocube (O.N. 0,82) a la place de 'objectif Olympus (O.N. 0,9), rendant I’acquisition
plus difficile et plus longue. Par ailleurs, plusieurs centres NV ont disparu a froid, diminuant les
statistiques initiales. Le résultat de ces mesures est présenté figure 4.9.

Sur la figure 4.9 - a, nous montrons les deux courbes de relaxation mesurées pour un centre
unique aux deux températures différentes. On observe globalement une hausse des temps de
relaxation T (figure 4.9 - b). Cependant, cette hausse reste trés mesurée, au contraire des me-
sures réalisées dans les diamants massifs ou la variation est spectaculaire [171]. Afin de confirmer
I’absence de processus phononiques prépondérants dans la relaxation des centres NV dans les
nanodiamants, nous avons étudié la modification du 7} en fonction de la taille des nanodia-
mants. En effet, nous nous attendons a observer, pour les nanodiamants de taille conséquente,

une augmentation significative du T3 si ce sont bien les processus de phonons qui sont prépon-
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FIGURE 4.9 : (a) Courbe de relaxation pour un centre NV aux deux températures. On observe une
hausse du 7T en passant a basse température. En détail, on mesure T} 29sx = 82,8 £ 6,6 us et 17 4 2x =
137,2+36,7 us. (b) Histogramme des T7 mesurés & basse température. On observe une hausse généralisée
du T7. Cette augmentation reste cependant mesurée et aucun 77 n’atteint de valeur proche de celles

mesurées dans le diamant massif.

dérants. Sur la figure 4.10, nous présentons le résultat de cette mesure. Nous observons qu’il n’y
a pas de franche corrélation entre la taille des nanodiamants et ’évolution du 77 en passant a

basse température.

L’étude présentée dans cette section nous a permis de confirmer que les temps caractéris-
tiques pour les nanodiamants sont de 1’ordre de la microseconde et ne dépassent pas la millise-
conde, qui représente les temps caractéristiques pour les centres NV dans le diamant massif. Au
vu de la littérature, les processus prépondérants causant la relaxation concernent des bains de
spins en surface a l’origine du bruit magnétique. Afin de confirmer cette particularité propre aux
nanodiamants, nous avons étudié ’évolution du 77 en passant & basse température. En effet, a
4,2 Kelvins, les processus impliquant des phonons sont extrémement affaiblis. Nous avons noté
une évolution du 7T7. Cependant, deux éléments infirment la possibilité d’avoir des phénomeénes
phononiques prépondérants dans les nanodiamants. D’une part, 'augmentation du 7} reste me-
surée. Dans le cas de processus liés aux phonons, nous aurions attendu une évolution notable,
rapprochant (voire méme dépassant) les T} caractéristiques observés dans le diamant massif.

D’autre part, I’étude de I’évolution en fonction de la taille ne montre pas de lien clair.

L’élimination des processus liés aux phonons ne permet cependant pas d’expliquer I’évolution
légere du 17 en fonction de la température. Nous proposons, dans la section suivante, d’expliciter
un modele basé sur la présence d’un bain de spins en surface du nanodiamant, a 1’origine d’un

bruit magnétique prépondérant dans les causes de la relaxation.
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4.4 Variation du T1 en fonction de la température

4.4.1 Modélisation du bruit magnétique produit par un bain de défauts pa-

ramagnétiques

Le modele développé ici s’appuie sur le modele proposé par Tetienne et al.. Il consiste a dé-
crire I'influence d’un bain d’impuretés paramagnétiques en surface du nanodiamant sur le temps
de relaxation du centre NV. Plusieurs modeles similaires sont développés dans la littérature et
aboutissent & un résultat équivalent [111,168,169,182]. Le choix d’une relaxation dominée par
un bruit magnétique est soutenu par les travaux de Tetienne et al. [20] et Jamonneau et al. [170].

Pour décrire I'influence de ces défauts paramagnétiques de surface, nous cherchons a calculer
ko1, taux de transition entre ’état 0 et les états -1 et +1 dans le cas dégénéré et présenté figure

4.4 - b, pour remonter & Ty = (3ko1) .

a b Spin % c
@ ® = LS (o) |
A \ " Spin ¢
A AN
L .
‘/ 0
1‘/\ 3
Spins de o
surface  Spin NV csiglgéi/n
(CPS)

FIGURE 4.11 : (a) Le nanodiamant est modélisé par une sphére présentant, en surface, des défauts
paramagnétiques de directions aléatoires. (b) Afin de connaitre le champ magnétique produit par le bain
de spins en surface du nanodiamant, Tetienne et al. calculent le champ dipolaire émis par chaque spin.
(c) Pour obtenir le temps de corrélation des fluctuations du champ magnétique auquel est soumis le
centre NV, les auteurs considérent un couplage dipolaire entre chaque spin du bain. (a), (b) et (c) sont

extraits du manuscrit de these de J.-P. Tetienne [120].
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Nous modélisons le nanodiamant par une spheére de diameétre d. Nous supposons que les
défauts paramagnétiques de surface correspondent a un ensemble de spins, de densité surfacique
o, dont la direction fluctue aléatoirement (figure 4.11 - a). Leurs fluctuations créent, au niveau
du centre NV, un champ magnétique fluctuant également B(¢), de moyenne nulle (B(¢)). On
considere que le champ B(¢) suit un processus d’Ornstein-Uhlenbeck, c’est-a-dire un processus
aléatoire, gaussien, markovien et stationnaire. En effet, dans la limite d’un grand nombre de
spins magnétiques, la distribution du champ est gaussienne par le théoréme central limite [183].
Nous sommes dans une situation stationnaire. Par ailleurs, le retournement aléatoire de spins
peut étre décrit par un processus de Markov [184]. Un processus d’Ornstein-Uhlenbeck a pour

fonction de corrélation [185] :
(Ba(t)Bo(t + 1)) = (BR)e ™ T/™,

ou 7. est le temps caractéristique du processus de fluctuations du champ magnétique lié aux
spins de surface du nanodiamant. Par ailleurs, lorsque que nous calculons la densité spectrale
de bruit du champ magnétique a la fréquence de transition du centre NV (wy ~ 27 x 2,87 GHz),

le théoreme de Wiener-Kitchine nous indique que :
o

Sg,,, (wo) = / (Byy(t)Bay(t + 7)) ™07 dr.

—00
Or, si Oz est 'axe de quantification du centre NV, alors [186] :

2
ko1 = l;(SBz (UJO) + SBy (w())).
Ainsi,

2 oo 4
ko1 = %((Bg) + <B§>)/ e~ ITl/Te=iwoT g 7

Cela nous permet d’écrire, en termes de temps de corrélation,

27,
1+wir?’

72
kor = < ((B:) + (By))

En posant B} = (B3) + (B3), on obtient finalement :

1
— =3+’B
T Ve

2 Te
L 2.2"
14+ wiTe

En calculant, au niveau du centre NV, la somme des champs dipolaires émis par chaque spin

de surface (figure 4.11 - b), on obtient [20] :

116



4. ETUDE DE LA RELAXATION DE SPIN DANS LES NANODIAMANTS, EFFETS DE SURFACE ET
DE TEMPERATURE

S

1

55 1 Z m?, o correspond & la densité de spins de surface et d est le diamétre de
m=—S

la sphére modélisant le nanodiamant avec le centre NV au centre de celui-ci.

ou Cg =

Pour caractériser le temps de corrélation 7., nous nous intéressons au couplage dipolaire
entre les spins du bain en surface du nanodiamant (figure 4.11 - ¢). Nous estimons que la
relaxation de spin due au couplage avec les phonons est négligée [20]. En prenant ¢ = 1 nm ™2,
valeur estimée pour les défauts paramagnétiques en surface du diamant [133], Tetienne et al.

ont calculé le taux d’interaction lié au couplage dipolaire :

1 poy2hV/6Cs \ﬁal/z
Te 47 272,

oU Tmin est la distance minimale entre les spins de surface, c’est-a-dire le parameétre de maille du
cristal de diamant, v, est le rapport gyromagnétique de ’électron, pg la perméabilité magnétique
du vide et & la constante de Planck réduite. En considérant que r,,;, correspond a la distance
inter-atomique minimum dans le diamant, nous utilisons 7,,;, = 0,15 nm. Dans les conditions

du calcul précédent, nous trouvons finalement %C =27 x 1,8 GHz.

Le modele développé dans cette section a permis de dégager deux éléments essentiels pour
décrire les résultats observés. D’une part, nous avons calculé B| qui correspond a la force
de l'interaction, c’est-a-dire le couplage entre le NV et le bain de spins en surface. Il dépend
évidemment de la densité de spins et la distance entre le NV et le bain. D’autre part, en
caractérisant 'interaction entre spins de surface comme dipolaire, nous avons pu déterminer 7,
qui correspond au temps caractéristique de fluctuations du bain de spins. Cependant, le modele

développé ne prend pas en compte 1’évolution du 77 observé en fonction de la température.

4.4.2 Prise en compte de la température

Pour expliquer la dépendance du 77 en fonction de la température, nous pouvons envisager
une modification soit de B, soit de 7.. A priori, B est indépendant de la température. En effet,
il caractérise la force de l'interaction entre le centre NV et le bain. B| étant majoritairement
lié a la distance entre ces deux éléments, nous n’envisageons pas de modification de celui-ci en
fonction de la température.

En revanche, le temps caractéristique 7. provient de l'interaction dipolaire, interne au bain de
spins. Nous pouvons alors supposer que les fluctuations disparaissent a tres basse température.
Dans ce cas-la, le temps caractéristique des fluctuations devient infini. Dans le détail, nous
modélisons simplement l'influence de la température par une loi d’activation, équivalente a la
loi d’Arrhenius :

Eq
7(T) = Te,c0€ BT,
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ou E, correspond a une énergie d’activation, kp est la constante de Boltzmann et 7., est le
temps de corrélation a haute température (telle que kg1 >> E,). Dans notre cas, 7~ correspond

au temps de corrélation calculé précédemment, c’est-a-dire

r ugfygh\/éCS 7 ol/2
Te 00 N 47 2 rfm-n
Ce modeéle décrit donc un processus qui devient de plus en plus lent & mesure que la température
baisse, réduisant ainsi les fluctuations du champ magnétique produit et donc les causes de

relaxation liées a ce processus.

Pour corréler notre modele avec les résultats obtenus, nous évaluons la dépendance de I' =
1/T1 a basse température (I'y oK) en fonction de celui & température ambiante (I'aggk). Nous

obtenons finalement :

2 2
Ted,2K (1 + wOTc7298K)

'y 2x = loggi X o .
Te,298K (1 + WoTc,4,2K)
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FIGURE 4.12 : Graphique présentant les taux de relaxation a basse température en fonction de ceux a
température ambiante. Le modele développé dans le cadre de ce travail permet d’ajuster les données par
une droite. Le coefficient directeur, de 0,41 £ 0,09, permet de remonter a une température d’activation
d’environ 5 K concernant le processus mis en jeu dans les fluctuations de direction des spins de surface

du nanodiamant.

Nous présentons, sur la figure 4.12, le tracé de I'y ok en fonction de I'yggk. L’ajustement par
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une droite ayant une ordonnée a l’origine nulle nous permet d’obtenir un coefficient directeur :

2.2
Te,d,2K (1 + W07c,298K>

o = 0,41 £ 0,09.
Te,298K (1 + onc,4,2K>

La résolution de cette équation nous donne alors une température d’activation

E
Ta:f:&Oil,lK.

Ce résultat montre qu’a la température a laquelle nous avons effectué les mesures (4,2 K), les
processus en cause dans la relaxation du spin électronique du centre NV, a savoir des fluctuations
du bain de spins en surface du nanodiamant, commencent a disparaitre.

Nous avons montré, dans cette section, que I'on pouvait modéliser les processus dominant
la relaxation du spin du centre NV dans les nanodiamants par un champ magnétique fluctuant,
créé par un bain de spins, impuretés magnétiques en surface du nanodiamant. Nos résultats
a température ambiante confirment ceux de Tetienne et al.. Cependant, nous avons également
observé une modification du 77 a basse température, que nous avons modélisée par une loi
d’Arrhenius, permettant d’obtenir une température d’activation, température en dessous de
laquelle les processus mis en jeu disparaissent. Ces résultats encourageants peuvent étre appro-
fondis. D’une part, afin de confirmer notre étude, il serait excessivement intéressant de réaliser
une étude du T a plusieurs températures. Cette analyse permettrait de réaliser un ajustement
directement par une loi d’Arrhenius pour un centre NV unique, confirmant le modele utilisé.
D’autre part, bien que des études soient en cours [175], une connaissance approfondie des dé-
fauts en surface du nanodiamant nous permettrait de décrire ce comportement par un modele
plus poussé, reliant I’énergie d’activation trouvée avec un parametre physique intrinseque aux

nanodiamants.

4.5 Conclusion

Ce chapitre nous a permis de présenter une autre technique de mesure de champs magné-
tiques. Utilisée pour détecter des champs magnétiques fluctuants, cette technique a notamment
été mise en ceuvre pour la réalisation d’un spectrometre a large bande, pour la détection d’im-
puretés dans le diamant [104] mais également pour suivre I’évolution du bruit produit par des
nano-aimants de ferritine et ainsi récolter des informations sur leurs caractéristiques intrin-
séques [106]. Cette technique est d’autant plus performante que le 77 du spin électronique du
centre NV est initialement élevé. Il sera alors plus sensible & des petites fluctuations de champs
électriques ou magnétiques. A 'opposé, si le spin du centre NV présente un Ty déja bas, cela

signifie qu’il est soumis a de fortes sources de bruit, permettant de relaxer par de nombreux
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canaux prépondérants. Un tel systéme sera donc incapable de détecter des champs magnétiques

fluctuants aisément.

FIGURE 4.13 : Mesure du 77 du

% f s centre NV dans une pointe en dia-

107 —T 4ﬁ+ —4+-{ mant (Qnami), aux deux tempéra-
T tures : T 99sx = 10 ps et T4 =
%\ o] i 40 ps, ajoutée aux données obtenues
- précédemment. Le point de donnée
- (vert clair) pour la pointe en diamant
10+ présente une bonne correspondance
avec les données obtenues pour les

T T T T
103 10* 10° 106

, nanodiamants, suggérant un méca-
1/T, (208K) (s)

nisme similaire dans les processus

causant la relaxation.

Comme nous 'avons vu, les centres NV dans les nanodiamants présentent des temps T3
beaucoup plus courts que dans le diamant massif. Dans 'optique de réaliser, comme aux cha-
pitres précédents, des mesures de champs magnétiques, cette fois-ci non statiques, a I'aide d’une
pointe AFM fonctionnalisée par un nanodiamant, il est nécessaire de disposer de centres NV
présentant un 7} suffisamment grand. Il est donc nécessaire d’appréhender les processus mis en
jeu dans la relaxation du spin électronique du centre NV pour espérer s’en affranchir. Notre
étude, complétant celle de Tetienne et al. [20], permet de confirmer la prépondérance du bruit
magnétique en surface des nanodiamants. En utilisant notre dispositif expérimental pour étu-
dier le T1 a température cryogénique, nous avons éliminé les phonons des processus dominants
dans la relaxation. Afin de confirmer notre étude et appréhender plus en détail les processus
mis en jeu, il est nécessaire de comprendre la nature des défauts paramagnétiques en surface
des nanodiamants afin d’éventuellement limiter leur impact sur le T7. Enfin, il serait intéressant
de poursuivre I’étude du T3 en fonction de la taille. Il serait notamment enrichissant de mesurer
le T7 pour des nanodiamants de plus en plus gros, évaluant ainsi la taille critique a partir de
laquelle on peut considérer, du point de vue de la relaxation du spin électronique du centre NV,
qu’un nanodiamant (voire microdiamant) est équivalent au diamant massif.

Une autre possibilité concerne les pointes en diamants. Comme présenté au chapitre 2, ces
pointes sont issues du diamant massif et pourraient présenter un 77 plus élevé. Dans 'optique
de réaliser des cartographies de champs magnétiques fluctuants, celles-ci pourraient étre de
bonnes candidates. Nous avons donc mesuré le 77 a température ambiante et a 4,2 Kelvins
pour une pointe fournie par la société Qnami [129]. Sur la figure 4.13, on présente le résultat
de cette mesure, ajouté aux résultats présentés pour les nanodiamants. Avec Tj 29sx = 10 s
et T1 4x = 40 ps, il semblerait que le centre NV au sein de la pointe en diamant présente des

valeurs de T tres similaires a celles des nanodiamants. Pour expliquer cela, il serait intéressant
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de connaitre la distance entre le centre NV et la surface du diamant, dans 'optique de modéliser
les interactions auxquelles pourrait étre soumis le centre NV. Malheureusement, cette mesure
n’a pas été réalisée sur cette pointe. Par ailleurs, une seule mesure ne permet pas de confirmer
la tendance observée avec ce résultat. Afin de poursuivre dans ce sens, il serait donc intéressant
d’évaluer le T aux deux températures pour différentes pointes, tout en mesurant la distance

entre le centre NV et la surface, selon la procédure décrite au chapitre précédent.

121



122



Conclusion et perspectives

Ce mémoire a présenté le développement d’une méthode de caractérisation du champ magné-
tique a I’échelle nanométrique fonctionnant a température cryogénique. Cette méthode repose
sur la réalisation d’un microscope de champ magnétique mettant a profit les propriétés optiques
et magnétiques du défaut coloré azote-lacune dans le diamant ou centre NV. Cela permet de
cartographier des structures magnétiques jusqu’a 4,2 Kelvins. La mise en place expérimentale
d’un tel systeme a permis d’obtenir pour la premiere fois des images quantitatives de pistes
magnétiques a température cryogénique. En effet, nous avons étudié le semi-conducteur ferro-
magnétique (Ga,Mn)(As,P), permettant, outre 'imagerie de parois, I’étude de I’homogénéité de
I’aimantation a saturation dans ce matériau. Si ces travaux nous ont fait gagner en connais-
sance sur ce matériau, notamment & 1’échelle locale, ils n’ont pour 'heure pas permis d’élucider
toutes les questions relatives & (Ga,Mn)(As,P). Ainsi, la nature des parois de domaines dans
des couches de (Ga,Mn)As a aimantation planaire ou perpendiculaire au plan de ’échantillon
sont encore inconnues et leur évaluation pourrait permettre d’approfondir la compréhension des
interactions au sein de ce matériau. Par ailleurs, I'intérét de ce semi-conducteur ferromagnétique
concerne le déplacement de parois sous courant ou champ magnétique. En particulier, la com-
préhension de 'effet de I'injection d’un courant de spin ou d’impulsions de champ magnétique
sur les parois de domaines reste encore a clarifier [187-189]. L’intégration de micro-bobines sous
I’échantillon permettant le déplacement de parois sous champ est actuellement en projet.

Plus généralement, les résultats obtenus mettent aussi en valeur I’aboutissement du déve-
loppement expérimental en vue de disposer d’'un systéeme de caractérisation fonctionnel. Nous
sommes actuellement dans la capacité d’imager d’autres échantillons magnétiques. Nous nous
sommes notamment intéressés a 1’étude d’oxydes magnétiques et en particulier le manganite de
lanthane dopé au strontium (LSMO ou lanthane strontium manganite oxyde en anglais), dont
les propriétés de magnétorésistance colossale présentent un intérét applicatif fort dans le do-
maine des mémoires magnétiques, notamment concernant les tétes de lecture dont la sensibilité
peut étre augmentée par 'utilisation de tels matériaux.

En particulier, nous avons pu cartographier le champ magnétique dans un échantillon de
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FIGURE 4.14 : Cartographie iso-champ d’un
film mince de LSMO, déposé sur STO, a ai-
mantation planaire a l'aide du dispositif de
magnétométrie a centre NV. On distingue des
structures d’aimantation non triviales. L’ima-
gerie présentée ici a été réalisée a température
ambiante. Les champs observés sur cet échan-

tillon ne dépassent pas 0,5 mT.

LSMO déposé sur STO par PLD (Pulsed Laser Deposition), fabriqué par T. Maroutian au
C2N (Center for Nanoscience and Nanotechnology). Cet échantillon posséde une aimantation
planaire et par conséquent les champs magnétiques de fuite mesurés au niveau du centre NV
sont assez faibles (figure 4.14). Suivant la loi de Curie, 'aimantation est plus intense a basse
température. Nous pourrons éventuellement réaliser I'imagerie a basse température, permettant

ainsi la détection des structures magnétiques avec une plus grande sensibilité.

De facon globale, le développement des microscopes a balayage a centre NV arrive, a tem-
pérature ambiante, a maturation. Des équipes de recherche commencent a s’équiper de tels
systemes pour effectuer des caractérisations avec des performances excellentes en résolution spa-
tiale et en sensibilité. Le développement des pointes en diamant apporte notamment plusieurs
améliorations. Augmentant le nombre de photons collectés, la sensibilité en champ magnétique
s’en voit améliorée. Par ailleurs, I'implantation de centres NV proches de la surface dans les
piliers de diamants doit permettre d’atteindre des distances de travail inférieures a la dizaine
de nanometres et donc une résolution équivalente. Enfin, ces pointes permettent également

d’augmenter la robustesse de ces systemes.

Si les dispositifs a température ambiante peuvent étre aisément implémentés, il est im-
” , - X

portant de noter qu’il reste de nombreux développements expérimentaux a effectuer sur les
systemes a température cryogénique. Comme nous ’avons vu dans ce manuscrit, les contraintes
expérimentales fortes, inhérentes a la cryogénie, limitent les performances et la robustesse et
empéchent ainsi d’envisager pour le moment une utilisation de routine. Cependant, les résultats
présentés dans le présent manuscrit ainsi que ceux des équipes de P. Maletinsky et A. Jayich
révelent les potentialités prometteuses de la magnétométrie a centre NV pour étudier la matiere

condensée a basse température.
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Il est donc possible d’envisager 1’étude de nombreux autres systémes magnétiques a ’aide
du magnétometre a centre NV développé dans le cadre de cette these. Comme le prouvent les
travaux de Thiel et al. [114,116], ce dispositif permet d’étudier les supraconducteurs mais il est
également adapté a I’étude d’autres matériaux plus exotiques en matiere condensée, au coeur
des enjeux de recherche actuels [1,2]. Nous pouvons par exemple citer I’étude des phénomenes
d’interface entre les deux oxydes LAO/STO, tant les propriétés des électrons dans un tel systéme
sont intéressantes [190]. Plus généralement, le systéme développé ici permet donc de s’atteler a
la compréhension des mécanismes et propriétés de nombreuses structures magnétiques et d’états

quantiques exotiques, bien au-dela de ce qui est évoqué dans cette these.
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ECOLE DOCTORALE

® .
UnlverSIte Ondes et Matiére

PARIS-SACLAY : (EDOM)

Résumeé : La compréhension des phénoménes magnétiques et les développements applicatifs associés reposent
en grande partie sur notre capacité a imager ces phénomenes. Le développement de systémes d’imagerie magné-
tique avec des résolutions nanométriques a permis des avancées majeures, notamment dans le cadre du nanoma-
gnétisme. En particulier, les développements récents autour des magnétometres a balayage basés sur la résonance
du spin électronique du centre coloré NV du diamant, ont révélé cette technique comme particulierement adap-
tée. En effet, ces dispositifs, combinant une grande sensibilité et une excellente résolution spatiale en champ
magnétique, ont fortement contribué a I’étude du nanomagnétisme a température ambiante au cours des der-
nieres années. Cependant, ’étude de matériaux ne présentant des propriétés magnétiques qu’a basse température
représente un enjeu actuel majeur. Il est donc crucial, d’étendre le domaine d’utilisation des systéemes d’image-
rie magnétique aux températures cryogéniques, et ce en dépit de 'augmentation des contraintes expérimentales
fortes. Dans ce contexte, le présent mémoire de doctorat décrit la réalisation d’'un magnétometre a centre coloré
NV fonctionnant & température cryogénique.

Dans un premier temps, nous présenterons le contexte dans lequel se place ce travail, discutant a la fois des
enjeux autour de I’étude des parois de domaines magnétiques, et des principales techniques d’imagerie magné-
tique a température cryogénique. Le second chapitre présentera alors en détail le développement expérimental
d’un magnétometre a centre NV fonctionnant & température cryogénique, les enjeux expérimentaux, ainsi que les
modalités d’imagerie magnétiques associées a ce dispositif. Dans la suite du manuscrit, nous mettrons en ceuvre
le magnétometre développé pour I’étude d’un film fin de (Ga,Mn)(As,P), un semi-conducteur ferromagnétique
particulierement adapté pour I’étude du déplacement de parois de domaines magnétiques et le développement
d’architectures de mémoires performantes. Nous présenterons les premieres imageries de parois de domaines et
mettrons en évidence ’homogénéité de I'aimantation dans ce film mince. Enfin, dans la derniére partie du manus-
crit, nous présenterons 1’étude des processus mis en jeu dans la relaxation du centre NV dans les nanodiamants,

dans l'optique de 1'utiliser comme capteur de champ fluctuants.

Abstract : The understanding of magnetic behaviors and the practical associated developments rely on our
ability to image these phenomena. The development of magnetic imaging systems at the nanoscale has brought
many scientific advances, in particular in nanomagnetism. In particular, the recent developments of scanning
magnetic field microscope based on the electron spin resonance of the NV center, a colored center in diamond,
have shown that this technique is well suited. These devices, combining great sensitivity and excellent spatial
resolution, have brought great results in nanomagnetism at room temperature. However, part of actual challenges
are displaced towards materials displaying magnetic properties only at low temperatures. That’s why it’s of crucial
importance to extend the temperature working domain of imaging techniques, despite the increase of experimental
constraints. In this context, the following manuscript describes the realization of a NV center magnetometer at
cryogenic temperature.

In the first chapter, we will present the context of this work, discussing both what is at stake in the study of
magnetic domain walls and also the main magnetic imaging techniques at cryogenic temperatures. The second
chapter will be devoted to the description of the experimental development of a NV center magnetometer a
cryogenic temperature, as well as the imaging techniques associated with. We will then use such a magnetometer
to study a thin film of (Ga,Mn)(As,P), a ferromagnetic semiconductor displaying very interesting properties in
magnetic domain walls displacement towards high-performance memory architectures. We will show the first
domain walls images along with a study of the homogeneity of the magnetization in this thin film. The last part

of the manuscript will be dedicated to the study of the processes at stake in the relaxation of NV centers in

nanodiamonds in the prospect of using it as a fluctuating magnetic fields sensor.
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