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Introduction

| ntroduction

Depuis une trentaine d’années, les études sumlgashes métalliques nanométriques et
leurs applications, dans le domaine de I'enregistr® magnétique en particulier, ont pu
étre menées grace a l'évolution des technologied &igboration. Maintenant, il est
possible de créer des structures totalement aetles en associant des matériaux
métalliques, des semi-conducteurs et des isolalBts. combinant leurs propriétés
structurales et physiques, on arrive a généremdeseaux systémes avec de nouvelles
propriétés. La combinaison entre les matériaux liggia ferromagnétique et les semi-
conducteurs ou isolants est intéressante, elleequar exemple la possibilité de développer
de nouvelles structures magnétorésistives. Cesnglifp permettant un contrdle non
seulement du courant de charge (base de I'éleguentraditionnelle) mais aussi du
courant de spin ont présidé a I'émergence de o@ gomme aujourd’hui I'électronique de

spin ou "Spintronique”.

La découverte du couplage d’échange antiferromagreé{AF) en 1986Grinberg 86]
et de la magnétorésistance géante (GMR, variagola désistivité sous I'application d’un
champ magnétique externe) dans les superrésea@x €e/1988[Baibich 88], a attiré
I'attention vers les multicouches magnétiques rigtas. La GMR des multicouches
magnétiques est un premier exemple d’'effet d’éeitjue de spin aujourd’hui utilisé pour
la lecture des disques durs ou bandes magnétigeatefi actuel de I'électronique de spin
est d'utiliser le spin de I'électron pour le stogkade I'information. Dans ce contexte des
systémes complétement métalliques, tels que cewomupermis la découverte de la
GMR, ne sont pas utilisables, puisque 'ordre dadeur de leur résistance électrique rend
difficile leur intégration dans des dispositifs maiélectroniques. Ainsi apres la découverte

de la GMR dans des structures de type métal feigoétague/métal non magnétique/métal
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ferromagnétique (MF/NM/MF), uniquement constitueds métaux, la recherche s’est
portée sur l'utilisation de nouveaux matériaux.@amticulier, un effort considérable s’est
concentré sur les structures hybrides MF/isolant/M®AF/I/MF) ou MF/semi-
conducteur/MF (MF/SC/MF). Des résultats intéressamit été obtenus, en particulier,
avec une couche isolante comme couche séparatiest, la magnétorésistance tunnel
(TMR), variation de résistance électrique de lacfmm tunnel qui apparait lors du
changement d’orientation relative des aimantatides couches ferromagnétiques. En
effet, la découverte de l'effet tunnel dépendantsdin dans des structures MF/I/MF en
1975 par Jullier¢Julliere 75] et sa mise en évidence a température ambiant@3ngar
Moodera[Moodera 95] ont permis d’envisager la mise en ceuvre d’'un sauvtype de
mémoire appelée MRAM (Magnetic Random Acces Memoky MRAM présente les
avantages cumulés des autres mémoires tels gpelitéad’accés comme la SRAM (Static
Random Acces Memory), haute densité comme la DRANMNn&mic Random Acces
Memory) et non volatilitt comme la mémoire Flaslkttuellement les applications des
jonctions tunnels magnétiques (MF/I/MF) sont tresnbreuses telles que : mémoires
magneétiques, capteurs magnétoreésistifs, transistagnétiques a effet tunne[Prinz 99].
Enfin une autre possibilité intéressante est debimen des matériaux ferromagnétiques
avec des matériaux utilisés actuellement en éleicne (semi-conducteur), comme le
silicium qui est sans aucun doute le matériau itmonable de I'électronique actuelle.
Alors que de nombreuses études ont déja été fairele systeme Fe/Si, on peut citer par
exemple[Toscano 92 ; Fullerton 92 ; Mattson 93 ; Briner 9€haiken 96 ; Carlisle 96 ;
Alameda 97 ; Endo 99 ; Gareev 01 ; Gareev,@&s peu de résultats ont été publiés sur le
systeme Co/Si. Pourtant, parmi les matériaux feagmatiques « simples », c’est un des
matériaux qui permet d’obtenir les magnétorésigares plus importantes. C’est dans ce
contexte que nous proposons d'étudier la structie®, propriétés magnétiques et de
transport des multicouches Co/Si.

Si les études de systemes MF/NM/MF et de systentgdMF ont abouti a des résultats
intéressants tels que : GMR et TMR, ce n’'est pasatepour le systtme MF/SC/MF. En
effet, les résultats obtenus pour les systemes GWME sont contradictoires d'une
expérience a l'autre ainsi qu’entre expériencehébiie. Par exemple, dans le cas de
systeme Fe/Si, un couplage de nature oscillat@@eev 01] (lorsque linterface est

largement mélangée) et un couplage de nature AFosoifiatoire[Gareev 02] (lorsque
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I'interface est peu mélangée), ont été observésrarpntalement. Cependant, les calculs
théoriques prévoient un couplage oscillatoire pme interface parfaite et un couplage AF
non oscillatoire pour une interface mélandéterper 02]. Le probléeme majeur des
systémes MF/SC est la présence d'un fort mélangéngerfaces. Dans le cas du silicium
on obtient des siliciures et/ou des alliages amespdiux interfaces. L'existence de cette
zone interfaciale entre le métal et le semi-conelucbouleverse les propriétés physiques
du systeme MF/SC, et rend [linterprétation des Itéwu difficile et quelquefois

incompréhensible et contradictoire.

Dans le cas des multicouches Co/Si élaborées pagrmation cathodique a température
ambiante, le mélange a I'interface entre le C@ &ilest de 'ordre de 5 a 10 rilshiguro
87 ; Fallon 00 _a] Cela a pour conséquence que, pour une épaissaiinaie de Co et de
Si plus petite que 5nm, les couches de Co ou de 8iélangent totalement, et on n’obtient
plus une multicouche avec du Co et du Si pur. Umagd Co-Si se forme dont la
composition dépend des épaisseurs relatives noesirtids couches de Co et de Si et des
conditions de dépdbt. Pour des couches de Co et griSgrandes que 5 nm, on obtient
alors des couches pures de Co et de Si, avec mgetmant progressif de la concentration
de l'alliage a travers l'interface mélangée. Oniantit différentes phases dont les parties
principales sont : le Co cristallin, le silicium amhe et un alliage amorphe ou un siliciure
cristallin [Fallon 00_a]. Le silicium amorphe et l'interface amorphe santjours obtenus
quelle que soit la technique de dépbt : évapordthat Ford-Long 87]ou pulvérisation
cathodiqugRuterana 90] L'épaisseur de la région d’interface est prinlgpzent décidée

par la cinétique de linterdiffusion qui est diifec a contréler pendant le dép6t.

Le mélange a l'interface entre les couches de Ce &i peut étre interprété en terme de
mélange balistique lorsque les atomes de Co évapirgignent la surface avec beaucoup
d’énergie et se mélangent avec les couches pur8s[Bet Ford-Long 87] Cependant, il
est peu probable que la faible énergielQ eV) de I'adatome soit suffisante pour causer le
mélange observé dans les systemes fabriqués ai#iatabpar pulvérisation cathodique
[Ruterana 90] L'origine du mélange a l'interface a donc prolesbént pour origine une
réaction chimique exothermique a I'état soligghim 96] Dans ce dernier cas, deux
événements sont possibles pour le mélange a fateide Co/Si :

1) La croissance d'un alliage amorphe par une réadiamorphisation a I'état

3
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solide favorisée par la température dégagée pahdipie de mélange a I'interface
(réaction exothermique) et un taux de diffusiorvélési la température reste au-
dessous de la température de cristallisation).

2) La formation de siliciure cristallin a linterfacasi la température s'éléve
suffisamment. Les trois siliciures principaux q@upent se former a l'interface

avec la température sont CgSto,Si et CoS[Shim 96}

L'épaisseur de la zone interfaciale, elle-mémet ggalement étre commandée par la

quantité de matériau déposé rendu disponible porgdction.

Les propriétés magnétiqgues des multicouches Cai@i fortement influencées par le
mélange a l'interface. En particulier on observes wliminution de l'aimantation des
multicouches. Dans le cas d’une multicouche de iCél8borée a température ambiante
par pulvérisation cathodique, le systeme passeadmportement ferromagnétique a faible
épaisseur de Si, a un comportement superparamagedtrsque I'épaisseur de Si déposé
est suffisante pour faire disparaitre le Co[@nundy 00 ; Fallon 99, Fallon 00_b ; Fallon
00_c]. Ce comportement est caractérisé par un cyclgwhliune rémanence nulle et un
champ de saturation tres grand. Il faut noter gaes cette étude, aucune information n'a
été donnée en ce qui concerne la perte d'aimamtdttale, traduite en épaisseur
équivalente de couche morte magnétique, c'estealdiquantité des atomes de Co non

magnétique a l'interface.

Nous avons des informations a ce sujet dans urde éa couche de Co déposée sur
Si(111) par épitaxie par jet moléculaire (EJM). pgaxticularité de cette technique est que
les mesures peuvent se faire in-situ, dans unbmésvide (jusqu'a 18" mbar) et sans
retour a température ambiante. La croissance deshes avec cette technique est aussi
mieux controlée que par pulvérisation cathodiquéepaisseur de couche morte
magnétiquement de Co, déposée sur un substrat (délpipar EJM a température
ambiante, est de I'ordre de 0.6 nm, et elle esoddre de 0.3 nm a 120 K'say 00] Dans
une autre étude, toujours par EJM, la couche nulriservée est de l'ordre de 1 nm a
I'ambiante, et de 0.7 nm a 150[Kai Xu 03]. Nous voyons donc que selon la technique et
la température de dépbdt employée les proprietésydteme Co/Si peuvent varier de

maniére considérable. Néanmoins, des études affexcta basse température, on peut
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déduire que les composantes non ferromagnétiqueSod8i a l'interface peuvent étre

significativement réduites par la diminution dedenpérature de substrat pendant le dép6t.

Du point de vue théorique, les calculs ab-initio Hakovaara et al. pour des
multicouches hc<0001> Co/Si avec des interfacefaipes ont prévu une oscillation de
couplage d’échange magnétigjienkovaara 00] Les multicouches Co/Si passent d’'une
configuration ou les aimantations des couches Caot sparalléles (couplage
ferromagnétique) a une configuration ou les aintata sont antiparalléles (couplage
antiferromagnétique) en fonction de I'épaisseutadeouche de Si. Cette oscillation est a
courte période : 2 plans atomiques. Cette prédi¢tiéorique de Enkovaara n’a jamais été
observée expérimentalement avant notre travail. Wouplage de nature
antiferromagnétique a été mis en évidence dansyseéerme CgSiy/Si de structure
amorphe [Quiros 05; Zarate 06 _a; Zarete 06 b ; Zarate O€f aussi dans les
multicouches Co/SjLucifiski 04], mais jamais une oscillation de couplage claire éi&a
observée expérimentalement. De plus, un couplageniagnétique a faible épaisseur de
Si < 0.8 nm et un couplage antiferromagnétique pme épaisseur < 1.7 nm ont été
suggérés dans des multicouches Co/Si dans un rédeireénférencglnomata 97] mais
n'a jamais été publié. Quoi qu'il en soit cettenine étude a été faite pour une épaisseur
nominale de Si < 1.7 nm avec une épaisseur derla iderfaciale de I'ordre de 5 nm.
Dans cette étude il s'agissait donc d'un couplage ¢ées deux couches de Co a travers un
alliage Co-Si et non une couche de Si pur. Récemnen couplage de nature
ferromagnétique a été trouvé dans les multicoucesSi [Jaiswal 07], mais
I'interprétation de la nature du couplage n’étais jglaire. En fait, il est difficile de détecter
le couplage ferromagnétique dans les multicouclasspnple mesure de leurs cycles

d’hystérésis (cf chapitre V).

L'ensemble des résultats expérimentaux évoquésssiid suggere que le fort processus
de diffusion atomique a linterface du systeme ME/®st a l'origine des divers
comportements magnétiques observés dans ce systétigwidence, les composantes a
l'interface de Co/Si (siliciure, alliage amorpheygosité de linterface,.), peuvent

modifier ou supprimer le couplage d’échange préaulg calcul ab-initio.

Dans le cadre de cette thése, nous nous sommegpdipusé de réduire ou, si possible,
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d’éliminer le mélange a l'interface Co/Si. Poura;edt en se basant sur les travaux cités
précédemment, nous avons €élaboré des multicouct& &ur un substrat de Si (111), a
basse température (90 K) par pulvérisation cathmdidNotre but était de limiter la
mobilité atomique au moment du dép6t et donc Husibn atomique aux interfaces Co/Si.
Nous espérions, ainsi, obtenir linterface la phlsrupte possible, pour étudier les
propriétés physiques intrinseques des multicou€le#Si. Une partie importante du travail
a donc consisté a étudier les propriétés struesirdes multicouches Co/Si déposées a
90 K. L'autre partie a été consacrée a |'étude al@sl propriétés magnétiques et de
transport en les confrontant, avec un certain sjcaéx prédictions théoriques dans les

multicouches Co/Si.

Ce mémoire est organisé de la maniére suivante.

Le premier chapitre est consacré a la présentatéota technique d’élaboration des
multicouches Co/Si utilisée dans ce travail (pubaiiron cathodique), et des différentes
techniques de caractérisations structurales, miagiest et de transport que nous avons

utilisées pour étudier les propriétés des multibesaCo/Si.

Dans le chapitre Il, nous passons brievement enerd®s mécanismes de couplage
d’échange magnétique intercouche, dans les muttimaimagnétiques. Parmi les quelques
modéles présentés le modele d’interférence quamtdgl P. Bruno, fera I'objet d'une
attention particuliere dans la mesure ou il traiégemaniere unifiée le cas des espaceurs
métalliques et isolants. Comme nous le verronsidsgltats de notre étude sur le couplage

au travers du silicium semblent relever d'une Sitnantermédiaire.

Le chapitre 1l présente les propriétés structwales différentes multicouches Co/Si
étudiées avec les techniques expérimentales d@d#ns le chapitre |: la Microscopie
Electronique a Transmission (MET), la Résonance ridague Nucléaire (RMN) et la

Réflectométrie des Rayons X (RRX).

Le chapitre IV est dédié a I'étude des propriétéagmeétiques et de transport des
différentes multicouches Co/Si. Nous nous inténessm particulier a I'étude du couplage

d’échange magnétique entre les deux couches fegrdtigues de Co a travers la couche
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de Si.

Le chapitre V est consacré a une discussion gén@lahs le but d'effectuer une
synthese entre les propriétés structurales et ghgsidu systéme étudié et d'en tirer une
vision générale sur la structure électronique ditésyge Co/Si/Co (presque) intrinseque.
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Chapitre |

Techniques d’élaboration et des caractérisationsde

multicouches Co/Si

[.1. Introduction

Le but de ce chapitre est d'exposer brievement texshniques expérimentales
d’élaboration et de caractérisation, utilisées aurs de cette these, pour étudier les
propriétés structurales et magnétiques des mutifes Co/Si. Tous les échantillons
étudiés dans cette thése ont été élaborés a basp@rature (90K) par pulvérisation

cathodigue (magnétron) a I'Institut de Physiqu€leimie des Matériaux de Strasbourg.

Le principe de la pulvérisation cathodique et lahnde d’élaboration des multicouches
Col/Si seront exposés en premiere partie de ce tohapians la deuxieme partie, nous
décrirons les techniques utilisées pour caractélise propriétés structurales de nos
multicouches, Microscope Electronique a TransmisgiET), Résonance Magnétique
Nucléaire (RMN) et Réflectométrie des Rayons X (RReX leurs propriétés magnétiques,
magnétometre a gradient de champ alternatif (AGEM®BA SQUID (Superconducting
Quantum Interference Device). Nous présenteronsi susnéthode 4 points utilisée pour
les mesures de la résistance dans le plan destiéicman
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|.2. pulvérisation cathodique

1.2.1. principe de la technique

Les méthodes principales pour préparer des couchieses sont classées en deux
catégories : La technique de dépodt en phase va&péDr(Chemical vapor Deposition), et
de dépbt par méthode physique PVD (Physical Vapepddition) telles que la
pulvérisation et I'évaporation (Epitaxie par Jet IBtwlaire et Ablation Laser). En
recherche ce sont généralement des techniques RNDBoqgt utilisées, alors que les
techniques CVD sont également utilisées industriedint, a cause de leur meilleur
rendement (grande vitesse de dépbt). Les technidDe€® présentent quelques
inconvénients, tels que faible densité des filmpodés, la contamination par des gaz
réactifs issus de la réaction chimique (hydrog#oer, chlore,...), et elles sont spécifiques
a un nombre limité de matériaux. Dans le domairsecde@ches minces magnétiques, il faut
maitriser les dépbts a I'échelle du plan atomiquelques angstréms, et ceci est beaucoup

plus facile a réaliser avec les méthodes physiques.

La pulvérisation cathodique bénéficie d’'une treande popularité tant en recherche
qgu’en milieu industrie[Vossen 91] Cette technique permet le dépbt de n’importe quel
matériau solide (métal, isolant,...), a I'excepties dolides organiques et autres polymeres
dont les longues chaines moléculaires seraientuitkdr Le grand intérét de la
pulvérisation cathodique est sa capacité a dépeoapidement un grand nombre
d’échantillons avec des caractéristiques variahles pulvérisation cathodique souvent
utilisée pour l'étude des propriétés physiques (paemple : couplage magnétique,
magneéto-résistance, ).des multicouches (MF/NM/MF) ou il est nécessdieedéposer un
grand nombre d’échantillons dans des conditionséxgntales différentes. C’est
pourquoi la pulvérisation cathodique est la techeiqui répond le mieux a notre besoin

pour étudier les multicouches Co/Si. Son princigtedenné brievement dans la suite.

Le principe de base de la pulvérisation cathod&giellustré sur la figure 1. Le matériau
a déposer est introduit dans I'enceinte a videssfmume d'une plaque de quelques
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millimetres d’épaisseur, ce qu’on appelle la cililette cible est fixée sur une électrode
refroidie (la cathode) qui est portée a une tensiégative. Une deuxieme électrode
('anode) est disposée en face de la cible, a istartte de quelques centimeétres, 'anode
sert de porte substrat. Les atomes de la cible &entés par un bombardement ionique
obtenu par la création d’'un plasma entre I'anode eathode. Dans le cas du systéme de
I'IPCMS le plasma est créé a partir d’Argon (Ared.ions Af contenus dans le plasma,
créé par le champ électriqgue entre les deux élesroviennent bombarder la cible et
aboutissant a I'éjection du matériau de sa surfaes.especes pulvérisées se thermalisent
partiellement dans leurs chocs avec les atomeszlgénérateur des ions puis se déposent

sur le substrat de polarisation anodique pour méwrun film.

Cathode
(Cilyle M)

Anode

@ {iuh strat)
() Q‘D O

Magneétron

-

H

+
?

CDEL
3
T

Alimentation Plasma w
haute tension dense (i)
T

Gy
ION
3e

.||

Figure 1: Schéma de principe de la pulvérisation cathodiqe) représente les électrorisl)
représente les atomes a déposer et)feprésente les ions d’'argon.

Pour augmenter la densité de plasma et par suitauke de dépdt, le systeme du
laboratoire utilise des cathodes magnétrons. Umétagn plan est constitué d’une cathode
refroidi a I'eau, fixée sur des aimants ou destddegimants créant un champ magnétique

dans le but de confiner dans une région annulaleesairface de la cathode les électrons
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secondaires émis lors du bombardement ionique. éBdtrons ionisent a leur tour de

nouveaux atomes d’Ar.

Les vitesses de dépbt, sont généralement contrpl¥eles tensions de polarisation, en
courant continu (DC sputtering) ou en courant aligf (RF sputtering) et par la pression
de gaz inerte introduite pour créer le plasma. €ut,paussi, modifier les vitesses de dépot
par le changement de la géométrie des magnétressnhtériaux a déposer déterminent le
type de polarisation. En effet, la polarisationcenrant continu DC convient bien pour des
cibles métalliques. Pour les cibles isolantes, tclaspolarisation en courant alternatif
radiofréquence qui convient, pour éviter I'accuntiola de charges sur la cible et par la

suite I'écrantage qui stoppe rapidement le bomiraedé.

Platine supérieure sur laquelle
sont fixés les portes substrats

Chambre de pulvérisation
cathodique

Sortie vers le spectrometre de
masse

Platine inférieure sur laquelle
sont fixés les magnétrons avec
les cibles

Figure 2 : Bati de pulvérisation cathodique de I'PCMS.

L'enceinte de pulvérisation cathodique de I'lPCMHgUre 2) est un bati Alliance
Concept, qui permet des dépbts a partir de sixcesumagnétrons (figure 3) : Deux
magneétrons face a face utilisés pour le dépotiatis homogénes et de composition bien
définie, deux magnétrons plans, et deux magnétconsergents qui permettent de co-
déposer deux matériaux afin de réaliser des aflidgecomposition ajustable. Deux de ces
magnétrons ont une alimentation RF, et les quatiresont une alimentation DC. La taille
de magnétron IPCMS est de 3 pouces. Au dessusatpielmagnétron il y a un cache

rotatif qui permet de contrdler la durée du dépot.
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Sputtering - platine I 5 - Magnétrons convergents

. | Magnétron I
3 face aface |
: bC

Figure 3 : Platine des magnétrons et dables, on peut distinguer les magnétrons plans &
face et convergents ainsi que les caches qui clemtrdouverture et lafermeture du flux de

atomes vers les substrats.

Sputtering - platine porte-substrats

Porte-substrats
chawd de 150°C a 800°C

Porte-substrats

froid de -180°C a 150°C

Figure 4 : Porte échantillon, on peut voir trés clairemémposte chaud et le poste froid
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Le porte substrat est formé en deux parties (figre la premiére partie peut étre
chauffée jusqu’a 800°C (le poste chaud PSC), atrkapartie peut étre refroidie jusqu’a la
température de l'azote liquide ou chauffée jusdiB@ °C (le poste froid PSF). On peut
placer jusqu’a 18(9) substrats de 1(2) pouce sBSE et 3 substrats de 1 pouce sur le PSC
(figure 4), au cours d’'une session. Le porte sabsit lui-méme polarisable, ce qui permet
un décapage de la surface des substrats (étapeeappetching ») par un plasma d’argon
avant d’effectuer un dépot. Le porte substrat ®im@gnétrons sont séparés par un plateau
tournant percé d'une ouverture de diametre ajieselfonction des substrats, qui permet
de sélectionner le substrat et la cible. Pendaef@t, substrat, ouverture et cible sont

alignés.

Le bati de pulvérisation cathodique est équipéupasystéme de pompage cryogénique
qui permet d’atteindre un vide résiduel de I'ordee2 & 3*1¢ mbar avant le dépét, et un
spectrométre de masse permet de détecter les quespartielles d'eau, d’hélium,
d’oxygene, d’argon et d’azote. La pression de itgpendant le dépot est de I'ordre de 3 a
5*10° mbar, elle est maintenue en équilibre dynamiquearitule dépdt par un flux
constant d’argon. L’ensemble de toutes les opératest geré par un automate relié a un

ordinateur.

[.2.2. Elaboration de multicouches Co/Si

Les cibles utilisées durant cette thése sont lealtolCo) et le silicium (Si). Les
multicouches sont réalisées par déposition de léese@ts purs dont les cibles sont situées
sur les magnétrons plans (figure 3). Les vitessesl@pdt sont ajustées a l'aide de la
puissance RF pour le Si et du courant DC pour leRomr pouvoir calculer les taux de
dépdt, il faut faire une calibration d’épaisseunuipohaque élément. Pour le calibrage des
épaisseurs, un film de quelques dizcentaines demnatnes est déposé sur des substrats de
verre et ensuite mesuré a l'aide d’un profilométetaux de dépbt a été choisi de I'ordre
de 0.05 nm/s pour les deux types de matériaux {Sd avec un courant DC de 110 mA et
une puissance RF de 100 W, respectivement. Cesltadgp6t de Co et de Si ont aussi été
vérifiés a postériori a I'aide des mesures paeoéfimétrie des rayons X. La température

de dépdt était toujours de I'ordre de 90 + 5 Kest’'la température minimale qu’il est
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possible d’obtenir sur le PSF.

La plupart de nos multicouches Co/Si ont été réatissur des substrats de silicium
monocristallin orientés [111], et quelques échkmtd ont été déposés sur des substrats de
verre. Avant le dép6t, les substrats sont nett@as un bain d’acétone aux ultrasons
pendant 15 minutes, suivi d’un bain d’alcool aukadons pendant 15 minutes afin de
dégraisser la surface et d’éliminer les poussidtasuite, ils sont décapés, dans le bati de

pulvérisation cathodique par un plasma RF d’argamdant 20 minutes.

Le schéma d’'un empilement multicouche est présgamé la figure 5, nous avons tout
d'abord déposé une couche de mouillage de Si ddréode 5 nm, ensuite nous avons
déposé N bicouches Co/Si et terminé la multicoyzdreune couche de protection de 10

nm de Si pour empécher I'oxydation du Co.

Couche de
protection de Si
ajustable a 10 n

Couche de ¢
Répétition N<

fois Couche de C

Couche de mouillage
de S

<« Substre

Figure 5 : Schéma de I'empilement des multicouche Co/Si.

Deux types principaux de multicouches Co/Si on#égéorés durant cette these :

(1) Type Si(111)/[Cat,nm/Sidnm]*6, multicouches a épaisseur de Co vagiabliec
1nm<t<9nm, déposées sur des substrat de Si(111)

(2) Type Si(111)/[Co3nm/Sinm]*n, multicouches a épaisseur de Si variable,cave
1nm<gi<7nm, déposées sur des substrat de Si(111)

Ces séries ont été élaborées dans le but, évitlgmineipal dans cette thése, d'étudier
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I'influence des épaisseurs de Co et de Si, respeectint, sur les propriétés structurales et
magnétiques de ces multicouches. Les secondesussit €€ préparées avec différentes

répétition N (2, 6, 12) pour étudier I'existencasgibles d'effet de super-réseau.
Des séries auxiliaires ont également été préparées

(3) Type verre/[Co3nm/Sinm]*6, a épaisseur de Si variable, avec 2.8ry¥st2nm,
pour étudier I'effet du substrat.

(4) Série de dispositifs de type Antiferromagnétiquetifisiel/Si/couche libre
Si(111)/Tampon/CoFe3nm/Ru0.8nm/[CoFelnm/Colnmjfi/Co6nm, avec
2.95nm<.tsi < 3.3nm. pour illustrer les variations de couplagépaisseur de Si

variable.

|.3. Techniques de caractérisation

1.3.1. Microscope électronique a transmission

[.3.1.1. Principe de la microscopie par MET

La microscopie par microscope électronique en tagson (MET) est une technique
de caractérisation structurale. L'observation desches minces a l'aide du MET nous
permet d’accéder a plusieurs informations strutdsréelles que : la visualisation directe
de I'échantillon et de la qualité des interfacasgection transverse), la structure cristalline
(qui peut étre déterminée a partir des clichésiffi@ction par observation en vue plane) et

la taille de grains (champ sombre).

L’observation de nos multicouches a été effectuBl@MS a I'aide d’un microscope
Topcon EMO002B. La tension d’accélération des ébetrest de I'ordre de 200 kV,
correspondant & une longueur d'onde des électrens-d 0,0251 A, et une résolution
maximale point & point de 1,8 A (haute résoluti@®.microscope est équipé d’un systéme

d’analyse chimique qui permet de vérifier la conipms globale des échantillons. Ce
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microscope, comme tous les microscopes électrogj@st constitué de plusieurs éléments
qui sont présentés dans figure 6. La colonne optiactronique regroupe les éléments
nécessaires a la production du faisceau d’élecfjmarson a électrons), sa focalisation (les

lentilles électromagnétiques) et a son observdéoran fluorescent).

Le canon a électrons assure la production desréhsctet leur accélération. Il est
constitué d'un filament (monocristal de LaB6) gimnIchauffe a une température voisine
de 1500°C pour extraire les électrons (émissiomntbélectronique). Diverses lentilles
électromagnétiques sont employées pour focalisitideeau électronique. Dans la plupart
des cas, des diaphragmes sont placés derrierertdies et permettent de sélectionner le

faisceau d’électrons en partie ou en totalité.

Le faisceau cohérent d’électrons de haute énenggeaigit avec un échantillon préparé
sous forme d’'une lame mince (normalement plus mouee 50 nm) et le traverse. Les
électrons qui se propagent dans I'échantillon peuétre diffusés élastiguement (sans
perte d’énergie), ou inélastiquement (avec peréneafgie). Une partie des électrons est
transmise directement. Une seconde partie diffragtedes plans cristallographiques (hkl)
(interaction élastique). Suivant l'information recbhée, le microscope peut fonctionner
suivant deux modes: image et diffraction selonlé mans lequel est placé I'écran ou le
film photographique. Enfin la derniere partie diséaau subit une diffusion inélastique qui
permet de déterminer la composition chimique (speacétrie de perte d’énergie ou

fluorescence de rayons X).
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Figure 6: (1) canon a électrons a la tensiorn.(2) Anode a la massg3) Systeme c
condenseurs. (4) Objet mince. (5) Objectif. (6)nPlacal de I'objectif avec son diaphragr
déterminant I'ouverturen. (7) Plan image de l'objectif, conjugude l'objet par rapport
I'objectif.(8) Systeme de lentilles de projectig®) Ecran fluorescent d’observation ou fi

photographique. (10) Pompes a vide.

Dans le mode image, un diaphragme est placé dgrandocal de l'objectif (image de
diffraction) de facon a ne laisser passer qu’un fesceau. On peut distinguer alors deux
cas tres difféerents selon la place de cette ouneegar rapport au faisceau transmis (figure.
7). On obtient une image dite en champ dligure. 7 (a)) lorsque le diaphragme objectif
laisse passer le faisceau transmis. Les rayonssé@éfou diffractés par certaines parties de

20



Chapitre | Technigues d’élaboration et des caractérisations meilticouches Co/Si

I’échantillon sont stoppés, et ces régions appseatsdonc plus sombres sur un fond clair.
Inversement si le diaphragme objectif stoppe Isckzau transmis, mais laisse passer un ou
plusieurs faisceaux diffractés, on obtient une iendije en champ somb(ggure. 7 (b)).
L’image est formée par les rayons diffractés daresdirection donnée; les zones claires de

I'image sont donc représentatives d’'une famillgpkas cristallins.

Faisceau incid ent Faisceau incidemt

S A S S I 2

ohjectif ohjectif
| .
«— > e »
diaphragme diaphragme
Plan image S FNUNS.  N
............................................. |

Figure 7: a) image en champ clair formée avec le faisceansmis. b) image echamg

sombre formée avec un faisceau diffracté (hkl).

Dans le mode diffraction, on obtient 'image dugteanme de diffraction des électrons
par I'échantillon. Les directions de diffractions thisceau d’électrons sont données par la
loi de Bragg :
2d,,,sing,,, =nA

ou: h, k et | sont les indices des plans diffraeé@gosition de Bragg,ng est la distance
interréticulaire entre ces plans (hKl),la longueur d’'onde des électrons incidents et n

I'ordre de diffraction.

Un schéma d’obtention du cliché de diffraction psisenté dans la figure 8. L est la
longueur de caméra (distance entre I'objet diffxatet I'écran), et D est la distance sur la
plague photographique entre la tache associéeréaflexion des plans hkl et la tache

centrale (tache tres intense du cliché de diffomctjui représente le faisceau d'électrons
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transmis qui a traversé I'échantillon sans étreééléCes deux grandeurs sont liées par la

relation suivante :

D
— =1g20 =26
L g

La distance interréticulaire est alors donnée par:

d,,D =LA

Ou LA, appelée constante du microscope, ne dépend qumiclescope et non de

I'échantillon diffractant. Cette constante a étdaginée, et est égale a 3,41 pour L = 66 cm.

© + eleciron

A

Plag ue

o L photographigue

4 -

Figure 8: Schéma d'obtention du cliché de diffraction.

La nature cristallographique de I'échantillon détere la forme du cliché de diffraction.
Dans le cas d’'un échantillon monocristallin, oniefut un cliché formé d’'un ensemble de
taches représentant le réseau réciproque de labmmrvée. Dans le cas d’'un échantillon
polycristallin, on obtient un ensemble d’anneauraemtriques fins de diamétre 2D. En

effet, dans ce cas, on trouve des plans en positoBragg quelle que soit leur direction

22



Chapitre | Technigues d’élaboration et des caractérisations meilticouches Co/Si

cristallographique, et les taches forment alors aomtinuum. Dans une situation

intermédiaire, ou les grains sont de taille comiplerau diamétre du faisceau, seuls un
petit nombre de grains, monocristallins mais dfdegons différentes, sont imagés et les
anneaux ne sont plus continus mais formés d'umuieede taches discretes. Finalement,
si 'objet est amorphe, alors il n’y a ni directiprivilégiée, ni périodicité de translation, et
on obtient un diagramme d'anneaux diffus centrés les distances interatomiques

moyennes.

1.3.1.2. Préparation des échantillons pour la migcopie par MET

Pour qu'un échantillon soit observable par METutfqu’il soit sous forme d’'une lame
suffisamment mince pour étre traversée par ledréles Pour obtenir des lames minces,
de nombreuses méthodes peuvent étre utiliséesed 'igenérale est de partir d'un
échantillon sous forme de couche et de I'aminags méthodes de préparations dépendent
de la nature chimique de I'échantillon et de l'imf@mtion recherchée. Il faut préparer
I’échantillon sans modifier sa composition chimicgtesa structure cristallographique, ni
introduire des défauts ou changer sa morphologiEuAe méthode de préparation n’est
parfaite, il faut adopter celle qui convient le miea I'échantillon a étudier. Parmi les
méthodes de préparations on peut citer le polissagEanique suivi d’'un amincissement

ionique et la méthode de coin clive.

Dans un certain nombre de cas privilégiés, pourabservation en vue plane par MET
(faisceau d’électrons perpendiculaire a la surfded’échantillon), il suffit de gratter le
matériau a examiner, et de le déposer sur un supttbpamince adapté. Ce support
universel est une grille en cuivre recouverte dfim trés mince de carbone amorphe
percé de trous. C'est la méthode que nous avongtéEl@our nos observations en vue
plane. En effet, nos multicouches Co/Si ont uneddene naturelle & se décoller du
substrat, tendance génante pour la plupart desresesnais favorable ici. Les petites
écailles récoltées ont donc été déposees sur lie gorte-objet. Cette méthode de
préparation a un avantage: elle assure qu'il paseu des modifications de la structure et

de la morphologie des multicouches Co/Si pendaptdparation.
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Pour les observations en section transverse (ésasi¢lles les interfaces a étudier sont
orientées perpendiculairement au faisceau d’élesjral est nécessaire d’amincir les
échantillons dans la direction perpendiculaire alitection de croissance des couches.
Nous avons tout d’abord utilisé une méthode despatie mécanique suivi d'un
amincissement ionique. Cette méthode consistela@rdalcouche mince entre deux lames
de silicium puis d'amincir le tout, perpendiculaient au plan des lames. Apres un
premier amincissement par abrasion mécanique, nassement final est obtenu par
bombardement ionique de la lame mince jusqu’a ftiona’un trou dans la tranche. Les
bords du trou constituent les zones minces obskwalbe résultat obtenu sur nos
multicouches Co/Si a été décourageant: au lieuottelas empilements des multicouches
nous avions un cliché d'alliage. Or les mesurelssgEs par RRX et RMN (cf chapitre 111)
montraient que nous avions des multicouches bi¢inieg Ces résultats contradictoires
étaient donc dus a la technique d'amincissemeligéati En fait cette méthode nécessite
une étape de recuit de la colle a 130-150 °C ausjaédtlitionne I'échauffement durant les
longues étapes d'amincissement. Ces échauffemégigdient nos multicouches en
favorisant la réaction chimique a I'état solide’iatérface entre le Co et le Si. Cette
méthode standard au laboratoire a donc été abaédaan profit de la méthode du coin

clivé.

La méthode du coin clivé est utilisée pour la prapan de multicouches épitaxiées ou
déposées sur un substrat monocristallin clivipigache 07] Le clivage est favorisé par
I'existence des plans atomiques faiblement liéseentix. Le clivage s’effectue sur un
échantillon dont I'épaisseur est de 70 a 150 pnut Tabord on clive le substrat (on
effectue une premiere incision de petite longuemrla surface de couche) a l'aide d’'une
pointe fine en diamant, afin d’obtenir une tranclee0.5 mm de largeur. L'opération de
clivage est répétée sur la tranche tous les 0.5emadternant les amorces de clivage d’'un
coté a l'autre afin de conserver deux coins clid@gonalement opposés. On obtient alors
des petits carrés de 0.5 mm de coté. L’échantitloit présenter au moins une aréte
parfaite (angle de 90°) qui sera utilisée pourd@tyation. L’échantillon obtenu est monté
par collage sur le support, I'aréte du coin estitprsée a 45 ° par rapport au faisceau

d’électron (figure 9).
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La méthode du coin clivé présente certains avastageest une technique rapide
(environ 45 minutes, pour préparer 4 coins du méptantillon, par rapport a quelques
heures pour les techniques classiques), facileragir@. L'avantage primordial de cette
technique est qu’elle n’induit pas de diffusionmlgue aux interfaces et ne modifie pas la
structure de I'échantillon. En revanche, cette némple a quelques inconvénients tels que :
la surface (couche/substrat) observable est peiitee mince observable peu étendue en
raison du grand angle du coin). La technique estde aux matériaux clivables, et, en cas

de mauvais clivage, elle peut produire des dislonatet amas de dislocations.

Figure 9: Porte-objet pour les coins clivés. L'aréte durcest positionnée 45 ° par rapport at

faisceau d’électron

1.3.2. Résonance Magnétique Nucléaire (RMN)

1.3.2.1. Introduction

La RMN est une technique spectroscopique, ellenasttenant incontournable dans la
plupart des domaines scientifiques (physique, ahifmmiologie, médecine). Le principe de
la RMN est basé sur la levée de dégénérescenapussnucléaires par effet Zeeman sous
I'action d’'un champ magnétique statique. Il estralpossible de provoquer des transitions
entre les niveaux d’énergie nucléaires adjacenfxegra l'application d’'un champ
radiofréquence. La fréquence de résonance esg r@lichamp magnétique local vu par le
noyau qui s’appelle champ hyperfin. Ce champ latakt pas exactement le champ
appligué mais ce dernier additionné d’'une contrdrutle I'environnement. A partir des

bY

spectres de RMN on peut accéder a plusieurs intnsg magnétiques (moments
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magnétiques locaux, anisotropie magnétique atomidweté ou perméabilité magnétique
locale) et structurales (identifications des enumements locaux, probabilités de
configuration et analyse structurale de l'ordrecarte distance), avec l'avantage d'une
observation directe des corrélations entre les d@ans le cadre de cette these nous

cherchons essentiellement a obtenir des informstida nature structurale sur nos

multicouches Co/Si.

Dans les matériaux ferromagnétiques, deux techaigaet possibles. La premiére est la
RMN sous champ dans laquelle I'aimantation des ni@abé est saturée par un champ
magneétique extérieur. L'autre est la RMN dite earap nul, c’est la technique que nous
avons utilisée pour caractériser nos multicouche&iC Dans cette technique le champ
magnétique vu par le noyau est uniguement le chraagnétique intrinséque au matériau,
aucun champ magnétique statique extérieur n’edicagp Ainsi la condition de résonance
est obtenue en faisant varier la fréquence du cheadfréquence. La fréquence de
résonance dépend de I'environnement dans lequebsee I'atome sondé. Elle permet de
déterminer

» la structure cristallographique des couches, laltppar exemple, résonne a des
fréquences Iégerement différentes selon sa phessallane, cfc, hc ou cc.

* I'environnement chimique des atomes magnétiquessi da fréquence de
résonance du Co varie linéairement en fonction dumbre d'impuretés
substituées au Co parmi ses premiers voisins. @aémaction est trés locale de
sorte qu'un spectre d'alliage de Co, par exempteanstitué essentiellement de
13 raies équidistantes (0 a 12 impuretés parml2egoisins), dont l'aire suit la
probabilité d'occurrence de chacun des environngranmiques locaux (voir
Fig. 10). Dans le cas du Si substitué au Co, ch&jueisin abaisse la fréquence
de résonance (217 MHz pour le Co cfc pur) d'envitbrMHz. Les effets des
impuretés plus lointaines se traduisent par ungélsement de ces raies
(fluctuation de I'environnement chimique au nivels seconds et troisiemes
voisins) et un déplacement général du spectrelié&ancentration moyenne.

De plus, en RMN en champ nul, le champ radiofréqeam par les noyaux n’est pas le
champ radiofréequence appliquéi,Hmais le champ hyperfin oscillant résultant du

mouvement des moments magnétiques locaux soustladfcelui-ci. En termes simples le
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bY

champ radiofréquence vu par un noyau est un charhploBal proportionnel a la
perméabilité locale, a I'échelle de la longueurcttBége, autour de celui-ci. Cet effet
d'augmentation par la perméabilité locale et leptamye hyperfin est réciproque : Le signal
RMN est principalement induit par la rotation/oktibn de I'aimantation électronique
locale elle-méme induite par la précession nuaédia RMN en champ nul permet donc
une grande sensibilité étant donné que le sigriaraplifié par la mobilité des moments
magneétiques locaupMeny 94], ce qui rend possible I'observation d’'un signadsadaible
que celui provenant d’'une seule couche atomiqueCde Le protocole expérimental
comporte non seulement une acquisition des speatrénction de la fréquence du champ
radiofréquence mais aussi de son amplitude (une ster magnétométrie par RMN). |l
permet ainsi dobtenir des informations sur les ppéiés magnétiques locales des
échantillons, a I'échelle de la longueur d'échathgeystéme. En particulier il permet de
mettre en évidence I'hnomogénéité ou I'inhomogéngidggnétique des échantillons.

—m=— Spectre Total
Plan 17% Co
—v—Plan 33% Co
Plan 50% Co
~-<--Plan 67% Co
Plan 83% Co
~-e=-Plan 100% Co

Spectre RMN et ses composantes

- guennn” 4«4«4«4 <

g™
8 TP VYVVYYYYT -
I s NS s L
! I ! I ! I
50 100 150

Fréquence (MHz)

250

Figure 10: Spectre simulé d'un profil linéaire d'interfaser 5 plans atomiquete centre pu
de la couche magnétique de Co n'est pas représitdignne une raie unique a 217 MHgeul
le dernier plan pur, en contact avec un plan mixeles plans mélangés sont présehts
raies individuelles (configurations a 0, 1, 2,. punetés) sont volontairement moitié moins le

gu'en situation réelle.
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[.3.2.2. Analyse des données

La RMN pour les matériaux ferromagnétigiény 92 ; Panissod 96 a ;Panissod
96 _b; Panissod 00Jest une technique assez peu souvent utilisée. éthatiologie
d’analyse des données est assez longue et complaxeaitement détaillé se trouve dans
la thése de C. MénfMény 94] et la these de J. P. J@lay 95]. Ici nous présentons
comment procéder pour analyser les spectres RMNmidgcouches et essentiellement
leurs interfaces. Le modele utilisé dans ce tragstilcelui correspondant a des interfaces

diffuses.

[.3.2.2.1. Analyse des Interfaces

Pour analyser les interfaces de nos multicouchéSiQmous procédons en deux étapes :
la premiére est une analyse grossiere qui congigigtimer les intensités des différentes
contributions du spectre (partie massive, autourladéréquence du Co pur et partie
interface, dans laquelle les atomes de Co ont dgmi®i leurs premiers voisins). La
seconde consiste a simuler les spectres a padir wliodeéle d'interface qui permet de
déterminer les probabilités de configurations chumes a 12 voisins et donc, l'intensité des
différentes raies du spectre RMN.

Aprés avoir établi les spectres RMN d'une sériecliémtillons en fonction de
I'épaisseur de Co, on les normalise a l'aire todiélgerface contenue dans chacun d’eux,
ce qui permet de comparer les intensités des diftér spectres pour les différents
échantillons. Avec cette normalisation, les contiitns provenant de linterface doivent
se superposer si la morphologie des interfacesndgipendante de |'épaisseur de Co
déposée. Par contre, lorsqu'aux faibles épaissiegrsinterfaces se superposent, on
constatera une évolution de la forme du spectezfatial du fait des variations du gradient
de concentration. Les contributions issues de lkiepanassive des couches, pur Co,
doivent elles croitre proportionnellement a I'épaisr. Le simple aspect de I'évolution des
spectres en fonction de I'épaisseur de Co dépasdedionc une estimation immediate du
mélange aux interfaces.

Apres cette comparaison de la forme des spectnespmpare les intensités totales des
spectres entre échantillons d'épaisseur différetasvariation de l'intensité totale des

spectres en fonction de I'épaisseur de Co, perraetdtifier si tous les atomes de Co
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présents dans les multicouches sont bien obsearéslds spectres RMN. Cette intensité
doit, bien sdr, croitre linéairement avec l'épaisseais elle doit aussi s'extrapoler vers
l'origine. Le cas contraire (une ordonnée a l'aeginégative) indique la proportion

d'atomes non magnétiques (non observés dans ligsslides spectres).

L’analyse des interfaces des multicouches se piiysau la modélisation des spectres
d’interface au moyen d’'un modele d’interface. Cettedélisation nous permet d’obtenir

un profil de concentration et de champ hyperfitirddrface.

1.3.2.2.2. Modeéle d’interface diffuse

Le modele utilisé pour I'analyse de nos multicouchkst le modele d’interface diffuse
[Meny 92 ; Panissod 96_bEe modéle est utilisé lorsque I'épaisseur deefface est due a
une interdiffusion plutét qu'a une rugosité (fluation d'épaisseurs). Ce modele s'est révélé
adapté au cas de notre systeme multicouche Co&is Be modéle I'interface est supposée
constituée d’'une succession d’alliages bidimenst:dans lesquels les atomes de Co et
de Si sont distribués de maniere aléatoire, aveccentain profil de concentration

permettant la transition entre le plan atomiqué@%a en Co et le plan atomique a 100%

en Si. La figure 11 montre la morphologie d’undetehterface. L'utilisation d’'une loi

Figure 11: Représentation schématique d'une interface siffsur 3 plans atomiques.
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binomiale dans chaque plan mélangé permet de ealad probabilités d’occurrence de
chaque environnement. Un exemple schématique dtale interface sur 3 plans
atomiques est présenté sur la figure 11 et, sfiguae 10 on a tracé le spectre simulé d'un
profii de concentration linéaire sur 5 plans atamg Le centre de gravité des
contributions au spectre RMN de chaque plan mélasgjé proportionnel au champ
hyperfin moyen dans ce plan. Il est alors possitddtenir un profil de champ hyperfin
qui peut étre considéré comme une estimation diil graimantation aux interfaces.

Il est important de noter que dans ce modele lesfates sont supposées symétriques
c’est-a-dire que l'interface Co sur Si est idengicau I'interface Si sur Co. En effet, le
spectre d’interface que I'on observe est la sommdods les spectres de chacune des
interfaces individuelles, il est donc impossiblediginguer les deux sortes d’interfaces. Il
est clair que cela ne représente pas, pour la pldes systemes, la réalité physique en
raison de la dissymétrie de croissance entre dalle matériau A sur un matériau B et la

situation réciproque.

1.3.3. Réflectométrie des Rayons X

La diffraction des rayons X est une technique é&x-son destructive qui permet de
donner des informations a plusieurs niveaux (infdroms qualitatives sur la composition
chimique des couches, la nature cristalline, lessdpurs des couches, leurs morphologies
et la rugosité des interfaces), suivant les géoesétttilisées.

Source de
R-X détecteur

—

Echantilon "

Figure 12: Principe de Réflectométrie des Rayons X (RRX).
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Dans notre cas, ce qui nous intéresse c’est leadifbn aux petits angles (réflectométrie
26, < 10°), qui nous permet d’étudier les épaisseurs etufyosité des interfaces des
multicouches. Pour les angl8sinférieurs a I'angle critiquéc, il y a réflexion totale du
faisceau incident. Quar > B¢, les rayons X sont partiellement réfléchis auwnfieres
entre régions de densité électronique différetegrincipe de Réflectométrie rayon X est

montré sur la figure 12.

Dans ce type de spectres de diffraction, on obsdegdranges de Kiessig, résultant des
interférences entre les ondes réfléchies aux atesf avec les deux milieux semi-infinis
externes. Elles sont habituellement utilisées pouesurer I'épaisseur totale des
échantillons aprés dépot. La présence de frangd§edsig est une preuve de la bonne
qualité des faces externes de I'échantillon. Loesda couche est composée d'une
multicouche de deux matériaux (Co et Si dans ra#tsd, le spectre contient également des
pics de super-réseatpics de Brag{y dont les positions donnent la super-période, de la
multicouche. Dans notre systéeme il s’agit de I'épaur de la bicouche Co/Si qui est
répétée plusieurs fois. La présence de pics degBmagl en évidence la présence d’'une
modulation de densité électronique dans les édlmgti(multicouche plutét qu'alliage), et
donne des informations sur la qualité des intedat® exemple typique de spectre RRX
d’'une multicouche Si(111)[Co/Si]*6 est présentésinfigure 13.

;] angle critique
10 =
106-é Franges de Kiessig
1051: Pics de Bragg
de multicouche
2 10" /
n 3
c 3 1
o 10+
g2 .
= 10°
10"
10° 4
10" 1 Background
2 ] de l'instrument
10 T T T T T T T T T
0 2 4 6 8 10

2 tetha (°)

Figure 13: Spectre RRX typique d’une multicouche [Si(111B7t6.
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Généralement, la périodicité de la distribution dessités électroniques détermine la
position des franges, et l'intensité et I'aspedutieur, largeur, apparition et disparition)

41l

des pics caractérisent la "rugosité" des interfaeekrgeur de la transition entre les deux
densités électroniques perpendiculairement au gésncouches. Pour avoir accés a ces
informations, il est nécessaire de simuler les tspgexpérimentaux. Généralement les
modeles d'analyse de cette rugosité ne distingo@stentre ondulation de l'interface et
profil de concentration (interdiffusion a I'échelgomique). Les parametres a simuler
(épaisseurs, densités électroniques, rugosité) aprdtés jusqu’'a ce que le spectre

théorique corresponde au spectre expérimental.

Les mesures de RRX ont été effectuées a I'lPCMSusudiffractomeétre PHILIPS
X’Pert-MPD muni d’un tube scellé & anode de Bi{=1.5406 A).

1.3.4. Mesures magnétiques

Généralement, un matériau magnétique (ferromagreitiq ferrimagnétique,
antiferromagnétique et paramagnétique) est carsét@ar sa courbe d’aimantation en
fonction du champ magnétique appligué. La forme cdtte courbe résulte de la
compétition entre I'énergie Zeeman due au chamgriexir et les différentes contributions
énergétiques internes du matériau magnétique, iéndigchange magnétique, énergie

d'anisotropie magnétocristalline, et énergie magptatique (énergie dipolaire), ...

Dans le cas des matériaux ferromagnétiques ourfagmétiques, la courbe M=f(H)
(figure 14) est souvent irréversible (cycle d’hyésis). Ce cycle se caractérise par : son
aimantation a saturation M(la valeur maximale atteinte par I'aimantation)-dela du
champ de saturationsHson aimantation rémanente, ffaimantation conservée par le
matériau a champ nul aprés saturation) et son cltaengitif H. (le champ nécessaire pour
annuler I'aimantation rémanente du matériau). Di&tsde du couplage magnétique le
champ a saturationgHest un parameétre important (cf chapitre V). Efetefle couplage
antiferromagnétique correspond a une saturatidiicitéf de I'échantillon (fort champ a
saturation) puisqu'il s'oppose a un alignementligéeades moments des deux couches. Par

contre le couplage ferromagnétique (ou I'absenamdplage) ne s'oppose pas au champ et
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correspond donc & une saturation facile (faiblergha saturation). Dans la pratique il est
difficile de trouver H avec précision. Pour cette raison nous avonstptaldulé I'énergie

de saturation £qui est donné par l'intégrale de HdM de H=0 au imaxn sur les courbes

d'aimantation de nos différentes multicouches CoL&ins les cas de cycles ouverts
(présence d'hystérésis due a l'anisotropie) noossaintégré la courbe moyenne entre
branche descendante et branche montante du cyebe.n€ donne qu'une approximation
(surestimée) de I'énergie de saturation en prés#anesotropie. Les simulations que nous
avons faites montrent que, pour des échantillomgcpstallins, cette surestimation atteint
20 % quand la saturation est uniguement détermpade 'anisotropie. En présence de
couplage antiferromagnétique cette erreur systéumatdevient trés vite négligeable par
rapport aux erreurs de mesure. En cas de doute anauss eu recours a la simulation

compléte des cycles.

M 4 (B) M,
M
r H
() ’
Es
H
©] |, ]
—1(C)

Figure 14: Cycle d’hystérésis d'un matériau ferromagnétigua courbe OB ne représente
pas la premiere aimantation, mais représente l@wyamoyenne des deux courbes AB
et CB servant a calculer I'énergie de saturatioimgdachurée) quand le cycle est

ouvert Hc>0.

Nous avons mesuré les aimantations de nos dif@éafantillons en fonction du champ
appliqué, a l'aide d’'un magnétometre a SQUID (SuRerantum Interference Device

Magnetometer) et d’'un magnétometre a gradient dmmphalternatif (AGFM). Les
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principes de ces deux magnétomeétres sont donr@sehrent dans la suite.

1.3.4.1. SQUID

Le magnétométre a SQUID nous a permis d'étudierolidion de I'aimantation en
fonction de la température pour un champ magnétigppliqué fixé et également
d’effectuer des mesures de cycles a différentespdestures. Nos mesures ont été
effectuées a 'NPCMS sur un magnétometre a SQUIDrnaercial fabriqué par Quantum
Design (modéle MPMS). Cet appareil fonctionne auacchamp magnétique appliqué
pouvant varier entre&c 5 Tesla généré par des bobines supraconductetedans une
gamme de températures comprises entre 2 et 40@&umne sensibilité de 5.2@mu. Le
fonctionnement de SQUID est basé sur la détectmnadvariation de flux a l'aide de
I'effet Josephson[Josephson 62] La description détaillée du fonctionnement d'un
magnétometre a détection SQUID peut étre trouvés ffaaree 76] Le principe en est

donné dans la suite.

Le SQUID peut fonctionner en deux modes : mode Ef@rfp statique) et mode RSO
(Reciprocating Sample Option). En mode DC le fluagmétique est modifié par le
déplacement de I'échantillon entre les bobines rcast L’'échantillon & mesurer est
introduit dans un tube en plastique (une paillagpgndu a I'extrémité d’'une canne. Cet
ensemble (échantillon+paille+canne) est introdaitgdle compartiment échantillon centré
exactement entre les bobines captrices et accrdalrée unité de transport qui assure le
mouvement de I'échantillon. Afin de détecter demaux tres faibles, nous avons utilisé le
mode de mesure RSO. Contrairement au systeme DClelgurel I'échantillon bouge pas a
pas, le systtme RSO utilise un dispositif qui daitiller 'échantillon autour de chaque pas
(figure 15). Les bobines captrices forment un gratfhétre composé de trois bobines
coaxiales (figure 15 (b)) bobinées en sens altegpoér éviter l'influence des courants
induits par des variations de champs magnétiqudsrienrs. Le déplacement de
I’échantillon aimanté le long de I'axe des bobipesduit une variation de flux magnétique
qui induit une tension dans les bobines de détectia variation de flux est transmise au
SQUID (anneau supraconducteur incluant une ou gections Josephson), qui est couplé
d’autre part a un circuit radiofréquence (LC) réaanavec une fréquence de résonance de
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guelque MHz). Le SQUID permet de transformer de fedbles variations de flux (bien
inférieures au quantum de flugy = h/2e) en d'importants signaux électriques

proportionnels a cette variation de flux, et dongr@oment magnétique de I'échantillon.

SQUIE voltage
@

» position

VAR V2

A

(b)

w LN N

l )] )

o U

« 3cm >
SQUID pickup coils

Figure 15 : lllustration d'une mesure en mode RS@) réponse du SQUID efb)

mouvement de I'échantillon a l'intérieur des bobinaptrices

1.3.4.2. AGFM

Le Magnétomeétre a Gradient de Champ Alternatif (MJHFlanders 88] permet la
mesure des cycles d’hystérésis des échantillons fmume de couches minces, a la
température ambiante et dans un temps relativeowemt. L’appareil présente une bonne
sensibilité qui permet de mesurer des échantilkwes une aimantation totale minimale de
I'ordre de 1 emu. Cette sensibilité est principalement limjpée le bruit mécanique ou
acoustique. L’appareil utilisé pendant cette thés¢ un magnétometre commercial
MicroMag 2900.

Son principe de fonctionnement est le suivantchantillon a mesurer est fixé sur une
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sonde en quartz reliée a un transducteur piézdriglee (figure 16). Il est soumis a un
champ magnétique statique produit par un électraai d'intensité variable H: (1.3 T),

et & un gradient de champ alternatif/dk de fréquencev produit par deux bobines anti-
Helmholtz situées dans l'entrefer de I'électro-aimbae gradient de champ alternatif est
orienté dans la méme direction que le champ swtijg gradient de champ induit une
force F agissant sur I'échantillon, force propontielle a I'amplitude du gradient et a
l'aimantation M de I'échantillon. Cette force prque la vibration du capillaire de quartz
qui entraine une déformation mécanique du transducpiézo-électriqgue et ainsi
I'apparition d'une tension de sortie a ses boi@eke tension est proportionnelle a la force
et donc au moment magnétique de I'échantillon. Afwbtenir un signal maximal, on se
place a la fréguence de résonance du systeme cémpas la tige en quartz et
I'échantillon, qui est comprise entre 100 et 1000 d¢lon la masse de I'échantillon. Le
signal est détecté de facon synchrone a la freguéngradient de champ a l'origine de la
force. Finalement, la courbe d’aimantation M(H) @stenue en faisant varier l'intensité du

champ magnétique statique H.

transducteur ressorts de
piézo-électrique g g/ suspension
tige quartz

électro-aimant
(champ statique)

Bobines Helmoltz échantillon
(champ oscillant)

Figure 16: Schéma du magnétomeétre AGFM
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Généralement, le cycle d’hystérésis obtenu présantesignal diamagnétique non
négligeable (contribution du tube en plastique edadsonde, SQUID ou AGFM, resp., et
de substrat de Si). Ce signal a du étre soustnagtydle d’hystérésis en annulant la pente
négative observée au-dela de la saturation. Cealsdjamagnétique a limité I'emploi de
'AGFM dont la gamme en champ n'était pas toujoswéfisante pour une bonne

détermination de la droite diamagnétique.

1.3.5. Mesure de la résistance (méthode de 4 pgints

Les mesures de la résistance de nos multicouches®@effectuées dans le plan par la
méthode de 4 points qui permet de s'affranchir rdssstances de contact. Dans cette
configuration les 4 points de contacts sont éqtadis. Deux points sont utilisés pour
injecter le courant et deux autres points sonisaslpour mesurer la tension dans une zone
ou la densité de courant est homogene. Ce qui peuset de déduire la résistance de la
couche et sa résistivité compte tenu de la géométe montage expérimental est montré

sur la figure 17.

Courant

Voltage

Points de contact

Echantillon

Figure 17: Principe de mesure de résistivité a 4 points.
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|.4. Conclusion

En conclusion, les techniques d’élaboration et deaatérisations des multicouches
Co/Si utilisées pendant cette these ont été présemtans ce chapitre. D'autres techniques
ont été utilisées occasionnellement pendant caitréelles que : 'AFM (microscopie a
force atomique), la réflectométrie de neutron, tafimmétrie, la DRX (diffraction des
rayons X) et I' XPS (spectroscopie par absorptipn X
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Chapitre Il

Mécanismes de couplage magneétique intercouche (IEC)

dans les multicouches magnétiques

[1.1. Introduction

Une multicouche magnétique typique est formée dlements successifs de couches
ferromagnétiques (F) et des couches non magnétigNMdy. L'épaisseur individuelle de
chaque couche peut varier de quelques plans atesiiguguelques dizaines de plans
atomiques. La couche NM est appelé couche sémargouche séparatrice entre deux
couches F). Les deux couches F peuvent étre caupéFeun couplage d’échange indirect
(IEC : Interlayer exchange coupling) a travers ¢aiahe séparatrice. Elles peuvent étre
€galement couplées par couplage dipolaire direet. s€cond couplage ne sera pas
considéré en dehors de ce chapitre car il estawd geux plans infinis et négligeable pour
des couches minces si leur aimantation est plararqui sera le cas dans notre étude. Au
premier ordre du développement de I'énergie de lagapen fonction de l'orientation
relative des aimantations des deux couches, cgllgguvent se trouver sous deux
configurations différentes : (a) les aimantatioes douches F sont alignées parallelement,
correspondant a un couplage ferromagnétique (F)egbaimantations des couches F sont
alignées antiparallelement, correspondant a un lagapantiferromagnétique (AF). La
figure 1 représente ces deux configurations d'aat@ms. Si I'énergie de couplage est

faible des termes d'ordre supérieur peuvent donmehelonner lieu a des configurations
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d'aimantation non colinéaires.

Lorsque les deux couches F sont séparées par ucbedM métallique, le couplage
est de type RKKY ou les deux couches F sont cosfigproche simple) via les électrons
de conduction du métal séparateur. Dans ce casulg@lage est de nature oscillatoire, le
signe de I'lEC oscille de F a AF en fonction depéiésseur de la couche séparatrice NM
(tnm). Mais, dans le cas ou la couche séparatricenestouche non métallique (isolante ou
semi-conductrice) on parle de couplage "tunnellesudeux couches F sont couplées via
les électrons traversant la barriére isolante ffat tuinnel, dans ce cas le couplage n’est
plus de nature oscillatoire mais décroit expon#detieent avec I'épaisseur de la couche

séparatric¢Bruno 95].

—p F —
NM
—p F, —_—
(a) (b)

Figure 1: Schéma illustranie phénomene (a) du couplage ferromagnétique (Fbe du
couplage antiferromagnétique (AF) entre deux coscfe@romagnétique (F) a travers u
couche séparatrice non magnétique (NM.fleche représente la direction de I'aimantatibe

la couche F

L’étude de I'lEC dans le systeme métal ferromagpu&iMF/NM/MF n’est pas un sujet
nouveau. En 196MBruyeére 65] un couplage F a été mis en évidence entre dawches F
a travers une couche NM. Le couplage était attrdowe défauts (trous d’épingle) dans la
couche non magnétique qui connectaient directemest deux couches F. Avec
I'amélioration des techniques de dépbt, un couplim@mature AF a été mis en évidence
dans le superréseau Cd/Y en 19Btajkrzak 86]. Ensuite, en 1986, Grunberg et al. ont
montré I'existence du couplage AF dans les multbes Fe/CfGrunberg 86] Depuis,
d’autres systemes ont été étudiés, on peut cigetrd@aux de Parkin et al. sur les métaux

ferromagnétiques de transition Fe, Co et Ni sépaaéslivers métaux tels que (Ru, Cr, V,
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Nb, Ta, Rh, Ir, Cu, Re, W, Mo)Parkin 90 ; Parkin 91_a] Dans le cas de couches
séparatrices non meétalliques, un couplage, souastifterromagnétique, entre les deux
couches F a été mis en évidence aussi dans desnggsMF/SC ou MF/I, comme par
exemple pour le systéme Fe/SifA®scano 92 ; Fullerton 92 ; Mattson 93 ; Briner 94
Gareev 01 ; Gareev 023ju Fe/MgO/FdFaure-Vincent 02]....

Le but de ce chapitre est d’exposer brievementiésanismes responsables de l'origine
physique de I'lEC dans le cas de deux couches &&ép par une couche NM métallique
ou non métallique. Nous allons commencer par urserggion phénoménologique de
I'EC, puis présenter brievement quelques modélesant les plus parlants physiquement
dans les deux cas. Nous décrivons aussi d'autreanisénes de couplage (trou d’épingle,

magnétostatique, biquadratique).

II.2. Description Phénoménologique

Une description phénoménologique du couplage diéghantercouche, proposée pour
expliquer les observations expérimentales, expiiémergie du couplage par unité de

surface selon :
E =-J,cos@) - J,cos(6) (1)

Ou @ représente I'angle entre les aimantations de @deuxhes ferromagnétiqued, et
J, décrivent 'amplitude et le type du couplage maigpé. LorsqueJ, domine, le
couplage est F (AF) pour les valeurs positives tiegs) deJ,. Le couplage F favorise un

alignement paralléle des aimantations et le coepldd- favorise un alignement

antiparalléle. Lorsquel, domine et s'il est de signe négatif, le couplaasorise un
positionnement des aimantations a 90°. Le prengemé¢ (J,) est appelé couplage

bilinéaire et le deuxiéme termd ) couplage biquadratique.

11.3. Couplage bilinéaire via les électrons de caradion

Plusieurs modeéles ont été développés pour explitioegine physique du couplage
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d’échange magnétique indirect entre deux couchesnfiagnétiques a travers une couche
NM meétallique. Dans ce paragraphe, en un premiapse nous décrivons brievement le
modele RKKY (Ruderman-Kittel-Kasuya-Yosida). Ce raleda été adopteYpfet 87 ;
Bruno 91 ; Bruno 92] aprés la découverte du couplage d’échange danmmuéticouches
magnétique, pour décrire 'oscillation observéecdecouplage. En un deuxieme temps,
nous deécrivons brievement le modéle d’interféreqoantique[Bruno 95]. Dans ce
modele I'lEC est interprété comme un effet quargigle taille qui est décrit en terme de
coefficients de réflexion dépendant du spin a éiface entre la couche non magnétique
séparatrice et les couches ferromagnétiques.

11.3.1. Modéle RKKY

Le modele RKKY (Ruderman et Kitt¢Ruderman 38] Kasuya[Kasuya 54] Yosida
[Yosida 57) a éeté développé initialement pour expliquer leiptage entre les ions
magnétiques qui se trouvent dans une matrice nggtallnon magnétique. Dans une
matrice métallique ou il y a des ions magnétiqlegiaz des électrons de conduction est
polarisé en spin, par échange, au voisinage desretgs magnétiques et transporte cette
polarisation entre impuretés distantes. Par segedns magnétiques sont alors couplés par
une interaction d’échange indirecte par l'internaéi@di des électrons de conduction. La
polarisation en spin des électrons de conductioprésente sous forme d'une fonction
oscillante amortie en fonction de leur distancéah Ipolarisant et, de méme, le couplage
RKKY entre ions magnétiques distants rdse comporte, asymptotiqguement comme une

sinusoide d'amplitude décroissante efl. 1/

Apres la découverte du couplage d’échange dansmekicouches magnétiques
métalliques, le modele RKKY a immédiatement étégsug pour expliquer la décroissance
oscillatoire de ce couplage en fonction de I'épaisde la couche séparatrice (figure 2).
Apres adaptation au cas de plans magnétiquesiad'ims magnétiques ponctuels, il a été
montré que ce mécanisme résulte bien en un couptamjéant décroissant de la forme :

sin(2kty, )

J, 0 (2)

2
tNM
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La période de 1/2k de l'oscillation résulte de la singularité de lasceptibilité
magnétique des électrons de conduction associéeamactére stationnaire du vecteur

d'onde 2k reliant deux éléments de la surface de Fermi.

i NigoCOQ()/RU/Ni 80C020
0,1 F
-
g -
= ]
~
=085 ; i
= (b) antiferromagnétique
(9}
) 8 *
i i
0 ** 5 - =)
n % 7 =
el
(a) ferromagnétique
-0,05 1 1 ! I ] s
0 1 2 3
TRu, nm

Figure 2 : Intensité du couplage d’échangg, Entre deux couches degflioy a travers une
couche de R[Parkin 91_b]

Le modéle RKKY a connu un succes, au début deseanfi@, pour I'explication de
I'oscillation du couplage d’échange entre deux bascferromagnétiques séparées par une
couche non magnétique métallique. Il donne de b®nnterprétations dans le cas de
multicouches de types Terre Rare/Y ou Lu. Les pogssentiels de ce modéle étant une
perturbation localisée de la polarisation de spiumne surface de Fermi sphérique du métal
séparateur, il était bien adapté au cas des tares, comme le modele original. Dans le
cas des métaux de transition ferromagnétiquesgdaribtion du couplage magnétique via
la polarisation de spin des électrons de condustionécessité d'autres adaptations. Dans
les métaux de transition, les électrons porteussndements magnétiques sont délocalisés;
ils participent a la conduction électrique et doivétre considérés dans un modéle de
bandes d’énergies, c’est le magnétisme itinéranalément un modele de type RKKY,
mais tenant compte de la structure électroniquméial séparateur, donne une prédiction
correcte de la période d’oscillation du coupl@@runo 92]. En particulier, il explique les
différentes périodes, observées expérimentalement, fonction de ['orientation

cristallographique de la couche séparatrice, afus, pour certaines orientations, la
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présence de plusieurs périodes. Ces raffinemestdteat principalement du fait que le
détail de la surface de Fermi du séparateur estaement pris en compte pour déterminer
les vecteurs d'onde stationnaires et, contrairensntcas de moments ponctuels,

uniquement dans la direction perpendiculaire an gis couches.

Toutefois ce modele est incapable de décrire dfagen correcte I'amplitude et la

phase de l'oscillation du couplage magnétique.

11.3.2. Modele d’interférence Quantique

Une approche différente a été proposée par Edverdls[Edwards 91]et par d’autres
auteurs[Barnas 92 ; Erickson 93 ; Slonczewski 98pur résoudre le probleme de I'lEC.
Dans cette approche le couplage est attribué angeha@ent de densité d’état qui résulte du
confinement dépendant du spin des électrons dapsiteuantique que forme la couche
séparatrice. Ce modele de puits quantique donnetearant le méme comportement
d’oscillation décroissante que l'interaction RKKYams, de plus, il décrit plus correctement
I'amplitude et la phase du couplage.

L’existence des differents mécanismes qui prévaientomportement essentiellement
similaire du couplage a conduit a une controverseeequi concerne le vrai mécanisme du
couplage d’échange intercouche. BryBouno 93 ; Bruno 95] et ultérieurement Stiles
[Stiles 93] ont résolu ce probleme en montrant que les diitése approches
correspondaient en réalité a différentes approxanatpour le méme mécanisme. Bruno a
montré que le couplage magnétique entre deux cedeh®magnétiques est effectivement
dd aux interférences des ondes électroniques darsukche séparatrice. L’amplitude et la
phase d’oscillation du couplage sont expriméeseemds d’amplitude et de phase de
coefficients de réflexion des électrons aux intefaentre la couche séparatrice et les
couches ferromagnétiques. Chaque canal de spiregmsdes coefficients de réflexion
propres aux interfaces. Un traitement détaillérgevie par exemple dans l'article général
de P. BrundBruno 95].

Bruno se place dans le cadre du modeéle des éleditoas pour simplifier son calcul.
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Considérons deux couches ferromagnétiquase{fs) qui sont séparées par une couche
séparatrice d’épaisseugpt Dans ce modeéle d’électrons libres l'origine desrgies est
prise au bas de la bande majoritaire. La couchara&e NM forme une barriére de
potentiel pour les électrons qui passent de laltbg vers la couched: La densité d’état
du systeme est modifiée par effet quantique d&etaie qui conduit a un changement de
I'énergie totale du systeme. Les coefficients digexéon a l'interface entre la couche
séparatrice et les couches ferromagnétiques dépededorientation du spin de I'électron
par rapport a I'aimantation de la couche ferrom#gné, comme le montre la figure 3.
Donc, l'effet quantique de taille et I'énergie tietalu systeme dépendent des alignements
relatifs des aimantations des couchgseF . Ce qu’est a l'origine physique de I'EC.
Pour une configuration donnée (F ou AF) des couéhest Fs la variation de I'épaisseur
twv modifie le caractére, constructif ou destructiésdnterférences quantiques ce qui
induit respectivement une augmentation ou une ditin de la densité d’état électronique
dans la couche séparatrice, et une stabilisationneudéstabilisation de la configuration

par rapport a l'autre. D'ou le comportement odoilta de I'EC.

Antiparallel Parallel E Unoccupied
Alignment Alignment 4 stateis .‘
- — it Bk e g

|
|

Ferromagnet Spacer

1

Figure 3 : Les 2 panneaux a droigonnent les structures de bandes typiques dantele
des électrons libres doouplage d’échange intercouche. Les panneaux &lgadonnent le
puits quantiques de spin des électrons up et doamr pne configuration parédle et

antiparallele des aimantations. Les zones grisesgiént les états occupiitiles 04]

Considérons un électron de vecteur d'onfle= K, + Kz ou Kz est la composante
normale au plan des couches. La présence d’inteifés quantiques se traduit par une

modification AE de I'énergie total€E du systeme tricouche :
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AE = [ (e - &, )n(e)de ) (3

La constante), de 'lEC est donnée par2J, =E. —E,., ou F et AF correspondent

respectivement aux configurations parallele etpanéllele.
Er ~Ep =] (6-&)[BNc (6) - AN, (6)]de (4)
Dans le cas (plutdt général) de confinement fadbl@btient :

E, —E, = —n—lalm[ fakz[™ dsArAArBeZ‘KZD} (5)

. Fae) ~Ta . s : o
Ou Ar,,, =28__A® représente I'asymétrie de spin du coefficient éifexion pour
A(B) >

chaque interface.

Dans le cas d’'une couche métallique d'épaisseuoiitapte, Bruno obtient :

e
477 mD?

3, = im|ar2e?-°] (6)

2 E- -U
Ou k. =\/M est le vecteur d’onde au niveau de Fermi dansolahe

hZ
separatrice métalliquen,, est la masse effective de I'électrdn, (E- >U , une couche

séparatrice métallique) est le potentiel de la heuséparatrice et est la constante de
Planck.

Jusqu'a maintenant le term& de la constante de couplage est donné a tempgratur
nulle. Si on prend en compte la température awslicissement de la distribution de

Fermi-Dirac, J, devient a température finie[Bruno 95] :

27k DM 1’k )
sinh| 27k, TDm/ (1% )|

21,2
5o 1%

= D Im[ArzeZiKFD]x

(7)
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En résumé, dans le cas d'une couche séparatricdiguétd |IEC a un comportement
oscillatoire en fonction de I'épaisseur de la caucképaratrice comme le montre

I'expression de la constante de coupla@ie Enfin, en fonction de la température, le
couplage décroit avec I'augmentation de la tempgézaia fonctionx/sinh(x) décroit en

fonction dex).

I1.4. Couplage magnétique bilinéaire par effet tueh

Théoriguement plusieurs modeéles types ont été dgwétopour expliquer le couplage
d’échange entre deux couches ferromagnétiques éEpgpar un isolant. Dans ce
paragraphe, nous discuterons brievement deux nodelecouplage d’échange par effet
tunnel qui font I'objet d’une attention particukerCes deux modeéles sont : le modele de
Slonczewski et le modéle d'interférence quantige€dBruno.

[1.4.1. Modéle de Slonczewski

Ce modele considére le courant tunnel de spinauets de la barriere de potentiel. Le
couplage est associé au couple qui s'exerce émtrehtation des couches F di au courant
bidirectionnel de spin, polarisé dans la couche'dfigine et arrivant dans l'autre. Ce
couple est décrit en terme de "courant de proliéldk renversement de spin" dont le sens
s'inverse selon que les électrons ont, en majodt&,ersé leur spin en traversant la barriere
ou non. Le calcul est effectué par résolution dmjdation de Schroédinger pour une
fonction d’onde plane d'électron libf8lonczewski 89]Dans la limite ou I'épaisseur D de
la barriere est grande devant la constante de idéarme 14 de la fonction d'onde
exponentielle I'expression du couplage d’échangecatteux couches ferromagnétiques a

travers une barriere isolante est donnée par :

(Uo - EF) 8/(2(/(2 _kr ki )(kr _ki)z(kT +kl)e_2KD
87°D? (K> +K2)(K* +k?)*

‘]1: 8)(

Ou (U, —E; ) est la hauteur de la barriere let et k sont respectivement les vecteurs
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d’onde de spin up et de spin down. Dans cette egfme du couplage d’échange, on peut

voir la forte dépendance eg;—l(: de lintensité du couplage en fonction de I'épaiss
d’isolant. Ce comportement donne une signaturee ndiit couplage d’échange par effet
tunnel. Le termegx® — k. k ) traduit le "courant de probabilité de renversenuengpin”. Il
détermine, selon les matériaux utilisés, I'ampéted le signe du couplage : négatif, il
correspond a un couplage antiferromagnétique, ipakitcorrespond a un couplage

ferromagnétique.

11.4.2. Modele d'interférence quantique

Le modéle d’interférence quantique de P. Bruno pewe traiter de facon unique le cas
de la couche séparatrice métallique et de la cos€paratrice isolante, en considérant soit
une fonction d’onde de Bloch (métal) soit une fanttd’onde évanescente (isolant).
Bruno a introduit la notion de surface de Fermi ptaxe, ce qui lui permet de généraliser
le modele de puit quantiqgue aux isolants et auxi-semducteurs. Puisque les ondes de
Bloch ou évanescentes contribuent de facon analagueouplage, l'introduction de la
notion de surface de Fermi complexe apparait n&orent. Ce concept autorise les

valeurs complexes d€, ce qui permet de passer du cas métallique auscéasnt par
simple remplacement d&. (réel) dans I'expression de la constante du coepl par
ik (imaginaire). L’expression de la constante de tamyg dans le cas d'une barriere

tunnel devient alors :

_iﬁ 2,2k D 2_7-KBTDm/(h,2KF) “
I 4 D 'm[N © ]x sin|27K ;TDm/ (2% ) ©
| 27k TDM (n2.

(10)

=S

Avec (E-<U barriere tunnel). A T=0K, la constante de couplage

3 _ 1 nPk?

2,-2kgD A FPRN . .
wr=o) = 7 0 Im[Ar e ] se réduit a la formule de Slonszewski. Le signe du
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couplage est déterminé par largument de’=a(k?-k!k: :)le couplage est
antiferromagnétique (respectivement ferromagnéjigsie k2 <k'k: (respectivement

k? >kl k. ) aveck! (k. )le vecteur d’'onde au niveau de Fermi pour le spajoritaire

(minoritaire) pour les électrons dans les coucheBdnc, comme le montre I'expression
du couplage, I'lEC n’a pas un comportement osciltatdans le cas d’'une barriére tunnel
mais exponentiellement décroissant en fonctioWégmisseur de la couche séparatrice.
L'expression (10) montre également que, contraint@e cas du séparateur métallique, le

couplage doit croitre en fonction de la températlardonction x/sin(x) croit en fonction

dex. L'explication est simple, du fait que la contrilmn des électrons au couplage tunnel
dépend exponentiellement de leur énergie, lorsqaetempérature augmente, la
contribution des électrons au dessous du niveaierde (dans une gamme d’énergie de
I'ordre de lgT) diminue au profit d’'une contribution au dessusniveau de fermi, ce qui a
pour effet d'augmenter le couplage.

I1.5. Autres mécanismes de couplage magnétique iobeiche

Le comportement des multicouches magnétiques paet é@ntrélé par dautres
mécanismes en dehors du couplage bilinéaire. Pasai mécanismes, le couplage
biquadratique (ordre supérieur du couplage d'éalarcguplage par trou d’épingle et le
couplage dipolaire (magnétostatique). Dans la suites allons décrire brievement ces

trois mécanismes de couplage magnétique.

11.5.1. Couplage magnétique biquadratique

Outre les deux cas de couplage colinéaire (pagatlélantiparallele) des configurations
d'aimantation des deux couches F résultant du tditimaire de I'énergie de couplage
(—J,cos@)), un autre type de couplage a été mis en éviddane le systeme Fe/Cr/Fe
[Ruhrig 91] et d’autre systemdsieinrich 91 ; Heinrich 93 ; Farle 98Jou I'on a observé
un alignement perpendiculaire des aimantationorSixpression phénoménologique (1)
présentée au début de ce chapitre une telle coafign est possible lorsque le terme

d'ordre 2 ¢ J,cos (€ ) domine. On I'appel couplage biquadratique ou tagga 90°. Du
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point de vue fondamental un tel terme peut existesque le terme bilinéaire n'est que le
premier ordre du développement de I'énergie delagapdont on ignore la forme exacte
en fonction de I'angle entre les deux aimantati@ependant tous les calculs théoriques
ont montré gu'intrinsequement le termeedt négligeable devant. les forts couplages
biquadratiques observés ont donc une origine eségue. SlonczewskSlonczewski 91 ;
Slonczewski 95]a montré, parmi d'autres, que le désordre awxfades (fluctuation
d’épaisseur, contact direct, etc) entraine desuaimns du couplage bilinéaire intrinséque.
Lorsque ces fluctuations, par exemple due auxudhtains d'épaisseur NM, impliquent un
changement du signe du couplage, les couches fagmétiques seront frustrées. Si les
fluctuations sont a courte distance latérale, lesctions d’aimantation des couches
adoptent une orientation relative moyenne entraligde et antiparallele. En revanche, si
les fluctuations sont & longue distance latéraect@iches auront la possibilité de résoudre
la frustration en développant des parois entre duwgsacouplés parallelement et
antiparallelement. Le couplage biquadratique rdestc qu'un couplage effectif di aux

défauts du systeme.

Upper Ferromagnet L

Spacer Layer

—;—.—_'_'_*—'_

Lower Ferromagnet

Figure 4 : Couplage biquadratique et variations de I'épaigseliépaisseur de la couct
séparatrice varie périodiquement entre n et n “atec un couplageFApour une épaisseur

et un couplage F pour une épaisseur n [Sfiles 04]

Considérons un modéle simple comme le montre lardigt, dans laquelle la couche
séparatrice est formée de terrasses parallélesndedur L avec une épaisseur alternative

et des amplitudes de couplagé et J*'. Dans ce modele I'expression du couplage
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d’échangel, est donnée par :

3, =L (11)

Avec AJ, =J" -J™ et A est la constante de couplage d’échange (éneggibatige par

unité de longueurintra-couche du matériau ferromagnétique.

Comme on le voit ce terme est toujours négatif @respond a des orientations
orthogonales. Il est évidemment dominant pour lpaisSeurs ou le terme bilinéaire
s'annuleen moyenne), est d'autant plus faible que,Zst grand ce qui traduit le fait que le
matériau ferromagnétique moyenne le couplage hilieécontradictoire sur des distances
latérales d'autant plus grandes qug ést grand. Il faut noter que si LdAdevient trés
grand le systeme adoptera plutét, comme indique lpdwt, une configuration en domaines

paralleles et antiparalléles de taille latérale. ~ L

L’expression (11) est trés simple, c’est une desion qualitative d’un systeme plus
réel. En réalité, les terrasses fluctuent en taiteforme et en épaisseur et il faut introduire

un termeAJ, effectif.

11.5.2. Couplage ferromagnétique par trous d’épirgl

La croissance d’'une multicouche ne se passe pgsutswd’'une facon idéale, plan par
plan, et dans beaucoup de cas on n'obtient nixépitsi méme monocristallinité des
couches. En conséquence, la multicouche obtensemetde défauts de structure, et par
suite des discontinuités de certains couches. anas ou la multicouche est constituée
de couches F séparées par des couches NM, la tillsghdans la couche NM s’appelle
trou d’épingle (« pinholes » en anglais). Du fait dontact direct entre les couches F
(figure 5) et si la densité des trous est impoetaineén résulte un couplage d'échange direct
ferromagnétique entre couches F. On rencontre ciit@tion généralement dans des
multicouches déposées par pulvérisation cathodippir des épaisseurs de couches
séparatrices inférieures a environ 2 nm, trés digeer, évidemment, des matériaux

déposés et des conditions de croissance.
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NM

Figure 5: Deux couches ferromagnétique (F) sont séparées parcouche non magnétiq
(NM), les deux couches F sont couplées ferromaguetient par trou d’épingléen raison dt

contact et donc de I'échange direct entre couches F

11.5.3. Couplage magnétique de type magnétostatique

Un plan magnétique infini et infiniment mince n'engre pas de champ de fuite. Il n'y a
donc pas de couplage magnétostatique (dipolaite &xls plans. Lorsque les couches ont
une taille latérale et une épaisseur finie il exish champ de fuite pouvant coupler deux
couches. Ce couplage est de type ferromagnétiqua slirection d’aimantation est
perpendiculaire au plan, antiferromagnétique & elt planaire. Son intensité dépend du
rapport d'aspect épaisseur/taille latérale etul @re ignoré pour des couches d'épaisseur
nanometrique et de taille latérale millimétriquen Eevanche si les couches ne sont pas

planes les champs de fuites autour des rugositésréece peuvent étre considérables.

Un couplage magnétique par peau d'orange ou coeptig Néel est un couplage
magnétostatique did a la rugosité des couches. Omerleontre souvent dans les
multicouches de qualité cristallographie moyenrmeuvént, la rugosité des interfaces est
corrélée d’une interface a l'autre par le fait méyuoe I'épaisseur des couches est uniforme
(figure 6).

L’accumulation des (pseudo) charges magnétostaique apparaissent aux interfaces
pour chacune des couches F en raison de I'irrétildu profil d'interface, donne lieu a un
couplage dipolaire paralléle dans le cas ou lesamfations de deux couches F sont
planaires et si les rugosités sont corrélées. Cotemmontre la figure 6 (panneaux du

milieu et de droite), les charges correspondantesdéux couches s'attirent si celles-ci ont
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des aimantations paralléles alors qu'elles se sSeodi si les aimantations sont
antiparalleles. La configuration parallele est dtmplus stable. Le cas, hypothétique, ou
les rugosités corrélées seraient en oppositiorhdeegy(bosse contre bosse) donnerait lieu a

un couplage antiparalléle.

Dans le cas simple d’'un profil de type sinusoidalla rugosité d’amplitude h et de
période L, on peut montrer dans le modéle de Néelle couplage dipolaire résultant entre

couches F a travers une couche NM d’épaisseur @itgléel 62] :

2
3= %%M hTe“ : (12)

Ou Ms est I'aimantation a saturation des couches.

Figure 6: Couplage magnétique par peau d'orange pour wgposité corrélégStiles 04] Le
panneau de gauche montre les lignes du champ dipolaréé par les charge
magnétostatiques dues a la rugésde surface d’'une seule couche F. Le panneamitieu
représente le cas ou les aimantations de deux @suElsont paralléles: des chargessignes
opposésapparaissent sur les interfaces en regard ce gaisse I'énergie dipolaire par rappc
au casde deux couches éloignées. Le panneau de draitepte le cas ou les aimantations
deux couches F sont antiparalléles pour lequel dearges deméme signeapparaissen
symétriquement sur les interfaces en regard cetlguie I'énergie dipolaire parapport au ca:

de deux couches éloignées. La configuration pdea#iet donc la plus stable.

Dans le cas ou les rugosités sont décorréléesulglage par peau d’orange devient nul,
en moyennemais, de méme que dans le cas du couplage dgehaitinéaire, ses

fluctuations peuvent donner naissance a un couplhgpiadratique de nature
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magnétostatiqugpbemokritov 94]

Prenons un cas simple de rugosité décorrélée @umhe de rugosité sinusoidale et une
couche plate, figure 7). Dans ce cas les chamgdsitds opposés de la couche rugueuse
affectent de maniére égale, mais opposée, les zadjasentes de la couche plate. Le
couplage dipolaire colinéaire est donc nul maisolache plate résout la frustration liée aux
champs contradictoires en orientant son aimantgbempendiculairement a celle de la
couche rugueuse. Dans ce modele simple, I'expmesdé couplage biquadratique est
donnée paiDemokritov 94 ; Demokritov 98 ; Stiles 04]

h’L _
J, -~—y0|v|;‘§e 4o/t 3j1

Ou A est la constante d'échange ferromagnétique duriaatéerromagnétique. Les

mémes remarques s'appliquent ici que dans le ckéctiange bilinéaire fluctuant.

Figure 7: Couplage biquadratique pour une rugosité décoeélées lignes de chan
dipolaire opposées de la couche F rugueuse du éssltent en un couplages daimantation

de cette couche perpendiculaire a celle de la ceueplate du hauiStiles 04]

11.6. Conclusion

Dans ce chapitre nous avons passé brievement ee fes mécanismes de couplage
d’échange magnétique intercouche, dans les muttf@simagnétiques. Parmi les quelques

modeles présentés le modéle de P. Bruno, traimmahiére unifiée les cas ou la couche
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séparatrice NM est une couche métallique ou isejafdra I'objet d’'une attention
particuliere dans la mesure ou, comme nous le neyies résultats de notre étude sur le
couplage au travers du silicium semble releveredsituation intermédiaire. Pour plus de
détails en ce qui concerne ce sujet, trés vastdeckeur pourra regarder les articles
généraux ou de revue, dans ce domaine, cofivafet 94 ; Hathaway 94 ; Slonczewski
95 ; Bruno 95 ; Demokritov 98 ; Bruno 99 ; Stileé;Burgler 01 ; Stiles 04].
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Chapitre Il Etudegucturale des multicouches Co/Si déposées a 90 K

Chapitre Il

Etude Structurale des multicouches Co/Si déposé@ K

[11.1. Introduction

Le probléme majeur du systeme MF/SC, comme nousn&évoqué au début de cette
thése, est la présence, en général, d'une foddlifitision a I'interface. Dans le cas des
multicouches Co/Si cette interdiffusion s'étend Sua 10 nm[Fallon 00] lorsque les
échantillons sont préparés a température ambibatmélange a deux origines, balistique
[Pet Ford-Long 87]et chimique (réaction exothermique a I'état so[fideob Shim 96]

Par suite les propriétés physiques des multicouCloéSi seront beaucoup influencées par
ce mélange a l'interfadgrundy 00]. Afin de limiter la mobilité atomique au moment de
dépodt et la diffusion a l'interface, et ainsi obtedes interfaces aussi abruptes que possible,

la méthode la plus immédiate consiste a effeceideépot a basse température.

Les guestions qui se sont posées au début deved &taient donc les suivantes :

Est ce que le dépbt des multicouches Co/Si a lhasg@rature peut réduire le mélange
a l'interface ?

Quelle est la qualité cristallographique de tetlesches ?

Pour répondre a ces guestions toutes les multiesu€lo/Si étudiées dans cette these
ont donc été déposés par pulvérisation cathodic@@ £5 K. Les trois types de séries de
multicouches Co/Si (cf chapitre 1) ont ensuite dé@ractérisées par Microscopie

Electronique a Transmission (MET), Résonance MaguetNucléaire (RMN) et, plus
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systématiquement, par Réflectométrie des Rayon®RRRX], dans le but d'étudier la

structure cristalline et la qualité des interfaCegSi.

Dans ce chapitre, nous présentons tout d’abordtiedes structurales effectuées par
MET pour les multicouches Co/Si déposées sur S)(#lkur verre. Dans la deuxieme
partie nous présentons les résultats de I'étudesééapar la RMN. Puis nous présentons
les résultats obtenus a 'aide de RRX pour le®ubfits types de séries. Ce chapitre sera

terminé par une discussion et une conclusion généra

[11.2. Microscopie électronique a transmission (MBET

[11.2.1. Multicouches Co/Si déposées sur des subattrde Si(111)

Pour d'étudier la structure de couches, la taidle grains et la qualité des interfaces,
nous avons effectués des observations en MET ssirnmaticouches Co/Si. L'étude
structurale a été réalisée a l'aide de I'observa#ip vue plane. Pour cette mesure, aucune
préparation d'amincissement des échantillons @anétessaire. En effet, les multicouches
Co/Si ont une tendance naturelle & se décolleutstsat. De petites parties décollées ont
donc été déposeées sur la grille porte-échantilloggvre. De ce fait nous étions assurés
gu’il n’y avait pas eu de modification de la stuwet et de morphologie des multicouches

Co/Si, doute habituel lorsqu'un échantillon a sub# procédure d'amincissement.

Un cliché de diffraction d’'une multicouche Co/Spdéée sur un substrat de Si(111) est
montré sur la figure 1. Normalement, lorsqu’on d&ple Si a basse température on obtient
un silicium amorph¢Voyles 01 ; Fejfar 03] La surprise, est comme le montre la figure 1,
que nous avons obtenus des multicouches tres bitallcsées quoique polycristallines.
Le cliché présente des spots tres fins répartisdssranneaux bien séparés et non les
anneaux flous d'une structure amorphe. Les dissamterplanaires @ correspondant a
ces anneaux de diffraction ont été calculées del'de loi de Bragg pour la diffraction

électronique.

Nous avons ainsi pu indexer la plupart des anngauxorrespondent au Si hc et Si cfc
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[Yeh 92 ; Natl 76]et au Co hc et Co cffHofer 47 ; Natl 66] Un exemple de cette
identification est montré sur la figure 1, dansuklte on a indexé les anneaux qui
correspondent uniguement au Si (hc et cfc) ou ath€et cfc). Les anneaux non marqués

correspondent a des distances identiques danstéo8ile Co.

Cocfe(222)

SiHex(300)

SiHex(221)

Sicfe(111)

SiHex(102)

SiHex(201)

CoHex(102)

Sicfe(400)

Figure 1: Cliché de diffraction typique en vue plad@ne multicouche Si(111)[Co/Si] dépo:
a 90 K par pulvérisation cathodique. La multicougse tres bien cristallisée avec une struci
polycristalline. Les anneaux correspondent au Sthou cfc et au Co hc et/ou cfc.

Pour avoir des informations sur la taille latéredks grains dans le plan, nous avons
réalisé une image en champ sombre. Ces imageséoptiges en sélectionnant le faisceau
diffracté correspondant a une des taches la ptaase. Le résultat est surprenant. La taille
des grains est tres grande, comme le montre laefiguElle est de I'ordre de 300 nm et
plus, ce qui n'est pas habituel pour cette tempégade dépobt. Le fait d'obtenir des grains
cristallins de taille importante laisse supposee,quéme a cette basse température de
dépdt, la mobilité atomique est encore non nédiigggaau moins sur la surface de
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croissance. De ce fait, si hous pouvions étrefagtide la qualité cristalline des couches,
nous pouvions craindre que l'objectif principal, llmitation de [linterdiffusion aux

interfaces, n'ait pas été atteint.

Figure 2: Champ sombre typique d'une multicouche Si(111)MTolLa taille de grains

moyenne est de I'ordre de 300 nm.

Dans le cas d'observation en vue plane par MET medticouches, le faisceau
d’électrons du microscope est perpendiculaire sukdace de I'échantillon. Cela nous ne
permet pas d'observer les empilements Co/Si, etlavme pas des informations sur la
gualité des interfaces. Pour avoir acces a cesnrdiions nous avons réalisé une image en
section transverse. Dans ce cas les interfacesdéeésont orientées perpendiculairement

au faisceau d’électrons du microscope.

Pour les observations en section transverse noosisaggalement pu eéviter la
préparation de [I'échantillon par les méthodes aass (polissage mécanique,
amincissement ionique) pouvant induire, par éclemudint, des diffusions aux interfaces
Co/Si et des changements de la structure cristalidge des échantillons. Pour cela nous
avons utilisé la méthode de coins clividsyache 07] pour préparer I'échantillon (cf
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chapitre 1).

L’observation en section transverse d'une multibeugi(111)[Co3nm/Si2.3nm]*6 est
présentée sur la figure 3. Le premier constat stie gmage est I'absence d'ondulation. Les
interfaces sont plates et bien définies entre ilé&rentes couches. Une nette différence de
contraste entre le Co et le Si est observée. Tastafn peut distinguer trois régions
différentes. Les bandes claires correspondent aleSibandes noires au Co, mais on

observe aussi entre celles-ci une bande grisespmmelant au mélange entre Co et Si.

B

Figure. 3: Section transverse d’une multicouche Si(111)[@o&5i2.3nm]*6 Nous observons
régions différentes (blanche, noire et grise quirespond respectivement au Si pur, au Co
et aux interfaces Co/Si) ainsi qu’une interfaces tpfate entre les différentes couches.

L’épaisseur de chaque région a été évaluée, coranmeohtre la figure 3. La région
noire (couche de Co) a une épaisseur de I'ordie&em, la zone grise (interface Co/Si) a
une épaisseur de l'ordre de 1.2 nm et la zone b&ajcouche de Si) a une épaisseur de
'ordre de 1.1 nm, avec une erreur de l'ordre de&¥d.0Le schéma détaillé de différentes

zones est présenté dans la figure 4. L'épaisseminate de Co déposée était de 3 nm et
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celle de Si était de 2.3 nm. Les distances inter@foes étant comparables entre Si et Co
nous en déduisons que 0.6 nm de Si et 0.6 nm d& Sont mélangés sur chacune de leurs
faces pour former la bande interfaciale observeéoddre de 1.2 nm. Il faut noter que
cette derniere épaisseur est une valeur maximalémhasseur d'interdiffusion. En effet, si
le faisceau électronique n'est pas exactement ldgolan des couches, la zone apparente
de mélange en est élargie. De plus, la rugositéner& elle apparait faible, contribue au
mélange de contraste. Nous verrons que la RMN,ildensniquement au meélange

atomique interfacial, donne une valeur comparable.

Si déposé Co déposé Si déposé
23 nm 3 nm 2.3 nmr
s ’E L co— ET Si,i » Direction de
1 nm! g Ay ! T 17 croissanct
et NMig gyt 1ENM e Anmg,
. < .............. > 4 .
Mélange Interface Interface Mélange
0.6nm Co/Si 1.2nm Co/Sil.2nm  0.6nm

Figure 4: Schéma détaillé des différentes zones observéd'snsage en sectiotransverse d

la multicouche Si(111)[Co3nm/Si2.3nm]*6. L'interéa€o/Si est mélangée sur 1.2 nm.

[11.2.2. Comparaison entre la structure des multinohes Co/Si déposées

sur un substrat de Si(111) et celles déposées susubstrat de verre.

Pour les observations par MET, les échantillonrdaticouches Co/Si déposées sur de
verre ont été préparé de la méme fagon que cedj@ssées sur des substrats de Si.

Les clichés de diffraction en vue plane des multite verre[Co/Si] et Si(111)[Co/Si]
sont présentés sur la figure 5. Le contraste egip&nt entre la multicouche bien
cristallisée déposée sur Si(111) (figure 5 (a))lestanneaux larges et continus observés
pour une multicouche déposée sur substrat de gemene le montre la figure 5 (b). Dans

ce dernier cas les couches de Si et Co sont anwguheomposées de grains tres fins.

Le champ sombre typique de multicouches Co/Si digsosur de substrats de verre est

présenté dans la figure 6. La taille latérale dasg dans le plan varie entre 1 nm et 5 nm.
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Cocfc(222)

(b)
SiHex(300)

SiHex(221)

Sicfc(111)

SiHex(102)

SiHex(201)

CoHex(102) /

Sicfc(400)

Figure 5: Cliché de diffraction en vue plane de MET destitmliches [Co/Si](a) multicouche
de type Si(111)[Co/Si], bietristallisée et polycristalline. (b) multicouche e verre[Co/Si]
présentant les anneaux larges d’une phase amorphmoocristalline

1

Figure 6 :Champ sombre typique d’'une multicouche verre[Gol% taille de grains varie

entre 1 nm et 5 ni
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111.2.3. Résumé de I'étude par la MET

L’analyse de la structure, par Microscopie Eledfjae en Transmission, nous a montré
que les multicouches déposées sur des substraSi(tiel) a 90 K, sont trés bien
cristallisées (avec des grains de grande taille 'dedre de 300 nm) quoique
polycristallines. L’'observation en section transeemontre que nous avons une interface
bien définie et mélangée sur 1.2 nm d’épaisseuplas. En revanche, les multicouches
Co/Si déposées sur des substrats de verre sonpla@soou nanocristallines. Dans la suite
nous complétons I'analyse de la structure par lesumes RMN.

l11.3. Résonance magnétique nucléaire (RMN)

Dans le chapitre des techniques expérimentales aomss vu que la RMN pour les
matériaux ferromagnétiques nous donne des infoomatisur I'homogénéité (ou
'inhomogénéité) magnétique et structurale chimiges échantillons. Pour avoir acces a
ces informations nous avons enregistré les speBMN pour plusieurs amplitudes du
champ radiofréquence sur une plage d’'un ordre a@edgur autour de la valeur optimale, a
1.5 K. cette procédure nous permet, a partir des@es brutes obtenues (signal RMN en
fonction de la fréquence et de I'amplitude du chaagiofréquence (RF)), de tracer les

figures en trois dimensions présentées ci-dessous.

111.3.1. Description qualitative de spectre 3D desilticouches
Si(111)[Cot,nm/Sidnm]

Deux exemples de spectres a 3D, pour les multi@ucfCo2.9nm/Sidnm) et
(C03.8nm/Si4nm), sont présentés sur la figure 7.

A faible épaisseur de Co, le spectre RMN préseprtex ccontributions, la premiére a
champ RF faible et 'autre & champ RF fort (figdréa)). Le fait d'observer deux maxima
en champ montre que I'échantillon est magnétiquéméomogéne. Le signal RMN a fort
champ correspond a une partie du Co magnétiquedueeat et la partie a champ faible a
une partie douce magnétiquement. La perméabilignétague de la seconde est environ 6

fois plus forte que celle de la premiere.
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Figure 7: Intensité du signal RMN en fonction de la fréqueata&le I'amplitude @ chamg
d’excitation (B1 en échelle Log). (a) Pour (Co2.98inm)*6. (b) pour (C03.8/Si4nm*6).

Lorsque I'épaisseur de Co augmente, la composaiae éhamp devient trés largement
dominante et la composante a faible champ n'agpatas que comme un léger

épaulement (figure 7 (b)). Donc le spectre a fhdnap peut étre attribuée au Co pur. La
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composante magnétiguement douce, visible essentiefit a faible épaisseur de Co, peut
étre attribuée au Co a l'interface ou proche dediiface. On remarque d'ailleurs que cette
derniere composante présente une queue en basgerfog, signature d’'un mélange

chimique nettement plus étendu que pour la premiére

Il est important de noter que sur ces figures 3Dolaposante douce est surreprésentée.
En effet, comme vu dans le chapitre I, I'amplitudie signal RMN dans un corps
ferromagnétique est proportionnelle a la perméahitiagnétique locale. Sur la figure 7(a),
ou les deux composantes apparaissent d'amplitudgarable, la composante douce
d'interface serait environ 6 fois moins haute emés de densité spectrale d'atomes de Co.
L'analyse suivante nous donnera une vue plus aeffgtéplus quantitative du nombre

d'atome impliqués dans chacune des composantésjaidu profil d'interface.

111.3.2. Analyse des interfaces des multicouches/Sio

L'analyse de linterface de nos multicouches aféi® en deux étapes : la premiére est
une analyse qui consiste a déterminer les intend#é différentes contributions du spectre
(partie douce et partie dure), et la seconde ceneisla modélisation les interfaces.

A partir du spectre RMN a trois dimensions, on Etalm spectre a deux dimensions,
(intensité en fonction de fréquence) corrigé déstefd'augmentation par la perméabilité
électronigue. On obtient alors un spectre représ¢nine densité d’atomes en fonction de
la fréquence de résonance, c’est a dire uniquetagrdrtie d’information structurale, qui
nous intéresse plus particulierement dans ce trdvaisqu’il y a deux maxima en champ
on obtient séparément le spectre RMN de chacuneataposantes, ce qui a pu étre fait
pour les épaisseurs de Co de 1.9 et 2.9 nm (F®ye8,10). Au-dela, la faiblesse relative de
la composante douce ne nous a pas permis de fareé@composition fiable. Notons que
sur toutes les figures présentées par la suitsigleal RMN a été normalisé a l'aire totale
d'interface. Toute composante de nature interla@glparaitra donc constante en fonction
de I'épaisseur des couches de Co et toute composkmts le volume des couches
apparaitra proportionnelle a cette épaisseur. iaura, si I'échelle verticale des spectres
('unité de densité spectrale) est arbitraire, efiela méme pour toutes les composantes et

tous les échantillons.
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Figure 8 : Spectres RMN de la partie interfaciale de multideag Si(111)[Co2.9nm/Si4nm]

et Si(111)[Col.9nmi&m]*6. Les aires de ces deux spectres sont édadesqu’ils aient de
formes différentes (voir le texte).
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Figure 9: Spectres RMN de la partie durde multicouches Si(111)[Co2.9nm/Si4nm]*6
Si(111)[Col1.9nm/Si4nm]*6. L’'intensité augmente kaerc I'épaisseur de Co déposée.
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Les figures 8 et 9 présentent les spectres sémgsdeux composantes pour les
échantillons de faible épaisseur de Co. On peutouee pour I'épaisseur la plus faible (1.9
nm) la densité spectrale est quasiment uniformeg,awutefois une Iégere augmentation
aux fréquences du Co pur dans la partie centrala deuche (composante dure, fig. 9).
Rappelons que cette densité spectrale représeptetdabilité pour un atome de Co d'avoir
0 (a 220 MHz), 1, 2,... n voisins de Si substituésCauparmi ses 12 premiers voisins
(avec un décalage de -15 MHz par Si voisin). Ddaite densité spectrale uniforme ne
signifie pas concentration uniforme. Un alliage logégne a 50%, par exemple, présenterait
un spectre gaussien, large de 50 MHz, centré aM29. Par ailleurs, pour qu'un plan
atomique de Co apparaisse pur au sens de la REAdtigu'il soit flanqué de plans purs de
chaque coté. Qualitativement, I'absence de pic méagyla frequence du Co pur nous
indique que cet échantillon a, au mieux, 1 plapuieCo en son centre. Autrement dit les
interfaces de chaque coté de la couche de Coaiotif§. En revanche on voit que pour le
second échantillon (2.9 nm) la densité spectra®@ MHz (le Co "pur”, au sens de la
RMN) augmente tres fortement par rapport au pradéde qui correspond aux 5 plans
atomiques supplémentaires déposes, de Co pur &lésusens). La comparaison des
composantes douces des deux échantillons (figst8auessi trés instructive. Ces spectres

AN

ont la méme aire, donc contiennent le méme nombré&a "mélangé" dans les deux
échantillons, ce qui confirme la nature interfaeide cette composante. Cependant, il est
immédiatement visible qu'il existe un plus fort djemt de composition dans le second
échantillon (couche de Co épaisse) que dans leiprebes rapports d'intensité des deux
composantes dans chaque spectre nous donne unéngrestimation de la fraction de Co
impliqués dans les deux interfaces: 0.8 nm poprédenier et 0.75 nm pour le second. Il est
clair, cependant, que ces valeurs sont des limitEgieures car la composante dure
contient du Si. Seule la simulation des spectrésgmntée en seconde partie de cette section

peut réveéler le profil réel a l'interface.

Comme nous n'avons pu faire qu'une correction ¢goblas effets de permeéabilité
magnétique pour les échantillons d'épaisseur &irgdin de comparer entre eux I'ensemble
des spectres, les spectres corrigés des deux cantpssont été additionnés pour les
échantillons Si(111)[C02.9nm/Si4nm]*6 et Si(1119iCOnm/Si4nm]*6.

Les spectres RMN, normalisés a la surface totalgelface des multicouches Co/Si

avec 1.9, 2.9, 3.8 et 5.8 nm de Co sont présentda figure 10.
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Figure.10: Spectres RMN des multicouch8g111)[Cot,nm/Si4nm]*6 Ces spectre
peuvent étre séparés en deux partipeemiere partie (<210 MHz) correspond aux

placés a l'interface. Deuxieme partie (>210 MHz)respond aux Co massifs dans
couche de Co.

L’intensité totale des spectres RMN en fonctionl’dpaisseur de Co déposée est

donnée sur la figure 11, cela dans le but de eérsi tous les atomes de Co présents dans

504 O Aire totale de spectre

| —Fit Linéaire
- —— Aire de Co dur
g 40 —A— Aire de Co mélangé
2
© 30-
]
o
n
3 204
< 104

L— D
0 T T ¥ T T T T T ¥ T v
0 1 2 3 4 5 6

Epaisseur de Co t_ (nm)

Figure. 11 : Evolution de l'intensité des spectres RMN en fomnctie I'épaisseur de Co
déposée.
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les multicouches sont observés dans les spectredl. REBbmme les spectres sont

normalisés a la surface on devrait obtenir, entfoncde I'épaisseur de Co, une droite
passant par l'origine. On peut voir trés clairencum la droite de moindre carré passe par
I'origine (dans la limite des erreurs expérimergglecela signifie que presque tous les
atomes de Co sont magnétiques (et présents daspdeses RMN) a 1.5 K.

Les spectres RMN des multicouches Co/Si présentefadigure 10 peuvent étre
décomposés en deux zones de fréquences : unaustrpcincipale entre 210 et 230 MHz,
correspond au Co massif au centre des couches dEf€mu hc avec possibilité de
coexistence de plusieurs de ces phases). La secend@0 MHz, correspond aux Co
placés a l'interface (ou le Co a des Si prochesing). Avec 'augmentation de I'épaisseur
de Co, la raie a 216-217 MHz s'affirme, qui coroesp au Co cfc. De plus, avec
I'affinement de cette raie on observe de mieux éumles épaulements entre 220 et 228
MHz, correspondant aux fautes d'empilement de iypABAB) dans la structure cfc. Le
spectre de I'échantillon 1.9 nm de Co est nettendédfdrent des autres, sans maximum
nettement affirmé dans la partie haute fréquencquessignifie qu'il y a, au plus, 1 plan
atomigue sans Si au centre de cet échantillon.riv pke 2.9 nm de Co on peut remarquer
que les spectres d’interface des multicouches a3289et 5.8 nm de Co se superposent.
Cela signifie, avec la normalisation utilisée, g@s interfaces de ces échantillons
possedent la méme morphologie: le nombre d’atoreeSalet le profil de concentration

restent les mémes a l'interface quelle que sqiigseur de Co déposé.

[11.3.3. Modélisation de I'interface

Le modele utilisé pour l'analyse de l'interface des multicouches est le modéle
d’interface diffuse (cf chapitre 1), ce modele edtlisé lorsque linterdiffusion aux
interfaces est importante. Un exemple de modébisati’'un spectre d’interface de
multicouche (Co03.8nm/Si4dnm) est présenté sur lardigl2. Les spectres secondaires
tracés sous le spectre principal sont ceux correfgrd (de haute en basse fréquence) aux

plans mixtes, de plus en plus concentrés en Si.
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Figure 12: Exemple de pdélisation de I'interface de multicouche Si(111QB3B8nm/Sidnm]*¢

au moyen du modele d’interface diffuse.

Les profils de concentration et de champ hyperfitinderface qui sont obtenus a
partir de cette simulation sont présentés surdard 13. L'interface est constituée d’un
premier plan avec une concentration trés faibl&erf0 a 5%), suivi d'une croissance
essentiellement linéaire de la concentration. N®tque, dans le spectre, seul les plans
d'indice inférieur a 5 sont observés; les autresespondent a des fréquences et une
quantité de Co trop basses pour contribuer au igpéladutefois la concentration moyenne
du plan 5 influence le plan 4 visible. Les concatitns affichées pour les plans 6 et 7 ne
sont connues que par complément a la quantitéetdealCo. Ce type de mélange (5 plans
atomiques) est comparable au mélange qu'on peuvdrca I'interface de multicouches
métalliques typiques, préparées sans soin pousdansg lesquelles ont été mis en évidence
les effets du couplage magnétique et de GMR, (pameple les premiéres multicouches
Fe/Cr, ou Co/Cu.[Meny 92]).

La valeur moyenne du champ hyperfin dans chaque ph&langé peut étre
considérée comme une estimation raisonnable dedi@iation moyenne des atomes de Co
dans ce plan. La figure 13 montre le profil de cpahyperfin moyen (aimantation
moyenne) dans linterface relativement au champeHyp(aimantation) du Co massif.
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Figure 13: Profils de concentration et de champ hyperfin &térface des multicouches
Si(111)[Cot,nm/Sidnm]*6. La couche atomique O correspond aunide plan pur de Co. Le
profil de concentration est quasi linéaire, il mangue I'interface est mélangée essentieller
sur cing plans atomiques. Le profil de champ hypgidimantaton) nous donne un ordre

grandeur de la couche morte magnétiquement derkoddl plan atomique.

L’aimantation du Co dans le dernier plan (quasi) (i) est de 95 % puis elle
diminue dans les plans suivants (2-5) de 81% a 188plans suivants ne sont pas ou tres
faiblement magnétiques (en dessous de la limitesebades spectres (20 MHz)
correspondant a 9 % de la fréquence du Co pur)arirgde ce profil il est possible de
déterminer une perte d'aimantation totale qui,uitacen épaisseur équivalente, correspond
a environ un plan atomique de Co magnétiquement per interface. L’évolution de
I'intensité totale du spectre en fonction de I'éseur de Co montrait que presque tous les
atomes de Co étaient présents dans les spectres. BRI, le plan atomique "mort"
provient uniquement de la diminution du moment @ésmes de Co présents dans
I'interface. Cette couche morte sera comparéee egle déduite des mesures magnétiques
en fonction de I'épaisseur de Co présentées erxarteece chapitre, dans la mesure ou
cette information est plus de nature structurake magnétique.
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111.3.4. Résumé de I'étude par RMN

L’étude par la RMN nous a permis d’avoir un ordre grandeur du mélange
chimique a courte distance a l'interface Co/Si.dffiet, la modélisation de I'interface des
spectres RMN des multicouches Co/Si a l'aide duéteod’interface diffuse (cf chapitre
II), montre que les interfaces sont mélangées sy plans atomiques{1nm). Dans la
suite nous complétons cette étude a l'aide des nees®i de I'analyse des spectres RRX

qui sondent également les ondulations des intesfd@eugosité a longue distance.

I1l.4. Réflectométrie des Rayons X (RRX)

[11.4.1. RRX pour les multicouches de type Si(11CHtc,nm/Si4nm]

La RMN nous donnant une information sur le mélanggrfacial a courte distance, nous
avons complété I'étude par des mesures de RRX @us donne des informations sur la
structure et la qualité des multicouches a longsiaunice.

Tout d'abord nous présentons les spectres de RR) deulticouches
(Cotconm/Sidnm)*6 en fonction de I'épaisseur de Co a ggmir constante de Si qui ont
été caractérisées par RMN. Ces spectres sont pgésair la figure 14. On peut remarquer
la présence des franges de Kiessig, qui montrernad planéité des couches. Les pics de
Bragg des multicouches (méme a faible épaisse@ad€l.9 nm)), dus aux interférences
constructives des rayons X dans la surstructumyiche) de la multicouche, montrent la
présence d'une super-période dans les multicouBmeaugmentant I'épaisseur de Co les
pics de Bragg se rapprochent, en accord avec lanigtion de la période des
multicouches. Le grand nombre de pics de Braggreésemontre que nous avons des
multicouches bien définies dans lesquelles lestifatons d'épaisseur sont faibles en
regard de la période. On remarque qu'a grandesgpaiide Co les franges de Kiessig et les
pics de Bragg commencent a disparaitre. Cela sgmife la rugosité, de la surface externe
principalement, mais sans doute aussi des couthetedaces, augmente avec I'épaisseur

de Co et la qualité des multicouches se dégraderalg épaisseur de Co déposée.
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(C08.6nm/Si4nm)*6

(Co7.7nm/Si4nm)*6
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¥
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Figure 14: Spectres des RRX des multicouches Si(111)§@utSi4nm]*6 Les fleche
marquent les pics de Bragg des multicouches. Lagmée des franges de Kiessig et les pic

Bragg montre la bonne qualité des multicouches tjomuches bien définies).

Du fait du manque de moyens de caractérisationtindans le bati de pulvérisation
cathodique, pour étudier la rugosité des interfapeés chaque couche, la RRX reste est la
méthode qui nous a permis d'étudier la rugositéntdiface, ondulation et/ou
interdiffusion, de maniere systématique. Pour aaoges a cette information il faut simuler
les spectres de RRX. Nous avons simulé ces specti@isle de programme de simulation
X'Pert-Reflectivity de PANalytical B. V.
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Dans ce programme la rugosité interfaciale est Igenpar un profil linéaire de densité
électronique et ne fait donc pas de distinctionreentourtes et longues distances
latéralement. Dans la suite nous utiliserons lenéede "rugosité” indistinctement. La
valeur fournie par le programme est |'épaisseurladeone de gradient, comparable
directement au résultat RMN. Lorsque ce sera naessous distinguerons ondulation et
interdiffusion. Plusieurs parametres sont a ajulstes de ces simulations telles que les
épaisseurs, les densités électroniques, les itdsngt les rugosités interfaciales.
L’ajustement de différents parameétres doit avoirsens physique. Pour cela nous avons
limité I'ajustement des densités électroniques &4dlAutour de la valeur théorique. Il est
apparu que cet ajustement n’induisait pas de vamiatemarquable dans les spectres
simulés; nous avons donc fixé les valeurs des tEnglectroniques pour toutes les
simulations. L'ajustement des épaisseurs des csuiithiit une variation remarquable
dans les spectres, ce qui nous permet d’ajustgrdsitions des franges de Kiessig et des
pics de Bragg des multicouches. La derniére étapsiste a ajuster 'amortissement des
oscillations, les hauteurs et les largeurs de pacd’introduction de rugosités a l'interface

et a la surface des multicouches Co/Si.

Un exemple de simulation est montré sur la figtseQn voit bien le bon accord entre
le spectre expérimental et la simulation. La siriotades spectres RRX des multicouche
Si(111)[Cotd/Si4dnm]*6 (avec ¢, = 1.9, 2.9, 5.8, 7.7 nm) montre que la rugosit§enae
de l'interface est de I'ordre de 0.9 + 0.3 nm,aeslirface externe est extrémement plate. Ce
dernier résultat (rugosité de la surface externéféaconfirmé a l'aide de mesures par
microscopie a force atomique (rugosité RMS de ferdle 0.2 nm). La rugosité de
I'interface des multicouches Si(111)[Cgim/Si4dnm] ne présente pas une évolution
remarguable en fonction de I'épaisseur de Co. Adgaépaisseur de Ca{t= 8.6 nm) la
surface externe devient rugueuse (diminution dubrenet de I'amplitude des franges de
Kiessigs) et la rugosité de linterface augmentepan par rapport a la rugosité moyenne

des autres spectres (diminution du nombre de gd3rdgQ).
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(Co7.7nm/Si4nm)
- simulation
experimental

Intensity (a.u)
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Scattering angle 2 theta (°)

Fig. 15: Comparaison entre la simulation et I'expérienade spectre (RRX) ¢
Si(111)[Co7.7nm/f8nm]*6. On voit bien le bon accord entre le spectxpérimental et |

spectre simulé.

111.4.2. RRX pour les multicouches de type Si(11CH3nm/Sit]*6

Le sujet principal de notre étude étant le couplaggnétique des couches de Co a
travers la couche de Si, nous avons été amenéseaufae étude RRX beaucoup plus
détaillée en fonction de I'épaisseur de Si sumedticouches Si(111)/[Co3nm/gitm]*6.
D'une part il nous fallait situer précisément emdies les séries d'échantillons réalisées en
plusieurs sessions, d'autre part nous avons cénded variations remarquables de la

rugosité en fonction de I'épaisseur de Si.
Il faut rappeler, comme on s’intéresse a la rugadds interfaces, que les pics de Bragg

sont trés sensibles a celle-ci. Lorsqu’un pic (aglques pics) de Bragg des spectres RRX

commence a disparaitre, ¢a signifie que la rugdsiséinterfaces commence a augmenter.

79



Chapitre Il Etudegucturale des multicouches Co/Si déposées a 90 K

La mesure de RRX pour les multicouches (Co3nrg/®if) a révélé, a notre surprise,
une oscillation de la rugosité d’'interface (faibdete/faible...) en fonction de I'épaisseur
de Si et ceci pour des variations tres faiblessd€bmme le montre les figures 16-17, les
pics de Bragg, en grand nombre pour certaines smais disparaissent pratiquement pour
une épaisseur plus forte de 0.2 nm, pour réapparait dela. La figure 16 montre un
exemple de ces spectres pour des épaisseurs suesest® Si. Ces multicouches
Si(111)[Co3nm/Sgnm] ont été déposées avec un incrément d’épaiske@i de I'ordre
de 0.05 nm (environ 1/4 de monocouche de Si). gardé 16 (a) présente un spectre qui
correspond a une multicouche trés bien définie (oit trés clairement la présence de
franges de Kiessig et de nhombreux pics de Bragtadaulticouche) avec une rugosité
d’interface faible (de I'ordre de 0.5 nm d'apressil@ulation). En augmentant I'épaisseur
de Si on remarque que les franges de Kiessig gidesle Bragg commencent a disparaitre
(figure 16 (b, c)) jusqu’a la disparition presqudate (figure 16 (d)) qui suggére une
augmentation de la rugosité de I'ordre de 1.5-2 smivi enfin d'une réapparition de ces

pics (figure 16 (e)) qui indique une diminutionldeugosité de I'interface Co/Si.

s (d)
2

> - .

—

2]

c

2

= (a)

o 2 ' ' ' : 8 10

4 6
2 Tetha (°)

Figure 16: Evolution des spectres RRXs des multicouche$1B[Co3nm/Sgnm*6.

L'incrément de I'épaisseur de Si est de I'ordre0deé5 nm.
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Si on fait les mesures sur une large gamme d’'épaiste Si (entre 2 nm et 4 nm) nous
trouvons une rugosité oscillante en fonction dedigseur de Si avec une période de
'ordre de 0.4 nm comme le montre la figure 17. lspectres de RRX se présentent
alternativement sous deux allures différentes. leangere correspond a des multicouches
tres bien définies (présence de franges de Kiestsie nombreux pics de Bragg de la
multicouche) avec une rugosité d’interface faildel'drdre de 0.5 nm. La deuxieme, avec
peu ou pas de pics de Bragg, pour la simulatiomuiEkies la rugosité d’interface doit
monter a 1.5 (max. 2) nm. Une explication de I'omgphysique possible de I'oscillation
périodique de la rugosité en fonction de I'épaissEuSi sera proposée dans le chapitre VI

lors de la discussion des propriétés physiquesmdticouches Co/Si.

\_\ [Co3nm/Si3.95nm]*6

TP

[Co3nm/Si3.75nm]*6

[Co3nm/Si3.45nm]*6

[Co3nm/Si3.3nm]*6

Intensity

[Co3nm/Si3nm]*6

[Co3nm/Si2.85nm]*6

[Co3nm/Si2.2nm]*6

[Co3nm/Si2.05nm]*6

2 tetha (°)

Figure 17: Spectres de RRX des multicouches Si(111)[Co3rymhy. Ses spectres de RI
montrent une rugosité d’interface oscillante enctaon de I'épaisseur de Si avec une cot

période de I'ordre de 0.4 nm.

81



Chapitre Il Etudegucturale des multicouches Co/Si déposées a 90 K

[11.4.3. Comparaison entre les spectres RRX des titoluches de type
Si(111)[Co/Si] et celles de type verre[Co/Si]

La comparaison entre le spectre RRX d’'une multibeuCo/Si déposée sur un substrat
de Si et celui d'une multicouches Co/Si déposée wursubstrat de verre avec une
épaisseur équivalente en Si et en Co est préssuatda figure 18. Les deux spectres sont
similaires, on remarque, pour les deux spectreprdaence des franges de Kiessig et les
pics de Bragg des multicouches. Ce qui montre qugs ravons pour les deux types
d’échantillons des multicouches bien définies awee interface similaire de Co/Si. Donc,
la multicouche Co/Si déposée sur un substrat det $a multicouche déposée sur un
substrat de verre ont la méme qualité moyennesatfate. Pour des questions de temps et,
surtout, de disponibilité des instruments de mesotes n‘avons, malheureusement, pas pu

faire de mesure détaillée en fonction de I'éparsgelsi.

= Si(111)/(Co3nm/Si2.9nm)*6
s

>

=

2]

c

=

c glass/(Co3nm/Si2.9nm)*6

0 2 4 6 8 10

Scattering angle 2 theta (°)

Figure 18 : comparaison entre les spectres RRX d’'une multloeuco/Si déposée sur un
substrat de Si et d’'une multicouche déposée swsubistrat de verre. Ledeux spectres so
similaires et montrent que nous avons des multivesidien défies (présence de pics

Bragg) avec une interface plate (présence de framgeKiessig et nombreux pics de Bragg).
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l11.4.4. Résumé de I'étude par la RRX

La RRX n’a pas présenté une évolution remarquabléadrugosité de linterface en
fonction de I'épaisseur de Co, sauf a grandes gpais de Co pour lesquelles la qualité de
l'interface et de la surface se dégrade. Ce quiassez habituel dans I'étude des
multicouches. En revanche, une oscillation de lagosité dinterface
(0.5nm- 1.5nm- 0.5nm ...) en fonction de I'épaisseur de Si avec tuée courte période
de 0.4 nm a été réevéléee. Par allleurs, la RRX rneomqiie les multicouches Co/Si déposées
sur un substrat de Si ou de verre ont la mémet§ualoyenne d’interface bien que leur

structure cristallographique soit trés différemdde{ cf 111.2.2).

[11.5. Discussion

Pour les multicouches Co/Si déposées sur des athste Si(111) en fonction de
I'épaisseur de Co, les mesures RMN (qui sondenhdééange chimique) et RRX (qui
sondent aussi la rugosité a longue distance) muntyge 'interface est mélangée sur 5
plans atomiques (de I'ordre de 1 nm). L'observagarsection transverse par MET montre
une interface bien définie avec un mélange de t2au plus. Ces trois techniques sont
donc bon accord et les valeurs comparables en RIMRRX suggérent que la rugosité a
plutdt pour origine l'interdiffusion entre Co et &lobservation par MET, sur une distance
latérale réduite toutefois, ne laisse pas, non p@pparaitre d'ondulation d'interface.
Aucune évolution notable de I'interface en fonctum I'épaisseur de Co n’a été observé
tandis que les mesures RRX ont révélé, a notrerisarpune oscillation de la rugosité
d’interface, entre 0.5 et 1.5 nm, en fonction @pdiisseur de Si avec une courte période de
0.4 nm.

Par ailleurs les multicouches sont trés bien dlisé@s avec une tres grande taille de
grains de l'ordre de 300 nm. Ce résultat est pduitinel pour la température utilisée lors

du dépbt (90 K), en particulier pour le siliciumi glamorphise trés facilement.

Ces deux observations, bonne cristallinité impliqudes réarrangements atomiques

significatifs et, néanmoins, mélange modéré auxerfates sont intuitivement
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contradictoires. Elles pourraient étre liées a éamétrie de notre bati de pulvérisation
cathodique. Ainsi il y aurait compétition entre d¢haleur dégagée par la surface du
magnétron, qui donnerait lieu a une mobilité defemer des atomes suffisante pour
développer une croissance cristalline, et la teatpée de refroidissement du porte substrat
qui empécherait le mélange en volume. Notons, qubi en soit, que les conditions de
préparation qui aboutissent a la structure déclies ce chapitre sont plutét critiques.
Comme nous l'avons vu, le dépot sur verre, s'ihéaes interfaces comparables au dépot
sur Si, abouti a une structure amorphe. Non détddhs cette thése mais aussi significatif,
le fait que nos essais de dépdt sur Si avec degétrags inclinés, dans le but de réaliser
des échantillons coins, ont aussi abouti a unectsirel amorphe. Or, comme nous le
verrons la structure, cristalline ou amorphe, a imflaence dramatique sur les propriétés

magnétiques des multicouches.

111.6. Conclusion

Dans ce chapitre nous avons étudié les propriétéstwrales des multicouches Co/Si
déposées a basse température 90 K. Pour les nuglies déposées sur des substrats de Si,
les mesures par MET montrent que nous avons descoudhes trés bien cristallisées
(présence de Si bien cristallisé dans la couchgiJdavec des tailles de grains tres grandes
de l'ordre de 300 nm. RMN et RRX combinées nous tneoih que les interfaces des
multicouches Co/Si présentent un mélange chimigogem de I'ordre de 1 nm superposé

a une oscillation de0.5 nm d'amplitude en fonction de I'épaisseur dmiache de Si.

Dans tout les cas la rugosité totale reste plusepsgtie celle d’'une multicouche déposée
a température ambiante (mélange de l'ordre de®rnf). Ce qui montre que le dépbt des
multicouches Co/Si a 90 K limite bien, comme notesdomptions, le mélange a
I'interface. De plus nous avons obtenu des multbes tres bien cristallisées quoique
polycristallines. Par ailleurs, pour les multicoashCo/Si déposées sur des substrats de
verre, nous avons montré qu’elles ont la méme ud# l'interface que les multicouches
déposées sur des substrats de Si, mais, par cant&restructure amorphe (présence de Si
amorphe ou composé de petits grains dans la codehé&i). C'est donc, sur ces

multicouches mieux définies que lors des travauéraurs, tant en qualité d’interface
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gu'en structure cristallographique, que nous awffectué notre étude des propriétés

magneétiques et de transport, qui sera le sujehdpitre IV suivant.

85



Chapitre Il Etudegucturale des multicouches Co/Si déposées a 90 K

Annexe: Mélange interfacial et couche morte magretie

Dans la suite nous allons discuter la qualité ddéefface des multicouches Co/Si en
termes de couches magnétiques mortes, telles geg par les mesures classique de

magnétomeétrie et pour comparaison avec les domqmédsiges.

Pour cela nous avons mesuré I'aimantation a saaréitls) a 300K des multicouches
Si(111)[Cot,nm/Sidnm]*6 en fonction de I'épaisseur de Co dépdsévolution de
Ms(tco) est présenté sur la figure 20. On observe unéedlaquelle, contrairement a
l'intensité intégrée des spectres RMN, ne passepaasorigine. Donc il y a ce qu’on
appelle une "couche magnétique morte". La quadtté€Co non magnétique en épaisseur
équivalente de Co est de 1.5 nm par couche, s8& Om, un peu moins de 4 plans
atomiques, par interface. La couche morte magrétitpduite a partir des mesures RMN
(profil du champ hyperfin (d'aimantation) a linfi@éce) était de l'ordre de 0.2 nm
(équivalente d’'un plan atomique). La différenceremgs deux valeurs de la couche morte
vient du fait que les mesures magnétiques ontéstiisées a température ambiante contre
1.5 K pour les mesures RMN. A température ambianteertain nombre d’atomes de Co
a l'interface perdent totalement leur moment maguoét Sur le profil d'interface présenté
plus haut dans ce chapitre, la couche morte magreeéi 300 K correspond a la totalité des
atomes de Co impliqués dans des plans mixtes (flana sur la figure 14).

L’aimantation a saturation des multicouches Co3rgftn sur substrat de verre est
présentée aussi sur la figure 20. La valeur obt@stiesimilaire a celle des multicouches
déposée sur Si(111), confirmant par la que le ngé&lanl’interface est similaire pour les

deux types des multicouches.

Aucune information n’a été trouvé dans la littératan ce qui concerne la couche morte
magnétique mesurée pour une couche de Co dépasé&e jsar pulvérisation cathodique.
Nous avons des informations a ce sujet dans umie éte couches de Co déposées sur Si
(111) par I'épitaxie par jet moléculaire (EJ§¥Hai Xu 03]. Les échantillons avaient été
déposés a 150 K et leurs propriétés magnétiquesréesspar effet Kerr optique in situ a
150 K. La qualité de I'interface avait été déduieela couche morte magnétique ¢ l'unique

interface Co/Si. L'épaisseur de couche morte del€hiite de ces mesures était de I'ordre
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de 0.7 nm, comparable a celle déduite des mesuagmétiques dans nos échantillons
(mais a 300 K) et plus grande que celle déduitentesures RMN (a 1.5 K). Il faut noter
que 'EJM est une technique particuliére, dontdalig¢ de vide atteint 1% mbar et que
les mesures lors de ces travaux ont été faitesting€est donc une technique mieux
contrblée par rapport a la pulvérisation cathodiguiéisée ici). Nous pouvons donc
conclure que la qualité des interfaces de nos cauithes Co/Si est au moins aussi bonne

que ce qu’on peut trouver de mieux dans la litt¢éeapour des couches déposées a basse

température.
6000 -
O Si(111) T

a 5000 + ® Verre
e 1 linear fit
© 4000
-
QE, 3000 A
=
¢ 2000
=

1000 -

O'I'I'I'I'I'I'I'I
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Figure 20: Evolution de l'aimantation a saturation (& 300 kar unité de surface di
multicouches Co/Si déposées sur des substrat d&l1$ién fonction de I'épaisseur de Co.
cercle plein représente I'aimantation a saturatibes multicouches Co/Si déposéas substra
de verre. La couche morte magnétique déduite depde cette courbe est de l'ordre de C

nm par interface.
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Chapitre IV

Etude des propriétés magnétiques et de transpost de

multicouches Co/Si

IV.1. Introduction

L’étude structurale (chapitre Ill) nous a montréedes multicouches Co/Si, déposées a
90K par pulvérisation cathodique sur des substdasSi, sont trés bien cristallisées
quoique polycristallines. Ces multicouches sont posées de grains de grande taille avec
une interface bien moins mélangée que celles pképar 'ambiante. Sur ces couches bien

définies nous avons donc effectué une étude dgsigr&s magnétiques et de transport.

Dans un premier temps nous avons étudié les ptépmaagnétiques et en particulier le
couplage magnétique entre les couches de Co adrlveouche de Si. Cette étude était
l'objectif principal de ce travail d'une part, arei général, pour contribuer a la
compréhension des mécanismes de couplages entthesomagnétiques au travers d'un
semi-conducteur, mais aussi, d'autre part, pouir@oter nos résultats expérimentaux a la
prédiction théorique de Enkovaara et [@nkovaara 00] En effet, ces calculs ab-initio
suggerent, de maniere inattendue, une oscilla@ooodiplage magnétique a courte période
dans les multicouche hc<0001>Co/Si alors que lénribs généralefBruno 95] ne
prévoient qu'une décroissance exponentielle. Aucos@llation de couplage n’avait

encore jamais été observée expérimentalement awv#et travail. La premiére explication
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venant a I'esprit pour le désaccord entre calc@xpgrience était I'existence d'une forte
interdiffusion aux interfaces (de 5 a 10 nm) daes multicouches réelles. Avec une

interface nettement plus proche de l'interfacegi@;fnous pouvions espérer confirmer les
calculs théoriques. Outre linterdiffusion aux mfaees, la qualité cristalline des couches
pouvait étre incriminée dans le désaccord. Nousisdmnc aussi comparé les propriétés
magneétiques des multicouches Co/Si déposées sxityjms de substrats, du Si(111) et de
verre, dont la cristallinité (cf. chapitre Ill) @&fe considérablement, a méme qualité
d’interface. Pour les premiéres des grains de gtait sont observés alors qu’une

structure amorphe ou nanocristalline est obtenue les secondes.

Dans un deuxieme temps et en suite naturelle dégpuigécouverte des effets magnéto-
résistifs géant§Baibich 88] dans les multicouches MF/NM/MF, nous avons étue#
propriétés de transport dans le plan de ces multrees en les corrélant aux propriétés

magnétiques.

IV.2. Etude des propriétés magnétiques des multicoes Co/Si

Plusieurs méthodes expérimentales peuvent étreséetsl pour étudier le couplage
d’échange inter-couche dans les multicouches MFMiIM/telles que : la magnétométrie
[par ex.: Baibich 88 ; Parkin 90 ; Parkin 91 _a ; Ran 91 b ; Purcell 91 ; Heinrich 90 ;
Heinrich 94 4] les techniques électro-magnétiques (résonanceniagnétique &
diffusion Brillouin de la lumiere]par ex.: Grunberg 86 ; Demokritov 92 ; Celinski 91
Heinrich 94_3] la réflectométrie de neutrgpar ex.: Parkin 91_b ; Huang 91 ; Rodmacq
91] et I'imagerie de domaines magnétiqupar ex.:Unguris 91 ; Ruhrig 91 ; Heinrich
94 2]. La magnétométrie (mesure du cycle d’aimantattié@hantillon en fonction d’'un
champ magnétique extérieur) est la méthode lagtuple a mettre en ceuvre. C’est celle

gue nous avons utilisée pour étudier nos multicesi€@o/Si.

Avec cette méthode un couplage d’échange antifergoitique peut étre facilement
révélé et quantifié. En effet le couplage, qui tdads ce cas a aligner antiparallélement les
aimantations des couches ferromagnétiques adja;amtge en compétition avec le champ
extérieur, qui tend lui, a les aligner parallélem&ar suite I'aimantation croit lentement et
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linéairement avec le champ et I'amplitude du cogelast directement proportionnelle au
champ de saturation de I'échantillon. Le coupla@grhithnge ferromagnétique est plus
difficile a quantifier puisque, dans ce cas, cogpla@t champ contribuent tous deux a
aligner parallélement les aimantations des coufdresmagnétiques. Puisqu'il n'y a pas de
compétition l'aimantation sature facilement et lasore de l'amplitude du couplage est
impossible. Un échantillon qui sature facilementatp@ut aussi bien correspondre a des

couches non couplées qu'a un couplage ferromagesdtat.

En l'absence d’anisotropie, l'interprétation quaiite d'une courbe d'aimantation est
donc simple, le couplage d’échange est relié direent au champ de saturation de
I'aimantation: un fort champ de saturation corregpa un couplage antiferromagnétique

et un faible champ de saturation a un couplageregnétique (ou a une absence de
couplage).

Cependant la présence d'anisotropie magnétiquet Wesuiller le schéma simple
présenté ci-dessus. En effet I'anisotropie magnetgjoppose toujours, d'une maniére ou
d'une autre, a l'alignement de l'aimantation descltes sur le champ. Si le champ est
appligué selon un axe de facile aimantation on mesen cycle d'hystérésis rectangulaire
avec retournement brutal de I'aimantation pour hangp fini (champ coercitif égal au
champ de saturation). Si le champ est appliguénskdae de difficile aimantation on
observe une croissance linéaire de l'aimantatisgyiau champ de saturation (égal au cas
précédent). Enfin, en cas d'échantillons polydiisea comme les nbtres, isotropes
macroscopiquement, on observe une forme internrédaaiec un cycle d'hystérésis arrondi
et une saturation lente quelle que soit la directio champ. Dans tous les cas l'anisotropie
magnétique impligue un champ de saturation nondauit la valeur mesure I'énergie

d'anisotropie.

Nous verrons plus loin le dispositif que nous avatissé pour tenter de mesurer le
couplage, en signe et en amplitude en nous affrssat d'éventuels effets d'anisotropie.
Dans la suite immédiate nous présentons nos mesiereg/cles d'aimantation et leur
interprétation en termes de champ de saturation, ptws précisément d'énergie de
saturation, attribués, a priori, a I'existence (6absence) d'un couplage anti-

ferromagnétique.
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IV.2.1. Cycles d'aimantation des multicouches [CaBfSitsinm]*6

Dans cette partie nous présentons les propriétéadtigues des multicouches Co/Si en
fonction de I'épaisseur de Si obtenues en mesulasit cycles d'aimantation des
multicouches Substrat{Co3nm/&itm]*6. L'idéal pour étudier le couplage magnétiqre
fonction de I'épaisseur de la couche séparatricaitaété de mesurer les cycles par effet
Kerr optique sur un échantillon avec une coucharsgpce préparée sous forme d’'un coin
[Fuss 92 ; Johnson 92 ; Unguris 97lous avons essayé de faire un coin par pulvéisat
cathodique, mais, comme indiqué dans le chapitéeéalent nous avons abouti & une
structure amorphe. Nous donc avons été obligé deosé¢ de tres nombreuses
multicouches Co/Si a différentes épaisseurs de&i an incréement d’épaisseur de I'ordre

de 0.05 nm (le quart d'une monocouche de Si!).

Tout d’abord nous présentons les propriétés magmedj mesurées a l'ambiante,
puis en fonction de la température, des multicosicbe/Si déposées sur des substrats de
Si(111). Nous présentons ensuite rapidement lagtaés obtenus sur substrat verre que
nous comparons au cas du substrat Si(111). Noosdeenfin un bilan partiel de ces

résultats avec une premiére comparaison avecdaiats théoriques.

IV.2.1.1. Courbes d'aimantation a 300 K

Des exemples de cycles d’hystérésis des multicaugbe@3nm/Siginm]*6 déposées sur
des substrats de Si(111) réalisés a l'aide d'unn@iagnetre a SQUID a 300 K sont
présentés sur la figure 1. On peut remarquer qaectairbes d’aimantation de ces
multicouches passent d'un cycle doux magnétiquenudrampde saturation faible, a un
cycle dur magnétiqguement, champ de saturation ortfonction de I'épaisseur de Si
déposée et ceci avec une période de 2 monocoueh®s Bans la pratique il est difficile
de mesurer le champ a saturation avec précisios daréchantillon polycristallin du fait
de la courbure en fin de saturation. Nous avong goéféré utiliser une donnée intégrale,
I'énergie nécessaire pour saturer I'échantillon dcépitre ). La figure 2 présente cette
énergie de saturation, par couche de cobalt (da @'é@paisseur) et par unité de surface, en

fonction de I'épaisseur de Si.
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Figure 1: Exemples de cycles d’hystérésis des multicouch@sl1§Co3nm/Sgnm]*6

mesurés a 300 K a l'aide de SQUID. On voit tresrefaent que les courbes oscillatd faible

champ de saturation a fort champ de saturationaction de I'épaisseur da.3.es courbes

méme celles qui saturent & haut champ, ne présesmtienne ou une trés faible hystérésis (:

pour le premier cycle a faible épaisseur de §i2t2 nm).
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Figure 2: Oscillation de I'énergie a saturation a courtérpde (0.4 nm) mesur&300 K de:
multicouches Si(111)[Co3nm/§itm*6] en fonction de I'épaisseur de Si (énergaenenée a
couche de Co de 3 nm d'épaisseudn remarque que l'amplitude ne décroit pas

I'épaisseur de Si, jusqu’a au moins 4 nm.

On voit bien sur cette figure 2, que I'énergie auwsaion oscille en fonction de
I'épaisseur de Si avec une courte période de kodidr 0.4 nm. Nous avons fait une étude
continue, par pas de 0.05 nm, de 1 nm (épaisselar ztsne interfaciale mélangée) a 4 nm
d'épaisseur de Si. Il faut noter que le temps dedation d'un tel nombre d'échantillons est
enorme. Pour voir jusqu’a quelle épaisseur de $iefet d'oscillation d’énergie a
saturation s’étend, nous avons prolongé I'étudséees discontinues jusqu’a 7 nm (une
série de 3 a 5 échantillons avec un incrément @&épar de Si de I'ordre de 0.05 nm
chaque 1 nm). On remarque, comme le montre ladiguique 'amplitude de I'oscillation
ne deécroit pas en fonction de I'épaisseur de Sjuy@sune épaisseur au minimum de
I'ordre de 4 nm. Au-dela on peut voir aussi quadigie a saturation continue a présenter
des minima et maxima dans un rapport d'un ordregdmdeur sans décroissance

importante de ce rapport jusqu’a une épaisseurraa.7
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IV.2.1.2. Effet de la température sur les cyclesigstérésis des multicouches
Col/Si.

Pour voir l'effet de la température sur les proj@seémagnétiques des multicouches
Co/Si, Nous en avons mesuré les cycles d’hystégédi® K, puis, sur des échantillons
choisis, en fonction de la température. Des exesnmle cycles d’hystérésis des

multicouches [Co3nm/Sihm]*6, observés a 10 K, sont présentés sur ladiGur
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Figure 3: Exemples de cycles dhystérésis des multicouchi@sl 13§Co3nm/Signm]*6
mesurés a 10 K. On voit, comme pour les mesurasnbiinte,que le cycle d’hystérésis osci

de faible champ de saturation a fort champ de sdioin en fonction de I'épaisseur de Si.

95



Chapitre IV Etude des propriétés magnésyet de transport des multicouches Co/Si

Comme dans le cas des mesures magnétiques a I0PKubremarquer que les courbes
d’aimantation passent d’'un chamdp saturation faible a un champ de saturation dort
fonction de I'épaisseur de Si. La comparaison emd® énergies de saturation de
I'échantillon & 10 K et a 300 K est présentée adigure 4. On y voit que l'intensité de
I'énergie a saturation est presque identique a 16t K 300 K dans la limite des erreurs

expérimentales.
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Figure 4: Comparaison de [loscillation de I'énergie a sattion des multicouche
Si(111)[Co3nm/Sinm*6] & 300 K et & 10 K en fonction de I'épaissdarSi.On remarque qu

I'amplitude de I'énergie a saturation est presqderitique & 10 K et a 300 K.

La seule différence entre les cycles d’aimantatioh0 K et a 300 K, est I'apparition

d’un coercitif a 10 K.

Pour avoir plus de détails sur I'effet de la tenapdre sur les propriétés magnétiques des
multicouches Co/Si, nous avons effectué une étaderection de la température entre 2 K
et 300 K sur deux échantillons : un échantillon n&guement doux, saturant a faible

champ et l'autre dur saturant a fort champ.
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IV.2.1.2.1 Etude détaillée en fonction de la tematire de deux multicouches avec une

saturation difficile et facile.

Les cycles d’hystérésis de multicouches [Co3nmfBil]*6, en fonction de la
température (entre 2 K et 300 K) sont présentéfadigure 5. Les cycles de la figure 5 (a)
correspondent at3nm, un échantillon a champ de saturation élevde€cycles de la

figure 5 (b) correspondent §42.9nm, un échantillon a faible champ de saturation
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Figure 5: Cycles d’hystérésis de multicouche Si(111)[Co3itgn®]*6 en fonction de I
température. (a)se=3nm correspond a une multicouche qui sature dli€finent. (b) §=2.9nm
correspond a une multicouche qui sature facilemeatr le deux types des multicouches, (;
(b), le champ de saturation est presque constanfoection de la températurd.a seule

différence est I'apparition d’'un champ coercitibasse température.

Comme le montre cette figure, pour les deux typesmailticouches, le champ de
saturation ne change pas significativement en fomae la température au dessus de 10
K. Cela se voit plus clairement sur la figure 6 é&)(b) ou on présente I'énergie de
saturation en fonction de la température pour éescééchantillons. En dessous de 50 K on
remarque une faible augmentation de I'énergie deraton qui correspond, d'ailleurs a
l'apparition d'un champ coercitif significatif. Neuavons remarqué que, de maniere
générale, les échantillons durs présentent, & btsspérature, un champ coercitif
supérieur d'un ordre de grandeur a celui des étlbastdoux. Par contre, a température
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ambiante on observe la situation inverse : les rédlmns doux présentent encore un
champ coercitif résiduel alors que les durs ont amaantation rémanente nulle ou

négligeable. La figure 7 (a) et (b) présente laat@mn de ce champ coercitif en fonction de
la température, pour ces mémes échantillons, ddoet respectivement. On peut y voir
que, pour I'‘échantillon doux, le champ coercititrét rapidement de plus d'un ordre de
grandeur entre 2 K et 300 K. Pour I'échantillon ldudécroissance du champ coercitif est
encore plus rapide avec une allure pratiquemenbrexgtielle. Au dessus de 200 K |l

devient non mesurable.
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Figure 6: Evolution de I'énergie a saturation de multicbecSi(111)[Co3nm/Sihm]*6 en
fonction de la température. (a3 nm, est une multicouche qui sature difficilemen),
ts=2.9 nm une multicouche qui sature facilement. érgie reste presque constarmte fonctior
de la température pour la multicouche dure (a) awee faible augmentation en dessous@e 5
K. Pour la miticouche douce, dont I'énergie de saturation €sfdis plus faible, la variatio

relative est plus importante (un facteur 2.5).
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Figure 7 : Evolution du champ coercitif de multicouched $1()[Co3nm/SEnm]*6 en fonctior
de la température. (a)+3 nm, est une multicouche qui sature difficileméh) =2.9 nm
une multicouche qui sature facilement. Pour la ioaliche dure (a) le champ coercitif déci
exponentiellement en fonction de la températurplde de deux ordrede grandeur entre 10
et 200 K et devient non mesurable a plus hauteéemtyre Pour la multicouche douce (b)

champ coercitif décroit aussi trés fortement maste fini & 300 K.

Nous n'avons pas trouvé d'explication théoriqua @dcroissance "exponentielle” du
champ coercitif dans les échantillons durs. Plasigiblement cette variation traduit le fait
qgue le champ coercitif et 'aimantation rémanefaerailent strictement a température finie
lorsque I'énergie d'anisotropie, bien que non nulkvient plus faible que le couplage
antiferromagnétique. En effet, en présence de egepantiferromagnétique, I'absence de
coercitivité et de rémanence ne signifie pas alesdiamnisotropie. La figure 8 (a) présente
un agrandissement du type de courbe d'aimantatmmereée en champ faible et a
température ambiante dans les échantillons dursy Gliserve la présence d'une zone de
pente faible autour de H=0 qui est caractéristijaela présence d'anisotropie dans un
systeme bicouche ou multicouches compensé (nonairel@ couches ferromagnétiques)
ou domine un couplage antiferromagnétique. Cettaezde pente faible est une
réminiscence du plateau d'aimantation nulle qua biserverait sur un échantillon

monocristallin dans la direction de facile aimaiotaifigure 8 (b)).

Notons qu'en l'absence de couplage antiferromapreétiia valeur de ['énergie
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d'anisotropie obtenue par simulation (courbe plefigure 8 (a)) soit 15 fDerg/cnt
donnerait lieu a un champ coercitif de 10 Oe s6itfdis plus que dans les échantillons

doux a basse température.
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Figure 8: (a) Courbe d'aimantation en champ faible typiques dnulticouches "dure
(cercles). La courbe en trait plein est une simaolatdans un modele de Ston&fehlfarth de
I'aimantation de deux couches couplées antiferrarétiguement (distribué de 0 a -0.24
erg/cnt, <Js>=-0.12 erg/crf) avec une anisotropie uniaxiale aléatoire de 18 a@/cnd . (b)
Courbe pour la méme bicouche mais selon la diredie facile aimantation (Js=-0.12 erg/em

non distribué).

En résumé nos mesures de cycles d’hystérésis disonahes Co/Si nous montrent
I'existence d’'une oscillation de I'énergie a satiora, de faible a forte, avec une courte
période de 'ordre de 0.4 nm en fonction de I'é&mus de la couche de Si séparatrice. Pour
les multicouches dures I'énergie a saturation essque identique en fonction de la
température entre 50 K et 300 K dans la limiteetesurs expérimentales et nous pouvons
affirmer, au moins a haute température, que cetbegée de saturation est bien dominée
par un fort couplage antiferromagnétique. On remmariputefois I'existence d’'une faible
augmentation de I'énergie de saturation en desdeus0 K associée a l'apparition d'un
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champ coercitif significatif. Pour les multicouchdsuces, dont I'énergie de saturation est
plus de 10 fois plus faible, on observe une augatiem d'un facteur 2.5 environ de cette
énergie entre hautes et basses températures agalemeént, augmentation de la

coercitivité a basse température, qui reste toigtdéien plus faible.

IV.2.1.3. Part de l'anisotropie dans I'énergie dataration

L'existence de cycles ouverts pose évidemment kestogqun de la contribution de
I'anisotropie magnétique a I'énergie de saturati@surée. Nous constatons d'ailleurs une
corrélation entre le champ coercitif mesuré a béssgérature, 10 fois plus fort pour les
échantillons durs que pour les doux, et I'énergie sdturation forte ou faible des
échantillons correspondants. De plus l'augmentatieri'énergie de saturation a basse
température semble également corrélée a celle amgleoercitif. Comme nous l'avons vu
au chapitre II, la nature métallique ou semicondcet de I'espaceur se distingue
qualitativement par une variation décroissante missante, respectivement, de I'énergie
de couplage avec la température. Dans le but diftenle type de comportement du
couplage, il est nécessaire de faire une évaluajimmtitative de la contribution de
I'anisotropie a I'énergie de saturation mesurés tEméchantillons a saturation lente pour

en déduire une valeur correcte du couplage a chaguyaerature.

En premiére approximation nous avons supposé upleiadditivité des contributions
de l'anisotropie et du couplage antiferromagnétigud'énergie de saturation. Cette
approximation n'est valide, strictement, que pomrnmwonocristal perpendiculairement a
l'axe de facile aimantation. Elle néglige les effebmbinés et antagonistes des deux
mécanismes sur l'ouverture du cycle d'aimantatarsda direction de facile aimantation.
Dans un modele de rotation cohérente (Stoner-With)fée champ coercitif associé a une
énergie d'anisotropie uniaxiale K est égal a 2Kddns un monocristal selon la direction
de facile aimantation et a KiVpour un polycristal avec une orientation aléatales
directions d’anisotropie. Dans notre cas le chaogrdaitif de 300 Oe mesuré a 2 K, par
exemple, correspondrait & une énergie d'anisotrd@id20 18 erg/cni ou 0.13 erg/ch
(pour une couche de 3 nm d'épaisseur) soit la éndié I'énergie de saturation totale

mesurée. Le couplage antiferromagnétique ne sal@is que de -0.14 erg/émAprés
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soustraction de la contribution de I'anisotroptelites les températures nous avons obtenu
une estimation de I'énergie de couplage présentédasfigure 9. On peut y voir que
'augmentation de I'énergie de saturation obseavbasse température est, en fait, due a
'augmentation correspondante de [I'anisotropie. apparait que le couplage
antiferromagnétique, lui, tend a décroitre lorsémdempérature décroit comme on s'y
attend pour un espaceur semiconducteur. Par cbogllation du couplage suggeérerait

plutbt un caractere métallique du Si. Nous y resiens dans le chapitre de discussion
générale qui suit.

0.24 1
| —0—E_=E-E
0.20
%\ 0.16
%5) ]
=~ 0.124
Q
\@ ]
|§ 0.08+
0.04
0.00 T T T T T T T T T T T T
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Figure 9: Evolution de I'énergie de couplage antiferrométigue de la multicouche
Si(111)[Co3nm/Si3nm]*6 & saturation lente en fooctde la températureCette estimation e

obtenue aprés correction de la contribution de difgie d'anisotropie a I'énergitotale de
saturation.

Afin de vérifier que l'approximation d'additivitéesl énergies n'est pas trop grossiere
nous avons aussi simulé, dans un modele de Stoobiakth, les cycles d'aimantation
mesurés a 2 K en présence simultanée d'anisotebple couplage antiferromagnétique,
comme nous l'avons fait plus haut pour les hawsgpératures. Compte tenu des effets
antagonistes de ces deux énergies sur l'ouverreyde nous n'avons pas trouvé de
solution unique : l'augmentation du champ coera@skociée a une augmentation de

I'anisotropie peut toujours étre compensée par aogmentation du couplage
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antiferromagnétique. Par ailleurs le fait que l&@dilon soit polycristallin ajouté a
d'inévitables fluctuations des deux énergies paesii6é couches a rendu la recherche de
solutions satisfaisantes particulierement fastgeUNous nous sommes attachés, outre la
forme générale du cycle, a reproduire quantitate@n3 points caractéristiques de ceux-ci
a savoir, le champ coercitif, I'aimantation rémadaeat le champ d'irréversibilité. La figure
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0.2 H
[92] .
= 00
S j
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-0.4 +
-0.6 . .
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0.8 e/ Minimum Js=-0.09 Ks=0.17 [erg/cm’]
T /.64%'. Meilleur Js=-0.14 Ks=0.21 [erg/icm’]
1.0 ——e——0__ - Maximum Js=-0.16 Ks=0.23 [erg/cm”
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Figure 10: Simulations du cycle d'hystérésis observé a 2 Ksd#n multicouchs
Si(111)[Co3nm/Si3nm]*@& saturation lente. Les simulations ont été effsesudans un modé
de Stoner-Wohlfarth par imimisation de I'énergie libre (échange + anisoti®p Zeeman) i
chaque champ. Afin de préserver I'hystérésis legg@amme de minimisation maintient
systéme dans son minimum local d'énergie (métajtabht qu'il existe. Les simulatio
incluent une tribution aléatoire des directions d'anisotroggolycristal) ainsi qu'une légel

distribution gaussienne (sigma = 30%) de I'énexjichange.

10 présente les deux solutions extrémes que narsau trouver ainsi que la simulation
correspondant au couplage (-0.14 erg/cm2) estiméédemment. On voit que I'énergie
d'anisotropie déduite du seul champ coercitif edtement sous-estimée. Notons qu'en
I'absence de couplage le champ coercitif corresguind I'énergie d'anisotropie de 0.2

erg/cnt (pour une couche de 3nm) déduite de la simulaioait été de 500 Oe au lieu des
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300 Oe observeés. Par contre, en ce qui concermedi@ d'échange antiferromagnétique, il
y a tres bon accord entre les valeurs obtenues ldapsemiére approximation et celle
obtenue par la simulation. Comme la contribution Kenisotropie décroit avec

'augmentation de la température nous pouvons @éresi comme valable la variation

thermique du couplage présenté sur la figure 9.

I\VV.2.2 Evaluation du couplage dans des vannes d&sp
(AAF/Colnm/Siginm/Co6nm)

L'étude des multicouches nous a permis de mettré&visience une oscillation de
I'échange magnétique intercouches d'un état ddagaipntiferromagnétique fort a un état
de couplage ferromagnétique ou faiblement coupl).(Ca nature de ce second état ne
peut pas étre déterminée dans ce type de systén@&rgye et compensé. Pour répondre a
cette question, nous avons étudié des tricouchéSi/Co dont I'une des couches a été
"bloquée” (systeme appelé vanne de spin). Pouaioe fious avons déposé les tricouches
sur un systeme dit AAF (antiferromagnétique aiigficdont le mécanisme est brievement
décrit ci-dessous. Pour une discussion détailléerihecipe de fonctionnement de I'AAF en
fonction d’'un champ magnétique extérieur, le lecigurra regarder la these de Coriolan

Tiusan[Tiusan 00}

Considérons un systeme constitué de deux couchesmiggnétiques F d’épaisseurs
différentes d et ¢, de constante d’anisotropie par unité de volumet Id’aimantation M
séparées par un métal non magnétigue de natuiépstisseur telle qu'il existe un fort
couplage antiferromagnétique entre les couchesmFsePlace dans le cadre du modéle de
Stoner-Wohlfarth qui suppose un retournement coiiélles aimantations. Les énergies
gu’'on prend en compte sont : I'énergie Zeeman @gjwh couche F, I'énergie de couplage
entre les deux couches et I'énergie d’anisotropigmétocristalline. Le cycle d’hystérésis
d'un tel systéme avec le champ appliqué selon ardexacile aimantation est présenté sur
la figure 11. Pour un champ magnétique élevé (Hs), HAAF est saturé et les deux
aimantations sont paralléles (figure 11, état (A)partir de Hs et en diminuant le champ
appligué, les moments magnétiques des deux coutlamétiques tournent afin de
stabiliser une configuration antiparalléle sou$fé®edu couplage AF (figure 11, état (2)).
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La configuration antiparallele est stabilisée pamr champ Hp. Lorsque -Hp<H<Hp,
I'énergie de couplage AF domine et par suite leaxdeouches F restent dans une
configuration antiparallele (figure 11, état (3Dans cette plage de champ I'AAF se
comporte comme une couche unique de moment neit fddd;-d;), mais d'anisotropie
K(d;+dy), par unité de surface. En renversant le senshdmp appliqué, I'orientation des
deux moments est préservée jusqu'a une valeur @mghHE™ = 2K (ch+d,)/ M(ds-dy)
nettement plus grand que celui d'une couche s&KéM) au-dela duquel les deux
moments se retournent tout en gardant une configarantiparallele. Pour un champ
appligué H<-Hp, I'énergie Zeeman devient comparahtelle du couplage et les états (5)
et (6) sont similaires, mais en sens inverse, tats €2) et (1), respectivement, de la méme

figure.

1.0 4 d,=8 nm, M_=1300 emu/cm®
et K =100 Kerg.’cm3
] d2=2 nm, M2=1300 emufcm?
et K,=100 Kerglcm?

054 2
J=-0.2erglcm

M/Ms
o
o

-H
0.5 L
\"‘I‘ 4) \ AAF
6 ©'" “Hc
1.0 -—
I -40IOO | -2(;00 | 0 | ZUIUO I 40I00
H (Oe)

Figure 11: Cycle d’aimantation d'un AAF obtenu par simulatiodans un modéle
monodomaine (Stoner-Wohlfarth)es états (1) a (6) représentent les configuratide bas

d'un AAF soumis a un champ magnétique extériemndéxe de facile aimantation.

105



Chapitre IV Etude des propriétés magnésyet de transport des multicouches Co/Si

En résumé, pour les champs compris dans la zompdateau -Hp<H<Hp, d'autant plus
large que le couplage antiferromagnétique est fdA\F se comporte comme une couche
ferromagnétique unique dont l'anisotropie serai(dged,)/(d:-dy) fois plus grande que

celle d'une couche unique (Q est appelé coeffidergualité de I'AAF).

Pour notre étude nous avons utilisé la structure- Adaborée de longue date au
laboratoire pour I'étude des jonctions tunnel CgDAICo a savoir la multicouche
Si/Cr1.6nm/Fe6nm/Cu30nm/CoFe3nm/Ru0.8nm/CoFe2nrfa @ouche de Ru assure un
couplage antiferromagnétique fort (-0.2 & -0.3 @rf). Les couches de bases Cr/Fe/Cu
forment un tampon sur le substrat Si assurant wnéd croissance, a température
ambiante, de I'AAF proprement dit CoFe/Ru/CoFe. Daotre cas la derniére couche de
CoFe2nm a été remplacée par une couche de 1 nnoke €ir laguelle nous avons fait
croitre, a 90K, la tricouche Colnm/§itm/Co6nm, avec 2.95nmtsi < 3.3nm par pas de

0.05 nm, couvrant ainsi une période d'oscillatiarcduplage.

Un échantillon de référence, sans couche de Coénmirtale, a aussi été déposé pour

mesurer le cycle de I'AAF seul (figure 12, mesu@FM a 300 K).

Ce cycle est trés correctement simulé (courbe @lsur la figure 12) avec un couplage
d'échange Js de -0.2 ergfcemtre les couches actives de I'AAF, une anisatrapiaxiale
de 250 16 erg/cnt et les aimantations et épaisseurs nominales d@setites couches a
I'exception de la couche fine de I'AAF qui a dwieétduite a 1 nm (au lieu de 2) dans la
simulation pour reproduire le retournement de cettgche autour de Hp. Nous savions
que l'interface Ru/CoFe n'est pas abrupte mais n@®ns pas pris en considération que
lors de la préparation le mélange a l'interfaceSGdiien que formé a 90 K, reste toutefois
nettement plus mélangé que les interfaces abrupoéal,O; a I'étude desquelles cette

structure était initialement dédiée.
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Figure 12: Cycle d’hystérésis de I'AAF de référence

[Si/Crlnm/Fe6nm/Cu30nm/CoFe3nm/Ru0.8nm/CoFelnmi@pimesuré & 300 KLa courbe
en trait plein est une simulation avec K=250°K¥g/cni et Js=-0.2 erg/cf Le saui
d'aimantation autour de H=0 est du a la coucheetedis tampon. L'arrondi autour de Hp et
a du étre simulé par une distribution d'anisotrofiéection aléatoire et 50% en amplitude
La valeur de normalisatiorMs est celle des échantillons comportant en pluscdache

terminale Co6nm.

107



Chapitre IV Etude des propriétés magnésyet de transport des multicouches Co/Si

10 -800 -600 -400 -200 O 200 400 600 800 -800 -600 -400 -200 O 200 400 600 800 -800 -600 -400 -200 O 200 400 600 800 10

0.8+ T

0.6+ T ﬁ—d T
0.4} Référence AAF ﬁ' t,+0.1nm A 11,+0.25nm
0.2+ T T

0.0
-0.2+
_0.44 /// 1 1
-0.6+ 1 1
0.8l 1 1
-1.0+—+ + + + + + + —— + + + + + + + +
0.8+ T T
0.6+ T T
04}t =2.95nm D ¢} t,+0.15nm D 7 t,+0.3nm
0.24 + T

0.0
021

-0.41 1
-0.61 1
-0.8+ 1

1.0

M/Ms

M/Ms

0.8}
0.6
0.4+ t0+0.05nm

T t,+0.2nm D 11,+0.35nm

M/Ms

-1.0+— t t + t t t t + t t + t t t t + t t + t t t +—+--1.0
-800 -600 -400 -200 0 200 400 600 800 -800 -600 -400 -200 0O 200 400 600 800 -800 -600 -400 -200 O 200 400 600 800
H (Ce) H (Ce) H (Oe)

Figure 13 : Cycles d’hystérésis observés a 300 K sur desutcites [Colnm/Sihm/Co6nm]
déposés a 90K sur des structures AAF
[Si/Crinm/Fe6nm/Cu30nm/CoFe3nm/Ru0.8nm/CoFelnm]. @stingue clairementtrois
comportements différents. Le tyPeeproduit essentiellement le cycle d’hystérési$Al&F de
référence avec un saut plus important autour de ld&@ la couche de Co supplémentaire
est donc découplée. Les cycles de type correspondent a des AAF doub
CoFe/Ru/[CoFe/Co]/Si/lCo ou la couche centrale C@&ee/ est couplée anti-
ferromagnétiquement a ses deux couches adjaceat®uvet Si. Les cycles correspondent

des échantillons dans lesquels la couche fine angr été détruite.

La figure 13 présente les cycles mesurés sur &ha8ntillons a épaisseur de Si variable,
a 300 K par AGFM. On distingue clairement trois pomiements différents désignés par

D(écouplé) A(ntiferromagnétique) eX(inconnu).

Le typeD reproduit essentiellement le cycle d’hystérésisARF de référence avec un
saut plus important autour de H=0 di a la couché&Cdesupplémentaire qui est donc

découplée. Comme le montre la figure 14 ce cyctesesplement simulé en ajoutant
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seulement une couche supplémentaire non coupléshde anisotropie (<20 £Cerg/cn)

au modele de référence de I'AAF.
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Figure 14: Cycle de typ® observé sur les échantillons AAFBIN/Co6nm mesuré a 300 K.
La courbe en trait plein est une simulation aved=A#changé (cf. fig. 11) auquel a été ajoL
une couche de Co6nm non couplée d'anisotropie KKB@rg/cmi. La courbe en pointillés e

celle de I'AAF seul.

Les cycles de typ& sont observés au début et a la fin de la sériehafdillons
préparée, soit a un peu moins de 0.4 nm d'écagpaisseur de Si. lls présentent un saut
d'aimantation environ 4 fois plus important autdwn champ coercitif moyen réduit d'un
facteur 1.5 par rapport a ceux de I'AAF. Un calapiide nous montre que c'est ce que I'on
peut attendre si la couche terminale Co6nm est|éeuantiferromagnétiquement a la
couche fine de [I'AAF. En effet on obtient alors uMAF double
CoFe3nm/Ru0.8nm/[CoFe/Co]1lnm/Si3nm/Co6nm ou la leeucentrale CoFe/Co est
couplée antiferromagnétiquement a ses deux couekigmcentes via Ru et Si. Le
coefficient de qualité de cet AAF double est algressierement, de 1.25 [(3+6+1)/(3+6-
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1)] contre 2 pour I'AAF seul, soit une rapport dé &ntre les champs coercitifs. Le saut
d'aimantation correspondant au retournement deH'dduble est de 8 contre 2 pour I'AAF
seul. La simulation présentée sur la figure 15 meogt’'effectivement on obtient un cycle
tres proche du cycle expérimental en couplant emtimagnétiquement la couche
terminale a la couche fine de I'AAF avec une émergiéchange de -0.2 ergfcm
Remargquons que, contrairement au cas non coupléyiéss de typd, nous avons du
donner une anisotropie non négligeable (18Detf/cni) & la couche terminale sans quoi
le champ coercitif serait deux fois plus faible.udaetrouvons ici la corrélation observée
pour les multicouches dans lesquelles I'anisotrepteaussi plus forte lorsque les couches

sont couplées antiferromagnétiquement.
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Figure 15: Cycle de typé\ observé sur les échantillons AAF&BIN/Co6nm mesuré a 300 K.
La courbe en trait plein est une simulation aved-Adchangé (cf. fig. 11) auquel a été ajou
la couche terminale de Co6nm couplée antiferromtguément (Js=-0.2 erg/cina la couche

supérieure de I'AAF. La courbe en pointillés ediecde I'AAF seul.

Les cycles de typX nous ont posé un sérieux probleme d'interprétaionfait aucun
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type de couplage ferro-, antiferro-magnétique omméiquadratique ne nous a permis de
les reproduire sans modifier les caractéristiqued'AAF de référence. On voit qu'ils

présentent un saut d'aimantation comparable a delliAAF seul mais pour un champ

coercitif nettement plus faible. En fait nous aveemarqué que ces deux échantillons
saturaient totalement dans un champ de 600 Oepsésanter le signe du retournement de
la couche fine de I'AAF entre 2000 et 3000 Oe. Newsavons conclu que cette couche
fine, déja trop mince comme nous l'avons vu plug,hevait été détruite, ce qu'a confirmé

la simulation présentée sur la figure 16.
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-1000 -800 -600 -400 -200 0 200 400 600 800 1000
H (Oe)

Figure 16: Cycle de typeX observé sur les échantillons AAF&BIN/Co6nm mesuré a 300 K.
La courbe en trait plein est une simulation avecAkF dont la couche fine é@é enlevée. L

couche terminale de Co6nm est non couplée. La ecemtpointillés est celle de I'AAF seul.

En conclusion de cette étude de couches asymé&tritues pouvons affirmer que, si les
multicouches a saturation lente sont bien fortensenplées antiferromagnétiquement, les
multicouches a saturation rapide sont faiblemenpt&es. Nous n'avons observé, sur AAF,
aucun signe de couplage ferromagnétique significati
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Ces mesures des cycles d’aimantation des tricouelgmétriques en fonction de
I'épaisseur de Si, confirment I'hypothese que lilbsiton de I'énergie a saturation dans
nos multicouches Co/Si correspond bien a une asioi du couplage magnétique de
faible & antiferromagnétique fort, entre les deoxahes de Co. C'est la premiére fois
gu’'une oscillation du couplage magnétique est migwddence expérimentalement dans
les multicouches Co/Si, et cela grace a la rédactdo mélange a linterface des
multicouches Co/Si déposées a 90 K par rappors amidticouches déposées a I'ambiante.
Cela montre l'influence de la qualité de l'intedamétal ferromagnétique/semi conducteur
sur leurs propriétés magnétiques. Nous allons yaér la qualité de l'interface n'est pas la

seule condition déterminante pour I'existence dasudlation de couplage.

I\V.2.4. Effet de la cristallisation sur les propriés magnétiques des

multicouches Co/Si.

Dans le chapitre précédent (chapitre 1ll), nousnavmontré que les multicouches Co/Si
déposées sur des substrats de Si(111) et cellesé&kpsur des substrats de verre ont une
qualité d’interface comparable. Par contre, alare tgs multicouches déposées sur des
substrats de Si(111) sont tres bien cristallispeSsence de grains de Si et de Co bien
cristallisés d’'une taille de I'ordre de 300 nm, aslticouches déposées sur un substrat de

verre ont une structure amorphe.

Nous n'avons pas répété une étude compléte endorae I'épaisseur de Si pour les
échantillons déposés sur substrat verre mais nous sommes focalisés sur une gamme
d’épaisseur de Si couvrant une période d'oscilatiatour d’'une épaisseur de 3 nm qui
correspond a un couplage antiferromagnétique dansnllticouches Co/Si déposées sur

substrat Si.
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Figure 17: (a) comparaison entre les cycles d’hystérésis desticnuches cristallisée

(dépoges sur substrat Si) et celles des multicouchesmme (déposées sur substrat ver

Les cycles d’hystérésis des multicouches cristatispasse de doux a dur magnétiqueme

fonction de I'épaisseur de Si, tandis que les cydéystérésis des multuches amorphes

superposent. (b) évolution de I'énergie de satoratdes multicouches cristallisées et

multicouches amorphes, oot voit que I'énergie des multicouches cristallséacille de faibl

a fort en fonction de I'épaisseur de Si tandjue I'énergie des multicouches amorphes |

constante
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La figure 17 (a) présente la comparaison entreyekes d’hystérésis des multicouches
bien cristallisées, déposées sur des substrat (A41$i et des multicouches amorphes,
déposées sur des substrats de verre, en fonctidiemhesseur de Si. On peut y voir
clairement l'oscillation entre saturation rapidesaturation lente pour les multicouches
déposées sur le Si(111), tandis qu'aucune varidiiochamp de saturation n’est observée
pour les multicouches déposées sur le verre. Leext@mstat peut étre fait sur la figure 17
(b), ou on a tracé I'énergie de saturation en fonctle I'épaisseur de Si. Celle-ci ne
dépend pas de I'épaisseur de Si dans les multiesuegmorphes. Quantitativement
I'énergie de saturation des multicouches amorpletsintermédiaire entre celle des
multicouches cristallisées dures et douces. Encpéier et de fagon surprenante, il est plus
grand que celui des multicouches cristallisées eeuour des échantillons amorphes ou
nanocristallins on observe habituellement une fokthiction de l'anisotropie magnétique
(anisotropie magnétique aléatojtderzer 89 ; Herzer 90] Nous sommes donc amenés a
conclure que l'absence de Si cristallisé conduitina couplage antiferromagnétique
intermédiaire entre les deux situations observées des multicouches cristallisées, sans

oscillation.

Finalement, la réduction du mélange a l'interfaeemtlilticouche Co/Si est insuffisante
pour faire apparaitre l'oscillation du couplage matggue dans ces multicouches. Une
bonne cristallisation des multicouches est aussi aondition essentielle pour mettre en
évidence une telle oscillation. Notons cependane (iépitaxie parfaite et la
monocristallinité n'apparaissent pas nécessaires talculs ab-initio publiés par
EnkovaardEnkovaara 00]et ceux faits au laboratoire (chapitre de disamsgénérale qui
suit) montrent d'ailleurs que les mémes oscillaisont prédites pour différentes structures

cristallines et orientations de Co et Si.

I\VV.2.5. Conclusion patrtielle sur le couplage darssimulticouches Co/Si et

premiere comparaison avec la théorie.

L'oscillation de couplage magnétique observée daose systeme est en accord
qualitatif avec 'oscillation de couplage d’échamgagnétique intercouche dans le systeme
Co/Si/Co prévue par le calcul ab initio d’Enkovafigmkovaara 00] Dans ce calcul le
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couplage oscille de ferromagnétique a antiferrorétigne en fonction de I'épaisseur de Si
avec une période de deux plans atomiques commeofdrenla figure 18. Ce qui est

équivalent a notre période expérimentale de I'od#r®.4 nm.
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Figure 18: Oscillation du couplage d’échange dans les maliches Co/Si(n)/Co, obtenper
calcul ab-initio d’EnkovaargdEnkovaara 2000Q]en fonction de I'épaisseur de $& couplage
ferromagnétique (FM) et antiferromagnétique (Alentre les couches de Co, corresp

respectivement aux valeurs négatives et positives.

Il faut remarquer cependant que, contrairement @ueemontre le travail théorique, nos
mesures magneétiques n'‘ont pas indiqué la préseececodplage ferromagnétique
d'amplitude comparable a celle du couplage antifieagnétique. Par ailleurs elles
montrent un comportement inhabituel de I'amplitddecouplage, en I'occurrence I'absence
de décroissance rapide de cette amplitude en @onde I'épaisseur de Si, comme prévu
dans tous les modéles théoriques et observé exgéalement dans tous les systemes
présentant un couplage oscillant. Il faut noter diépaisseur d'interface de nos
multicouches Co/Si est limitée mais elle n'est padaite. Pour une épaisseur nominale de
1 nm de Si, au début de notre série d'échantilibmsy a pas de Si pur. On ne peut donc
pas exclure la possibilité qu'a faible épaissesirelifets interfaciaux dominants entrainent
une réduction de I'amplitude par rapport a ce tpi'sdrait dans un systéme parfait, ce qui
expliquerait I'absence de remontée a faible épaist@a présence de trous d'épingle, par
exemple, conduirait a un effet de moyenne entrgplege ferromagnétique et couplage
antiferromagnétique fort. Par ailleurs on a pu \&ir la figure 2 que pougt2.5nm la
périodicité de l'oscillation de couplage est moiette. Nous verrons dans le chapitre

suivant que, dans cette plage d'épaisseur, le @ge@st plutdt de type bigquadratique.
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Notons que nous savons déja que le couplage nesstlgp seule propriété de nos
multicouches a présenter un caractére oscillanfoention de I'épaisseur de Si. Nous
'avons vu au chapitre précédent pour la rugositéedface et, dans ce chapitre, pour
I'anisotropie magnétique. Nous allons voir mainténqu'il en est de méme pour la

résistivité électrique des échantillons.

I\VV.3. Etude du transport dans les multicouches Cb/S

La possibilité d'un état métallique du Si dansredticouches Co/Si, comme nous le
verrons dans le chapitre suivant, et I'existenga dbuplage antiferromagnétique entre les
deux couches de Co pour certaines épaisseurs ag&v&int la porte a un effet possible de

magneétorésistance géante (GMR).

La GMR a été découverte en 1988 dans les multi@si€le/C{Baibich 88]. Dans ces
multicouches et pour certaines épaisseurs de &mahtation des couches de Fe sont
antiparallele (AP) en raison des interactions déédge indirect au travers de la couche de
Cr. On peut passer de la configuration AP a unefigomation paralleéle (P) par
'application d'un champ magnétigue saturant [|'édiibon. Ce passage d’une
configuration AP a une configuration P est accomgad’une forte diminution de la

résistance, c'est la GMR.

Cet effet magnéto-résistif géant est di a l'infleeelu spin sur la conduction électrique
dans un métal ferromagnétique et a l'interfacecemigtal ferromagnétique (MF) et métal
non magnétique (NM). Généralement un métal ferrgrétigue (Fe ou Co par exemple)
est caractérisé par un décalage des bandes d'éndegi €lectrons pour chacune des 2
directions de spin. Cela a pour conséquence quadesons de spin majoritaire (spin up)
et les électrons de spin minoritaire (spin downjdresent le courant en paralléle avec des
conductivités différentes. Le mécanisme de GMRIlesitré sur la figure 19. Supposons,
par exemple, que les électrons de spin majori@r@ropagent plus facilement dans les
couches ferromagnétiques et soient moins réfléahis interfaces MF/NM. Lorsque les
aimantations des couches ferromagnétiques sontldammnfiguration P figure 19 (a), ces
électrons majoritaires sont peu diffusés dans &s< couches ferromagnétiques et aux
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interfaces tandis que les électrons de I'autrectior de spin sont fortement diffusés, on a
alors un effet de court circuit pour le courantsién majoritaire qui entraine une faible
résistance. En revanche, pour une configurationdd® aimantations, figure 19 (b), les
électrons de chaque direction de spin sont altearaent fortement puis faiblement
diffusés, les deux canaux de courant rencontreet fonte résistance et la résistance

électrique globale devient plus grande.

(a) (b) —
— — /1/1/

Sl T

MF NM MF MF NM MF

Figure 19: lllustration du mécanisme de la GMR : (a) rep¥® le cas deonfiguration
parallele des aimantations, les électrons d’unedliion de spin sont peu diffusgsns les deu
couches ferromagnétiques, alors le court circuit pa canal entraine une faible résistana.
représente le cas de la configuration anti-paraldes électrons déuine et de I'autre directiol
de spin sont alternativement peu puis fortemertisht, I'effet de court circuit disparaét la

résistance devient élevée.

Dans I'étude des propriétés magnétiques, de noscowthes Co/Si, nous avons montré
I'existence d’'un couplage antiferromagnétique pmartaines épaisseurs de Si. Ceci nous a
conduit a mesurer la conductivité électrigue des multicouches Co/Si, en particulier

pour vérifier la présence ou non d’effet de GMR.

IV.3.1. Mesures de la résistance en fonction depbésseur de Si

La mesure de la résistance de nos multicouches faiét a I'aide de la méthode simple
de 4 points sur des échantillons de 3 mm par 10(Bimm entre contacts de voltage).

L’évolution de la résistance des multicouches Ca@Bifonction de I'épaisseur de Si
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mesurée a I'ambiante, en champ nul, est présentda igure 20. On voit treés clairement
que la résistance oscille de faible a forte entionade I'épaisseur de Si avec une période
de l'ordre de 0.4 nm. Nous avons donc deux étatdadeesistance en fonction de
I'épaisseur de la couche de Si, I'un correspondna faible résistance (35 Ohms en
moyenne) et I'autre correspond a une forte résistdb40 Ohm en moyenne). En terme de
résistivité ils correspondent a 6@|cm et 240 @.cm, respectivement. La résistivité des
multicouches a été calculée en prenant en comptersent I'épaisseur totale de Co, nous
supposons que la couche de Si conduit mal, ce qu® pourrons remettre en cause dans le

chapitre suivant.
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Figure 20: Résistance et résistivité des multicouche Si{CdBnm/Signm]*6 en fonction di

I'épaisseur de Si, dont on voit I'oscillation a ectaipériode de 0.4 nm.

[l faut noter que les mesures de la résistancerctibn de la température ont été faites,
aussi, entre 5 K et 300 K. Aucune évolution remabdgl de la résistance n’a été observée,
pour les deux types de multicouches : une multiceuavec faible résistance et I'autre
avec forte résistance. La résistance reste quastanae entre 5 K et 300 K avec une

variation de 'ordre de 2-3 % de I'ordre des esa@axpérimentales.
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IV.3.2. Corrélation entre les propriétés magnétiquet de transport des

multicouches Co/Si

La comparaison entre l'oscillation du couplage nedigue et I'oscillation de la
résistance est présentée sur la figure 21. On y@utque la résistance et I'énergie de
saturation oscillent en phase avec une période .dlenf. L'état antiferromagnétique
correspond a la forte résistande (40 ohms) et I'état a faible couplage correspond a
faible résistance{35 ohms). La corrélation entre la résistanceégidigie a saturation des

multicouches Co3nm/Sjhm se voit tres clairement sur la figure 22.
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Figure 21: Comparaison entre l'oscillation de la résistanet I'énergie magnétique de
multicouches Si(111)[Co3nm/§iim]*6. Les deux oscillations sont en phase (forte énetg
saturation correspond a forte résistance et faiblergie de satration correspond a faibl

résistance) avec une courte période de I'ordre denbn.
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Figure 22: Corrélation entre résistance des multicouche@d Hli)[Co3nm/Sgnm]*6 et leur

énergie de saturation.

Pour autant que les pics d'énergie a saturati@msdus, comme les résultats précédents
I'indiquent, a un couplage antiferromagnétique, snétions dans une situation typique
d'effet de GMR a la nuance pres que l'espaceur i&iaiun semi-conducteur. Le rapport 4
entre forte résistance et faible résistance ndasda espérer une diminution de résistance
de 400% en saturant un échantillon antiferromaguoéti Malheureusement nous n'avons
observé aucune magnéto-résistance notable. Doscillaiion de la résistance observée
dans nos multicouches en fonction de I'épaisseuBidae peut pas étre expliquée par un
effet de GMR dans le plan. Faute de temps pourapeéfgraver les échantillons nous
n‘avons pas fait de mesure en courant perpendieulbest évident que cette mesure devra
étre faite dans un proche futur. Il faut néanmoiemarquer que le processus de
nanostructuration implique un apport d’énergie a @chantillons ce qui risque d’entrainer
une détérioration des couches de la méme maniéaepgule faire la méthode standard

d’amincissement pour les observations MET.
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IV.4. Corrélation entre I'oscillation de la rugosi de I'interface et

les propriétés physiques des multicouches Co/Si

Dans le chapitre Il nous avons mis en évidenceaseélation de la rugosité d’interface
en fonction de I'épaisseur de Si dans les multibesdCo/Si. Cette oscillation de rugosité
est elle aussi a courte période (0.4 nm et corréléedeux autres propriétés physiques
(oscillation du couplage magnétique et oscillataba la résistance) observés dans ces
multicouches Co/Si en fonction de I'épaisseur deE8ieffet, la faible rugosité d’interface
est observée pour les multicouches dans I'étattCterface épaisse correspond a I'état
AF comme le montre la figure 23 qui présente ledesyd’aimantation (a) et en face, les

spectres de RRX correspondants (b).
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Figure 23: Comparaison entre les cycles dhystérésis des tieouches
Si(111)[Co3nm/Sinm]*6 et leurs spectres de RRX. (a) cycles d’hgsiér en fonction c
I'épaisseur de Si et (b) les spectres RRX corredmats. Les cycles ferromagnétiques=2.05,
2.85, 3.3 et 3.75 nm) correspondent & des multivesicavec des interfaceselp rugueus
(présence des franges de Kiessig et pics de Bretggs cycles antiferromagnétiques=2.2, 3,
3.45 et 3.95 nm) correspondent a des multicouches desdnterface rugueuse (disparition

franges de Kiessig et des pics de Bre
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Cette corrélation entre I'oscillation de la rugésit I'oscillation du couplage magnétique
se voit plus clairement sur la figure 24, sur ldiguen présente I'énergie de saturation et la

qualité de I'interface, rugueuse ou plate, en fiomctle I'épaisseur de Si.
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Figure 24: Corrélation entre la rugosité de linterface etémergie de saturation de
multicouches Si(111)[Co3nm/§im]*6. Le faible et la forte énergie cormsnden

respectivement & une interface plate et rugueuse.

IV.5. Conclusion

Dans ce chapitre nous avons étudié les proprié#gnétiques et de transport des
multicouches Co/Si déposées a 90 K par pulvérisatathodique. Cette étude nous a
permis de mettre en évidence, pour la premieredppgrimentalement, des phénomenes
physiques originaux dans ces multicouches Co/3it, grarticulierement, une oscillation a
courte période de l'ordre de 0.4 nm (deux monocesiclde Si) entre couplage
antiferromagnétique et couplage faible prévue pdout ab-initio. L’autre phénomeéne que

nous avons aussi mis en évidence est une osailldéda résistance de faible a forte avec
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la méme courte période. Ces deux phénomeénes smtcbirélés entre eux, maximum de

résistance correspond a I'état antiferromagnétejuminimum de résistance correspond a
I'état peu couplé. Malgré la forte corrélation entres deux phénomeénes, aucun effet
magnéto-résistif n'a été observé dans le plan dashes, ce qui nous impose de conclure
que l'effet GMR n'est pas a l'origine des oscitiaf de résistance observées dans nos

multicouches Co/Si.

Nous avons aussi montré la corrélation entre ceprigtés physique et la structure
interfaciale de nos multicouches. Nous discuterdiass le chapitre suivant de(s)
I'origine(s) possible(s) des phénomeénes observiéds éeur corrélation (cause commune

sous-jacente ou relation de cause a effet).
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Chapitre V

Discussion générale

V.1. Introduction

Dans les chapitres Ill et IV nous avons présentpeaetivement les propriétés
structurales, magnétiques et de transport de nolkicouches Co/Si déposées par
pulvérisation cathodique a 90 K. Des phénomeéneagnaiiix ont été mis en évidence dans
ces multicouches tels que : (1) L'oscillation dkrgie a saturation qui est attribuée a une
oscillation du couplage d’échange magnétique ioteche (d’antiferromagnétique fort
(AF) a couplage faible (CF)) au travers de la ceudd Si. (2) L'oscillation de la résistance
en fonction de I'épaisseur de la couche de Si amirétat faible résistance et un état forte
résistance, avec une amplitude de l'ordre d'un #reemaximum et minimum. (3)
L’oscillation de la rugosité (ou diffusion) d’'infecce en fonction de I'épaisseur de Si. Ces
trois phénomenes oscillent en fonction de I'épaissie Si avec une période d’oscillation

courte de I'ordre de 0.4 nm.

L'oscillation du couplage d’échange magnétigue e ld résistance, dans les
multicouches Co/Si, sont bien corrélés entre eleegyaximum de résistance correspond a
I'état AF et le minimum de résistance correspori@état CF. Malgré la forte corrélation
entre ces deux phénomenes, aucun effet de GMRt@'abServé dans les multicouches
Co/Si. L'oscillation de la rugosité d’interface dales multicouches Co/Si est, elle aussi,

corrélés aux deux autres propriétés physiques.
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Ce chapitre est consacré a la discussion des ahtiephénomenes observés dans nos
multicouches Co/Si. Sur un plan général, ces phénemsont des signes indubitables d'un
changement périodique de la structure électronidge® multicouches Co/Si ou de la
couche de Si elle-méme, a I'échelle de la mono@utsh Si. Nous allons essayer de
trouver et nous discuterons l(es)’origine(s) pds¢#) des différents phénomeénes observes.
Nous serons amenés a examiner le probleme selan ajguroches. En premier nous
examinerons la possibilité d'expliquer la corréatiobservée entre les trois propriétés
comme ayant une cause commune sous-jacente. Ladeeapproche, sachant l'influence
de la structure des multicouches sur leurs pragmjétconsistera a considérer les
corrélations en termes de relation de cause a@&fte¢ la rugosité des couches et les deux
autres propriétés. Il restera que, méme dans ndechypothese, nous devrons trouver la
cause primaire de l'oscillation de rugosité.

V.2. Interprétation(s) possible(s) de l'oscillatiaiu couplage

magnétique dans les multicouches Co/Si

Dans cette partie nous discutons l(es)’interprémgs) possible(s) de l'oscillation de
couplage observée en fonction de I'épaisseur dmuahe de Si. Dans un premier temps
nous mettrons en évidence les similitudes (et ldferences) entre nos résultats
expérimentaux et les prédictions théoriques de ki@ [Enkovaara 00] qui avaient
suscité cette étude et les calculs ab-initio d'i@tiBengone dans les tricouches Co/Si/Co.
Dans un deuxieme temps nous confronterons cestatsswdvec le modele standard
d'interférences quantiques. Nous discuterons eiicpler la dépendance en température
du couplage et sa variation en fonction de I'émaissle Si. Finalement nous examinerons
la possibilité que l'oscillation de la rugosité rdérface en fonction de I'épaisseur de Si
dans les multicouches Co/Si (cf chapitre 1ll) sbit'origine d’'un tel comportement du

couplage.
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V.2.1. Oscillation du couplage magnétique dans heslticouches Co/Si et

confrontation avec les calculs ab-initio.

(Remarque outre les calculs d’Enkovaara et al. les calcalsinitio présentés dans cette partie

ont été effectués par Olivier Bengone a I'lPCMS).

Le couplage attendu théoriquement dans un systerRESGIMF est un couplage
d’échange indirect par effet tunnel (couplage mégné entre deux couches F a travers
une couche séparatrice NM non métallique, cf 1).2\3ais, dans un tel cas, que ce soit
dans le modele de Slonczevski (cf 11.2.3.1) ou kedéie d’interférence quantique de P.
Bruno (cf 11.2.3.2) le couplage d’échange magnétigoit étre de nature AF (ou F) avec
une décroissance exponentielle en fonction deibdpar de la couche séparatrice isolante

et non oscillant comme nous l'avons observé exgériatement.

D'un autre coté, I'oscillation de couplage obsergtées nos multicouches Co/Si est en
accord, au moins qualitatif, avec le comportemeét par calculs ab-initio de Enkovaara
[Enkovaara 00] Dans ce calcul ab-initio, Enkovaara et al. manttriexistence d’un
couplage magnétique oscillant de AF a F entre lx @euches de Co a travers une couche
de Si. La période de l'oscillation prédite est dexdplans atomiques comme le montre la
figure 1. Cette période d’oscillation, obtenue atipales calculs ab-initio, est égale a la
période d’oscillation observée expérimentalemensdas multicouches Co/Si de 0.4 nm.

8 S—
AN N
5—4-/ \/
<J_8 i

-12 P
2 3 4 5 6

# spacer layers

Figure 1: Oscillation du couplage d’échange dans les maliches Co/Si(n)/Co, obtenpar
calcul ab-initio de EnkovaarEnkovaara 0Q] en fonction de I'épaisseur de & couplage
ferromagnétique (F) et antiferromagnétique (AEhtre les couches de Co, corresp

respectivement aux valeurs négatives et positieetEdE- - E,).
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Le fait que, dans le calcul de Enkovaara, le cay@koit oscillant a été attribué par ces
auteurs a I'absence de gap dans la structure @hégire du Si en couche mince lorsque la
couche de Si est confinée entre deux couches fagoétiques de Co. La présence d'un
pseudo gap et donc de porteurs dans le semi-candus#rait une tendance générale dans
les multicouches métal de transition/SC. Dés lonkdZzaara et al. suggérent que la
structure électronique d'un systeme MF/SC/MF péet @crite dans un modele de puits
quantique et le passage périodique des résonarcesitd quantique au niveau de Fermi

serait a I'origine de 'oscillation de I'énergieéthange intercouche (IEC).

Le confinement d'un électron dans une boite denfieted'épaisseud conduit a une

résonance poulkD+ ¢ +@, =2nm, qui correspond a une interférence constructive de
I'onde électronique (n est un entieg, représentent le déphasage subit par les ondes

électronique lors de la réflexion sur linterfac&)let k est la composante du vecteur
d’'onde électronique perpendiculaire aux interfacés) résonance implique un pic de
densité d’état électronique dans la couche sépargour le vecteur d'onde considéré.
L’état de puits quantique sera dénommé QWS (Quariell State) dans la suite.
L’évolution des résonances de puits quantiqgue ection de I'épaisseur de la couche
séparatrice est présentée schématiquement sgula 2. De maniére générale le systeme
est stabilisé lorsque, pour certaines épaissduysa iune résonance a lI'énergie de Fermi.
Comme, de plus, I'écart en énergie entre les QWIS atveau de Fermi dépend de la
configuration, paralléle ou antiparalléle, des aitations des couches MF, on voit la
possibilité qu'une de ces configurations soit $it#®@ par rapport a l'autre si elle permet a
un QWS d'étre au niveau de Fermi. Le calcul de Ea&m montre queyour un nombre
pair de monocouches de Si et pour une configurgtiemallele des aimantations dans les
couches de Co, il existe en effet un QWS du Siiaeain de Fermi. Ce serait donc ce QWS

qui stabiliserait un couplage ferromagnétique pms épaisseurs.
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D D+m/2kg D+27n/2kg

Figure 2: Représentation schématique de I'évolution desrrénces de puits quantiqgue avec
I'épaisseur de la couche séparatrice. Les troismmaux illustrent les étatéés dans le puit
(lignes) et les résonances au dessus du puitpgeBi floues)Les fleches indiquent commi

chaque résonance se déplace en fonction de I'énaiStile 04]

En résumé, selon Enkovaara, le fait qu'il n'y aiug pseudo gap dans la structure de
bande du Si suggere que l'oscillation de couplagdeméme nature que dans le cas d'une
couche séparatrice métallique. Nous discuteronte detpothése aprés avoir décrit les
calculs ab-initio de Olivier Bengone (IPCMS).

Les calculs ab-initio de Enkovaara ont été faitsirpdes multicouches composées
seulement de deux plans atomiques de Co hexagbaate un Si de structure hexagonale
contraint au parameétre de maille de Co massif.dleut a été effectué dans le formalisme
de la fonctionnelle de densité (DFT, density-funicéil theory) en utilisant la méthode de
FLAPW (full-potential linearized augmented planewen [Blaha 97]. Le potentiel
d’échange de corrélation a été calculé dans I'appration de gradient généralisé (GGA)
de Perdew et a[Perdew 96] Il faut noter aussi que les calculs ab-initio mkBvaara ont
été réalisés pour des multicouches Co/Si avec nieeface parfaite sans interdiffusion a

I'interface.

Afin d'étendre les calculs ab-initio a une situatiplus proche de nos multicouches
réelles Olivier Bengone a fait ses calculs dandgriesuches Co/Si/Co pour des épaisseurs
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de Si nettement plus importantes et en introduigast défauts aux interfaces et dans la
couche de Si. De plus, par contraste avec le trdeaEnkovaara les calculs ont été faits
pour du Si de structure diamant confiné entre Zlkes semi-infinies de Co cfc. Les trois
couches étaient orientées selon la direction <180% réseau du Si a été contraint
d'adopter le pas de réseau du Co. Les calculstérgfiectués en utilisant la fonction de
Green de surfad®rchal 96 ; Turek 97] dans une approximation de liaisons fortes sur une
base LMTO (Linear Muffin-Tin Orbitals)Andersen 75] Le spin a été traité dans une

approximation de densité locale (avec le paramétdagVosko-Wilk-NusaifvVosko 80).

Trois cas ont été étudiés : (1) le premier esakeidéal, qui correspond a une interface
parfaite sans interdiffusion entre les atomes deeCdes atomes de Si. (2) Dans le
deuxiéme cas une interdiffusion a été introduiténéerface entre le Co et le Si (2 plans
atomiques mélangés avec 20%(80%) de mélange deelsatg). (3) Dans le troisieme cas
des impuretés de Co (10 %) ont été introduitesaderf homogéne dans toute la couche de

Si. La figure 3 présente les résultats de ces Isapnwr les 3 différents cas.

Bien que les méthodes et les conditions de catwehs différentes de celles du travail
de Enkovaara, nous retrouvons dans le cas idéabsci#ation du couplage d’échange
magnétique de I'état F a I'état AF en fonction d&padisseur de Si. L'oscillation de
couplage est a courte période de I'ordre de 2 @smmiques. Cette oscillation de couplage
est présentée sur la figure 3 (cas idéal). Cetedsiioscillations du couplage obtenu par
les calculs de Olivier Bengone est, qualitativemeairhilaire au résultat de Enkovaara.
Nous remarquons cependant que les oscillations ®est dissymétriques : les demi-
périodes antiferromagnétiques sont d'énergies mette plus fortes et, au dessus de 10
monocouches de Si (2 nm) on observe essentielleon@mtoscillation entre couplage
antiferromagnétique fort et couplage faible comraesdnos observations expérimentales.
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Figure 3: Résultats de calculs ab-initio dans les tricoesCo/Si(n)/Co obtenus pbe calcul
ab-initio d’Olivier Bengone. Nous avons étudié 3 différents : 1© cas idéal (sans diffusion
linterface), Z™cas avec interdiffusion a l'interface €t"8cas Si dopé par 10% de Co. Dan
deux premiers cas, hous avons une oscillation dplege d’échange efonction de I'épaissetl
de Si, le couplage ferromagnétique) @ antiferromagnétique (AF) entre les couche<Cde
correspond respectivement aux valenégatives et positives de I'énergie d'échange. Da
2°™ cas I'amplitude du couplage diminue d'un ordre glendeur environ en raison ¢
linterdiffusion. Dans le $™cas nous avons un couplage AF qui décroit rapideme fonctior

de I'épaisseur de Si pour devenir F vers 5 M etaiée ensuite.

Lorsqu'on introduit de linterdiffusion a l'inteda Co/Si, ce qui correspond mieux a
notre systeme expérimental, on trouve toujours esallation du couplage d’échange
magnétique (de I'état AF a I'état F) en fonctionl@paisseur de Si. Cependant, dans ce
cas, I'amplitude du couplage d’échange est beaudimmuée par rapport au cas idéal,
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d'environ un ordre de grandeur. La figure 4 mootreagrandissement de la figure 3 ou on
a placé une échelle d'énergie en erg/@droite) pour comparer quantitativement valeurs
théoriques et expérimentales. On peut remarquesigiemplitude déduite du calcul dans
le cas idéal est beaucoup plus grande que celleodplage expérimental, celle déduite
dans le cas d’interdiffusion est tout a fait congbe a celle du couplage expérimental
(0.15 a 0.2 erg/cm?). Malheureusement la précides calculs n'a pas permis de pousser
I'épaisseur de Si vers des valeurs aussi grandeslaps le cas idéal. Nous ne pouvons
donc pas Vérifier la tendance observée a fortesépar a n'avoir que des oscillations entre

couplage AF fort et couplage faible (CF).
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Figure 4 : Oscillation du couplage d’échange dans les thicoes Co/Si(n)/Co, obtemel calcul
ab-initio de Bengoneen fonction de I'épaisseur de Si. L’amplitudesditation du couplag
est donnée en mRy (échelle de gauche) et en ér(gchrelle de droitepour comparaison ave

les valeurs expérimentales.

Le troisieme cas étudié par calcul ab-initio cqumexl a I'existence d'impuretés dans la
couche de Si (concentration homogéne de 10% d'aaeeCo dans la couche de Si).

Dans ce cas, nous n’avons plus d’'oscillation ateopériode du couplage d’échange. Le
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couplage, AF a faible épaisseur de Si, décroit gdeuenir un couplage F au-dela de 5 ML
de Si qui décroit a son tour pour devenir négligeaux fortes épaisseurs de Si. Un
comportement similaire du couplage d’échange alésérvé par Faure-Vincent et al. dans
le systéme Fe/MgO/Ffaure-Vincent 02] Le couplage AF était interprété comme un
couplage par effet tunnel magnétique, et le passagmuplage AF a F avec I'épaisseur de
la barriere était expligué comme une conséquenceodiplage magnétostatique (peau
d’orange), ce qui n'est évidemment pas le cas cletites étude théorique. Ce méme type de
comportement a aussi été discuté par Zhuravlel gttauraviev 05]en termes d'impuretés
dans la barriéere tunnel, ce qui correspond biemtéertroisieme cas. Dans le cas ou la
barriere n’est pas parfaite, la présence des ingaireu des défauts peut créer des états
localisés dans le gap de l'isolant. Lorsque le aive’énergie d’'impuretés se trouve au
niveau de Fermi ou au dessous du niveau de Fedors, la couplage est respectivement de
nature AF ou F. Quoi qu'il en soit ce comportent@ntorrespond pas a nos observations
expérimentales et on peut exclure la possibilité qotre oscillation de couplage ait

comme origine la présence d'impuretés de Co datuiehe de Si.

En résumé les calculs ab-initio dans les tricouc@e’Si/Co montrent I'existence d’'une
oscillation du couplage d’échange magnétique ateqériode aussi bien dans le cas idéal
que dans le cas d’interdiffusion. Ces résultats saraccord qualitatif (période) avec notre
résultat expérimental et méme quantitatif (ampé&judans le cas du modele théorique avec

interdiffusion.

Il faut noter toutefois que le fait qu'expérimeataknt l'oscillation du couplage
magnétique a courte période soit observée dans mdelicouches de structure
polycristalline, sans direction de croissance peéféelle, est un peu étonnant.
Remarquons que les études théoriques présent@esstis montrent que la période de
l'oscillation est la méme pour deux structureseeixdorientations de croissance différentes,
Si hc <0001> et Si diamant <001>. Par ailleursanams vu que l'oscillation de couplage
n'est observée que si les grains monocristallims grands et le rapport d'aspect de ces
grains (300/3) les rend comparables, individuell@tna une couche monocristalline. Il
reste qu'il faut que l'oscillation de couplage sitphase pour une majorité de grains ce
qui est surprenant. On pourrait aussi invoquer lgumuche de Si se comporte, dans son

ensemble, comme un gaz d'électrons a deux dimension
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V.2.2. Oscillation de couplage dans les multicouslH&o/Si dans le modele

d’interférence quantique et dépendance en températu

Au vu des densités d'états locales sur le Si queaibleur calcul ab initio, Enkovaara et
al. ont suggéré que les oscillations de couplagengontraient ce calcul résultaient d'effets

d'interférences quantiques dans I'espaceur deeBe Suggestion était supportée d'une part

2 -4 6.0

| | 1 g0
-0.6 -04 -02 00 02 04

E-E; [Ry]

Figure 5: Densité d'état du Si dans une tricouche Co/Si5ML/Oeux exemples
correspondent au plan de Si a l'interface et aunpde Si central. On remarque I'absencegade

dans la structure. La courbe pointillée en rougprésente le cas du Si massif.
en raison de |'absence de vraie bande interdite @astructure de bande du Si et, d'autre

part, en raison de I'observation de pics de résmé@Quantum Well States) au niveau de

Fermi pour les épaisseurs de Si telles que le aegepést ferromagnétique. Dans le calcul
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de Bengone, présenté sur la figure 5, on remarqueffet I'absence de gap dans la
structure de bande du Si comme dans le calcul #evaara. Notons que le code utilisé
pour les calculs de Bengone, lissant les densitégtsl, on ne peut pas distinguer

clairement la présence d'états de puits quantique.

Si nous considérons l'absence de bande interdite @aSi, a la limite, celui-ci se
comporterait plutbt comme un métal que comme uni-semducteur dans le systeme
Co/Si/Co. Nous avons donc examiné si nos résuftatsvaient étre simulésy titre
indicatif, dans le modéle d’interférence quantique de Brawmec espaceur métallique.
L'ajustement a I'expression 6 du chapitre Il, desdillation de couplage magnétique
observée expérimentalement est présenté sur lleef@yla valeur d& déduite a partir de

cet ajustement est de I'ordre de 0.78 a®™.
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Figure 6 : Ajustement de la courbe expérimentale d’oscillatie couplage magnétique par le

modéele d’interférence quantique (modele des élasthibres).

Nous avons injecté la valeur Bedans le terme dépendant de la température du modele

de Bruno (Expression 7 chapitre Il), pour voir dgelariation de I'énergie pouvait étre
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attendue entre 0 K et 300 K. Pour les paramétresésentatifs, tels quB=3 10" cm,
T=300 K et k=0.75 1 cm on trouve que :

27k, TD/ (k. )
sinh(27k,TD)/ (n%k,

=0.889,
)

soit une diminution de lintensité de couplage ‘dedre de -11 % entre 0 K et 300 K. En
ce qui concerne I'énergie de saturation mesurde gatriation serait dans les erreurs
expérimentales et ne pourrait donc infirmer ni gcomér la validité de I'hnypothese. Mais
apres correction de la contribution de l'anisogopintensité du couplage est plutot,
comme nous l'avons vu, une fonction croissanteaderhpérature. De plus nous n'avons
pas observé les arches de couplage ferromagndtdqugue prévoit le modele. Il semble

donc exclu que le Si se comporte comme un simptalmé

L'hypothese inverse consistant a considérer quUei lee comporte comme un isolant
ordinaire est également exclu du fait de la présehascillation de couplage. Cependant
on peut imaginer que le Si se comporte encore cotehlersqu'il n'y a pas de QWS au
niveau de Fermi, c'est-a-dire pour les arches AFé&tergie de couplage. Dans ce cas
l'intensité du couplage est supposée croitre a@edempérature, comme cela est
effectivement observé expérimentalement, une faisepen compte la variation en

température de I'anisotropie magnétique (paragripiael.3).

Si nous acceptons une origine quantiqgue a l'ofioflade couplage que nous avons
observée nous sommes donc amenés a conclure §usdecomporte de maniere atypique
dans le systéme Co/Si/Co, ni semi-conducteur, rtialn&n l'absence de théorie plus
avanceée pour un séparateur ne présentant qu'udggap nous pouvons spéculer que, en
I'absence de QWS au niveau de Fermi, le couplagé ge nature AF, dominé par un effet
tunnel et que, dans le cas contraire ou il y a W\SQau niveau de Fermi, il serait dominé
par les états électroniques de vecteur d'ondeangteur dek- et plutét de nature F. La
faible variation thermique du couplage résultedtitn comportement intermédiaire entre
celui du semi-conducteur ou la (dé)population thgua des états liés proches du niveau
de Fermi augmente le couplage par effet tunneletii du métal ou I'élargissement

thermique de la distribution de Fermi diminue legage.

Il reste que dans tous les modeéles théoriques radn®u simulations numérigues ab-
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initio, l'intensité du couplage décroit assez rapidnt avec I'épaisseur de I'espaceur. Nos
mesures, elles, ne montrent qu'une faible décmiesale l'oscillation du couplage
d’échange magnétique en fonction de I'épaisseda @euche de Si. Comme évoqué dans
le chapitre précédent et comme nous le verrons griudétail dans la section suivante la
rugosité et les fluctuations de I'épaisseur derSiésultant, peuvent expliquer pourquoi on
ne voit pas l'augmentation de couplage a faiblesépar de Si, en raison d'un effet de
moyenne entre couplage F et AF. Par contre cetragtine peut pas expliquer la lente
décroissance de I'amplitude de couplage aux fodmisseurs de SDans le modéle
d'interférence quantique nous ne disposons pagniiélt nous permettant d'évaluer
I'échelle de la décroissance (en4fur un espaceur métallique ou exponentielle pour
espaceur isolant). Expérimentalement la décroigsast lente et donc nous gardons une
préférence pour la décroissance en’IdDi est la plus lente des décroissances proposées
par les modéles dont nous disposons. Par consienlaation ab initio de Bengone révele
une décroissance de plus d'un ordre de grandeter Editet 20 monocouches (2 a 4 nm de

Si) ce qui n'est certainement pas le cas expératament.

V.2.3. Oscillations de I'énergie de saturation efgosité en fonction de

I'épaisseur de Si

Nous avons montré, dans le chapitre Il (111.3.@)e la rugosité d’interface oscille en
fonction de I'épaisseur de Si dans les multicoucbetSi. Cette oscillation de la rugosité
d’interface est corrélée aux propriétés magnéticqpeservées dans ces multicouches en
fonction de I'épaisseur de Si, comme indiqgué emMI\La question qui se pose est la
suivante : est ce que l'oscillation de la rugosigl'interface induit une oscillation du
couplage magnétostatique dans les multicouchesi,Ga/$ar suite est-elle a l'origine de

I'oscillation de I'énergie de saturation ?

Dans le chapitre I, nous avons vu que la rugasitengue distance, une ondulation des
interfaces, crée un couplage de nature magnétpsta¢intre le deux couches MF a travers
une couche séparatrice non magnétique. L'ampliiedee couplage croit comme le carré
h? de I'amplitude des ondulations. Nous pouvons doraginer que les oscillations de
rugosité observées soient responsables de cellesugilage. Le couplage magnétostatique
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a une dépendance exponentielle en fonction dei$gpar D de la couche séparatrice, ce
qui se traduirait par une énergie de saturatiommeaptiellement décroissante. L'échelle de
cette décroissance est donnée par la période meyedes ondulations. Dans notre cas la
premiére source de rugosité a longue distanceigone a I'esprit est la présence de gros
grains monocristallins. A I'échelle L de la taille ces grains (300 nm) la décroissance d'un
eventuel couplage magnétostatique en fonctionégaisseur de Si serait trés lente ce qui
est un point d'accord avec l'observation expériaientais c’est probablement le seul,

comme nous allons le voir.

Si nous voulons expliquer les oscillations de cagplobservées par une oscillation de
couplage magnétostatique celui-ci doit
1. en premier lieu, étre de type antiferromagnétique
2. avoir une intensité comparable aux valeurs mesurées
Le cas le plus habituel de couplage magnétostat§uee une ondulation des couches est
celui ou I'ondulation de l'interface supérieurerogiit celle de l'interface inférieure. Cette
corrélation, en phase, des deux ondulations gselaiere qu'on puisse imaginer lorsqu'on
dépose une couche d'épaisseur (a peu pres) homdggme ce cas les deux couches MF

sont couplées ferromagnétiquement. Nous pouvons lddiminer.

Dans le cas ou les ondulations sont décorrélées kst deux interfaces un couplage de
nature biquadratique (positionnement des aimamiztiéd 90°) est favorisé. Ce dernier
couplage (couplage biquadratique) mérite d’étreudé& nous y revenons ci-dessous, mais

il n‘explique pas les résultats expérimentaux, daiere générale.

Pour avoir un couplage magnétostatique de typdeamtimagnétique il faut que les
ondulations des deux interfaces soient corrélées Bra opposition de phase. On peut
imaginer une telle situation si le matériau dontfesnée la couche séparatrice a tendance
a se mettre en boule. On trouve de tels cas dditetature pour de faibles épaisseurs d'un
matériau séparateur mouillant mal les couches adfas (couches granulaires). Cependant
aucun cas, a notre connaissance, de couplageratiignétique n'est rapporté dans ces
cas ou l'existence de trous d'épingle favorise omplage d'échange ferromagnétique
direct. En ce qui concerne notre cas nous n‘avasdgvidence d'une telle topologie des

couches de Si par MET en section transverse mais méavons pas non plus fait
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d'observations systématiques en raison de notre emsoceuvre tardive de la technique du
coin clivé. Cependant, compte tenu de la nature risactive des éléments en présence |l
semble exclu que le Si se ramasse en boule dasithe séparatrice ce qui ne peut avoir

lieu que pour des matériaux non miscibles.

En ce qui concerne lintensité attendue du couplaggnétostatigue nous n‘avons pas
d'expression théorique pour des ondulations ensipipo de phase mais elle differe sans
doute peu de celle publiée pour des ondulationghese puisque l'interaction dipolaire a
lieu entre les pbles magnétiques situés sur lesfiatérales de I'ondulation :

2
3, :%ﬂoMéhTe_znﬁD/L

En prenant poun la pire valeur de la rugosité mesurée (2 nm)rmenh3Jour I'épaisseur D
de l'espaceur cette expression donne une valeuimmatex de 0.07 erg/chmpour une
période L de 30 nm. Pour L=300 nm elle n'est qué.@& erg/crh Au plus, et dans le pire
des cas, le couplage magnétostatique n'atteint getis des valeurs mesurees.

Au vu de ces deux arguments, en particulier le menil nous apparait tres peu
plausible que l'oscillation de rugosité donne Belpscillation de couplage observée entre
couplage antiferromagnétique fort et couplage éilNous avons d'ailleurs vu que la
rugosité était plus probablement due a une infeigidn qu'a une ondulation des

interfaces.

En revanche la rugosité de l'interface affecteateeiment le couplage observé. Nous
avons discuté plus haut de l'effet de l'interdifins Nous avons également évoqué le fait
gu'une inhomogénéité d'épaisseur de la couche dgo8vait expliquer Il'absence
d'augmentation du couplage a faible épaisseur deC®st cette question que nous
examinons plus précisément ici.

Pour répondre a cette question il faut reprendreyeles d’hystéerésis présentés dans le
chapitre précédent. On remarque que, a faible sgpaigde Si §<2.5nm), les cycles qui
saturent difficilement présente aussi un champaitifeet une aimantation rémanente non
nuls, méme a haute température, et la forme autowwchamp nul est différente de celle
observée pour les épaisseurs plus grandes de=3infn). Ces deux types de cycles sont
présentés sur la figure 6, la figure 6 (a) corredpa t=2.2nm et la figure 6 (b) a
ts=3.45nm.
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Figure 6 : Différences entre les cycles a saturation lenteurés a 300 K pour les faibles
épaisseurs de Si (a9t2.2 nm (couplage biquadratique) et les fortes épaiirs de Si (b)
ts=3.45nm (couplage AF).

Pour avoir des informations sur 'origine de cetiéérence des formes, nous avons fait
une simulation qualitative de cycles d’hystérésisé bicouche symétrique en épaisseur
de Co au moyen de modele de Stoner-Wohlfarth {ostabhérente des aimantations). Les
énergies prises en compte sont : I'énergie Zeengaghadque couche MF, I'énergie de
couplage bilinéaire et/ou biquadratique entre lesxdcouches et une légére énergie

d’anisotropie magnétocristalline.

Les résultats de cette simulation sont présentém digure 7. La figure 7 (a) représente
le cycle d’hystérésis dans le cas ou les deux @sude Co sont couplées au moyen d’un
couplage biguadratique, on remarque que ce cytdenaéme forme (qualitative) que le
cycle présenté sur la figure 6 (a) avec un coéetitine rémanence non nuls, suivie d'une
saturation lente pour 1/3 de l'aimantation totBleur annuler coercitif et rémanence il faut
un couplage de type AF entre les deux couches deddame le montre la figure 7 (b) qui
reproduit (qualitativement) le spectre expérimenggirésenté sur la figure 6 (b), avec un
coercitif nul et la forme particuliere autour duaatp nul associée, comme nous l'avons vu

au chapitre précédent, a une énergie d'anisotfaibie par rapport au couplage AF.
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Figure 6 : Cycles d’hystérésis simulés a I'aide de modelStdmer-Wohlfarth(a) corresponc
a un couplage biquadratique entre les deux coudme€o.(b) correspond a un couplage /
entre les deux couches de @utre le couplage intercouche une énergie d'anmga¢ de £
Kerg/cn a été ajoutée dans chaque couche qui fait apparédfiystérésis en cas de couple
biquadratique et la plage de faible pente autour de H=0 eas de couplag

antiferromagnétique.

A faible épaisseur de Si, les cycles sont donccténatiques de la présence d'un
couplage biquadratique plutoét qu'antiferromagné&tigatre les deux couches de Co. Par
contre la forme des cycles d’hystérésis pour urasépur de Si plus élevée ne peut étre

décrite que par un couplage de nature AF (annulat&coercitif).

Ce couplage biquadratique peut-il  étre de nature gnétastatique

h2L _
;1 e 47D/ L

J, =M

X

Nous voyons qu'il disparait vite en fonction dediéseur de Si, a I'échelle de 1 nm, ce
qui peut correspondre a la décroissance exponientgkendue. La période moyenne L
d'ondulation de surface serait de l'ordre de 10cengu'on ne peut exclure. Si on évalue
l'intensité de ce couplage (avec la valeur del@plus citée de IDerg.cm pour Co, D=2

nm et h=2 nm et L=10 nm) on trouve une valeur de1-@&rg/cm un ordre de grandeur
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trop faible. Cependant cette valeur augmente rapedée avec L et pour L=30 nm on

trouve une valeur de -0.2 erg/cmompatible avec I'expérience.

A la limite le couplage bigquadratique observé al&agpaisseur de Si pourrait donc étre
de nature magnétostatique, cependant ce n'‘eshgpethese que nous favoriserons. Il est
en effet beaucoup plus probable, comme dans lapldpes systemes ou ont été observées
des oscillations de couplage F a AF, que le coeplaguadratique résulte de la frustration
due aux fluctuations locales d'épaisseur et d'ucaméme a la Slonczews}&lonczewski
91 ; Slonczewski 95].

(a3, FL

J,= -l =

A,

Si on évalue l'intensité de ce couplage axéc= 0.3 erg/crh (1.5 fois le couplage AF
mesuré poursi=3 nm ou la valeur ddJ; autour de 2 nm dans les calculs théoriques avec
interdiffusion, fig. 4) et A, = 10° erg.cm on trouvel, ~ -0.0kL,, ce qui peut étre
compatible avec l'expérience. Avec une périodecilfason de 2 plans atomiques entre
couplage F et AF il suffit de fluctuations d'épaiss de 0.1 nm pour induire un tel
couplage. Par ailleurs le fait qu'a plus forte epaur de Si on n'‘observe plus ce couplage
biguadratique s'explique trés bien, si I'on sust dalculs ab initio, par I'absence d'arche
ferromagnétique dans l'oscillation de couplageoeicchas de frustration d'orientation entre

zones voisines d'épaisseur différentes.

En conclusion de cette analyse des effets de lasiiggsur l'intensité et les oscillations
du couplage magnétique dans nos multicouches @wSibus retiendrons donc que ce
n'‘est pas l'oscillation de rugosité qui est respblesde I'oscillation de couplage. Tout au
plus la rugosité est responsable de I'absence mdintgtion de ce couplage a faible

épaisseur du séparateur par effet de moyenne@nipage ferro- et anti-ferromagnétique.

Ainsi, le mécanisme de couplage magnétique est b@mrcde nature identique a celui
prévu par les calculs ab-initio de Enkovaara etBéagone : I'oscillation de couplage
magnétique dans les multicouches Co/Si serait diésdeffets d'interférences quantiques en
I'absence de gap dans la structure de bande dus§uk la couche de Si est confinée entre

deux couches ferromagnétiques de Co.

144



Chapitre V Discusssion générale

V.3. Origine(s) possible(s) de l'oscillation derésistance

La résistance des nos multicouches Co/Si oscillaitde a forte, avec un factetr4
entre maximum et minimum, en fonction de I'épaissé@ Si. Normalement, pour deux
échantillons préparés indépendamment dans deursséifférentes par pulvérisation
cathodique, la résistance se reproduit d’'un écl@mth I'autre avec une erreur de 'ordre
de 10 %. Donc, le facteur 4, entre minimum et maxmde résistance, que nous avons
obtenu, montre que l'oscillation systématique derdsistance est due a un réel effet

physique et pas a une simple erreur expérimentale.

Nous avons montré dans le chapitre IV, que cet@llaison de la résistance est
synchrone avec l'oscillation du couplage magnétidaes les multicouches Co/Si. L'état
AF correspond a une forte résistan€eléd0 ohms) et I'état CF correspond a une faible
résistancel( 35 ohms). Cependant la forte résistance dans Aétane provient cependant

pas d’'un effet de GMR : elle ne diminue pas quamdaiure I'échantillon sous champ.

Nous avons aussi examiné la possibilité que I'tamh de résistance dans nos
multicouches Co/Si soit due a un effet de supezanés modification, due a la super-
période, de la structure de bande par repliemeamg tanouvelle zone de Brillouin réduite
(a une dimension). Si tel était le cas, on s'atwthden diminuant le nombre de bicouches,
a une disparition du comportement oscillatoire aleélsistance en fonction de I'épaisseur
de Si[Gallego 95]. Nous avons, donc, déposé des multicouches Coksi 2, 6 et 12

périodes de Co/Si.

La variation de la résistance en fonction de I'ndeedu nombre de période est montrée
sur la figure 9. Comme le montre cette figure, @tlgqque soit le nombre de bicouches
déposées (2, 6, 12), nous avons toujours deux ééata résistance (min et max) bien
définis avec le méme rapport en fonction de I'émis de la couche de Si. De plus, la
figure 9 montre un comportement linéaire ordingioar les deux configurations CF et AF
en fonction de l'inverse du nombre de période (ed'@paisseur totale de la multicouche).
Cet effet ne croit donc pas avec le nombre de blwest Donc 'oscillation de la résistance
ne peut pas étre expliquée par un effet de supeavede méme qu'elle ne montre pas

d'effet "multicouche™ comme c’est le cas de la GM&ns le plan. Cette observation
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indique que chaque état correspond a une struéteceronique différente a I'échelle de la
bi(tri)couche Co/Si(/Co).
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Figure 9: Variation de la résistance des multicouches EijlCo/Si] en fonction de l'invers
de nombre de bicouchelse nombre de bicouches est noté au dessus de clpadutesur la
figure. On observe un comportement linéaire poucdafiguration a faible couplagésymbole

ouvert), comme pour la configuration antiferromatiée (symbole fermé). Cette figure mor

~

gue la variation de la résistance n'est due ni a effet de super-période ra un effe

« multicouche ».

Il nous faut noter que, dans ces 3 séries d'édluasti la résistance dans |'état CF est
égale (~3%2 pour 6 bicouches) a celle mesurée dans tous lemtilons CF. Cependant
le rapport entre valeur minimale et maximale dedsistance n'est que de 2 et non 4
comme vu avant. Ces 3 séries ont été préparéesadenmnm légérement différente des
autres séries : nous avons utilisé une ouvertunz fids plus large du masque en face des
substrats eux-mémes plus larges (ces échantilltaisné destinés a des mesures de
réflectométrie neutronique). Il est tres probahle gette différence dans les conditions de
préparation, en particulier du flux de chaleur emvpnance des magnétrons, soit

responsable de la différence observée dans legi¢tép de transport. Elle est moins
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radicale cependant que lorsque nous avons utilisgubstrat verre, ou des magnétrons

inclinés ce qui avaient conduit une disparitioml®te I'oscillation.

V.3.1. Origine quantique de l'oscillation de résistce en fonction de

I'épaisseur de Si

Nous avons vu plus haut (V.2.1) que la structueetébnique d'un systéeme MF/SC/MF
pourrait étre décrite par un modele de puits gqasti Plus précisément, les propriétés
magnétiques pourraient étre modulées par le pagsagedique d'un QWS du Si au
niveau de Fermi. Dans notre systéeme I'état CF spmed a une faible résistance ce qui
s'expliquerait si ce QWS ouvre des canaux supplaaites de conductivité dans la couche
de Si. Inversement, lorsqu'il n'y a pas de QWS haiu niveau de Fermi le systeme est
alors dans I'état AF et la résistance est plusdgraNous pouvons donc comprendre les
oscillations corrélées de couplage magnétique e¢slstance en fonction de I'épaisseur de
Si comme un effet du passage de niveaux de QWSi quarSle niveau de Fermi du
systéme. Comme I'énergie des états de puits quentdgpend de I'épaisseur de la couche
séparatrice, alors la résistance peut oscillereemteux valeurs (min et max) par
modification de la distance entre le niveau de keeinl’énergie des états de puits

quantique.

Cependant avant d'accepter cette explication derenauantique directe il nous faut
examiner la possibilité que la variation de résistaait pour cause, plus banale, la

variation corrélée de rugosité aux interfaces.

V.3.2. Oscillation de la résistance et oscillatide la rugosité en fonction de

I'épaisseur de Si.

La question, bien évidemment, qui se pose iciastlvante : est ce que l'oscillation de
la résistance peut étre due, tout simplement, scillation de la rugosité de l'interface ?
Pour répondre a cette question, il faut faire weduation de la résistance dans les deux

cas extrémes de rugosité en prenant en comptedsspa de Co dans chaque cas.
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Nous avons vu (chapitre 1V) que la rugosité desrfates des multicouches Co/Si
oscille entre 0.5 nm (au mieux) et 2 nm (au pig)on suppose que l'intégralité la zone
rugueuse est non conductrice alors nous avons épaisseurs conductrices de Co qui,
pour une épaisseur déposée de 3 nm sont rédutésram et 1 nm respectivement. Ceci
nous indique que, au plus, la résistance des étbastserait multipliée par 2.5 entre
extrema, a reésistivité constante. Cette premiergudtion ne tient pas compte d'un
éventuel effet de taille sur la résistivité des atms ultra-minces. La résistivité d’'une
couche de Co de structure polycristalline a tentpéganulle a été étudiée ppNoosi
2005] qui en a tiré une expression empirique pour leglees ultra-minces :

p0)=p,0)1+d./d] avec p,(0)= @1+ Qcm, la valeur du Co massif par
définition, d, = 8+1)nm une épaisseur caractéristique et d I'épaisseda d@euche de

Co. A I'ambiante il faut multiplier la valeur dg(0) par un coefficient de I'ordre de 1.2

(pour la contribution des magnons et des phonons).

Pour les deux épaisseurs (2.5 et 1 nm) de Co ctnzkg considérées dans les cas
extrémes ci-dessus les résistivités attenduesesei@prs dans un rapport 2 et, compte tenu
du rapport d'épaisseur conductrice, les résistaseesent dans un rapport 5. Il faut donc
pousser l'effet de rugosité a la limite du vraiskxble pour obtenir le rapport de résistance

observé expérimentalement.

A titre indicatif I'expression empirique ci-dessus donne une valeurésistivité de 90
pHQ.cm a I'ambiante pour une épaisseur nominale da 8trune résistance de &0pour 6
couches de Co en parallele contre 35(120nesurés dans les échantillons lisses(resp.

rugueux).

Notons que pour obtenir le rapport de résistancsunéenous avons suppose dans le
raisonnement ci-dessus que la zone interfacialaa@s{ou faiblement) conductrice ce qui
peut se concevoir, a la limite, s'il s'agit d'unene interdiffusée. Si la rugosité
supplémentaire des échantillons de type AF est mgue distance (ondulations de

I'interface) elle ne peut pas expliquer 'augmeoade résistance.

Nous ne rejetons donc pas un effet de la rugositées résistances mesurées mais nous
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retiendrons au méme titre I'hypothese de canawodduction supplémentaires dans le Si
dans l'état CF.

V.4. Oscillation de la rugosité de l'interface drgcture

électronique du Si dans les multicouches Co/Si

Que les oscillations du couplage et de la réststisoit dues a un effet quantique direct
ou soient une conséquence de l'oscillation de Mégose gue nous pensons peu
vraisemblable en tout cas pour le couplage, ilkerasexpliquer l'origine de I'oscillation de

la rugosité d’interface.

L'existence de QWS est maintenant bien établie pesrcouches métalligues minces
déposées sur un substrat métallifjdéler 88 ; Paggel 99 ; Kawakami 99Jsur un substrat
semi-conducteur ou sur un substrat isolgiatklevic 71 ; Jalochowski 92 ; Evans 93;
Abelle 01_a ; Abelle 01_b]

Récemment, Hong Liu et al. ont montré que le passign QWS au niveau de Fermi
d'une couche mince stabilise sa surfiddeng 04]. En particulier, lors de I'étude du dépot
d'une couche mince d’Al sur Si(111) a 145 K, ceeans ont montré que la surface de
cette couche devient trés lisse, pour une épaissdique de 4 plans atomiques. Cette
épaisseur critique correspond précisément a lendgstd'un QWS au niveau de Fermi. Un

tel mécanisme de stabilisation d'une surface egtriacipe, tres général.

Dans cette ligne nous spéculons donclguysssage périodique d'un QWS par le niveau
de Fermi stabilise la surface de nos couches derSide leur dépot
Cette spéculation est, sans nul doute, hardie jaénast que
1. nos échantillons sont polycristallins, ce seraihada face supérieure de ces

grains qui présenterait ce que l'on peut appeler"transition rugueuse" (ici en
fonction de I'épaisseur non de la température)oiotoutefois que le rapport
d'aspect de ces grains (300/3) les rend comparainiésiduellement, a une
couche monocristalline.

2. les directions de croissance des grains sont @isei$ faut supposer que les
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résonances QWS sont peu dépendantes de l'orientaigialline. Nous avons

vu, d'ailleurs, que les calculs ab initio prédisené période des oscillations de
couplage identique pour au moins deux orientatidascroissance. Les états
électroniques pertinents dans le Si s'apparentdraien gaz d'électrons libres.

3. la variation de rugosité est trés importante, des ple 5 plans atomiques, pour
une variation d'épaisseur déposée de 1 monocoRe&mearquons que ce constat
étonnant doit étre pris en compte quel que soméesanisme responsable des
variations de rugosité. En fait il semble tout & favraisemblable qu'une
surface, supposée lisse (ou peu mélangée) poucartane épaisseur, devienne
nettement plus rugueuse (ou plus meélangée) sur d&nsplatomiques
supplémentaires apres dépot d'une seule monocaichéciproquement. Il est
habituel pour les systemes qui croissent couchecpache (ou pour certains
bicouche par bicouche) de trouver un maximum desit§ en milieu de période
(une demie couche ou une couche) mais I'amplitedeette rugosité ne dépasse

pas la demie période.

Paradoxalement c'est le dernier constat, extrémesueprenant, qui apporte un support
a notre spéculation. La seule explication vraisaivllel que nous ayons trouvée pour nos
observations structurales est la suivante. Queite spit I'épaisseur de Si déposée a basse
température la couche est relativement lisse. Glgrgrpour certaines épaisseurs il y a un
état résonant au niveau de Fermi et pour d'autras lrors de la remontée a température
ambiante les premieres, stabilisées par le QWSgptént une faible mobilité atomique et
des interactions chimiques réduites avec le Co sipamu dessus et au dessous et
I'interdiffusion est limitée. Une situation analega une surface de Si "passivée", dans la
terminologie de la chimie du Si. Par contre, poes Epaisseurs ou les couches ne
développent pas de QWS, les atomes de Si aux dngmfsont plus mobiles, Co et Si
interagissent et diffusent fortement. L'augmentati@ rugosité ou de mélange observée
pour les multicouches AF se produirait a tempéeatumbiante, non durant le dép6t. De
telles modifications lors du retour a températunebimnte ont été observées par des
expériences in situ sur les couches Fe/S[Bwner 94]. Selon ces auteurs les effets
seraient moindres avec FeNiB amorphe, ce qui sep@md en raison de la présence de
20% de bore.
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V.6. Conclusion

En conclusion, I'étude de propriétés magnétiquatedtansport des multicouches Co/Si
déposées a 90 K, nous a permis de mettre en éedeumur la premiere fois
expérimentalement, des phénomenes physiques angidans ces multicouches Co/Si,
tels que : une oscillation du couplage d’échanggmétque d'antiferromagnétique fort a
faible (ferro- ou antiferro-magnétique) et une baton de la résistance de faible a forte
avec un facteul 4 entre maximum et minimum. Ces deux phénomenashsen corrélés
entre eux. Malgré la forte corrélation entre cesixdphénomeénes (le maximum de
résistance correspond a I'état antiferromagnétegude minimum de résistance correspond
a I'état de couplage faible) aucun effet de GMRétéaobservé. Donc, I'effet GMR ne peut
pas expliquer l'oscillation de la résistance obéergans nos multicouches Co/Si.

Nous avons montré aussi que l'oscillation de laositg d’interface est, elle aussi,
corrélée aux deux autres propriétés physiques. [dweoss interprété ces trois résultats en
termes communs suggérant la formation ou le paspéagediques d’'un QWS dans la
couche de Si au niveau de Fermi, QWS prévu pardiesils ab-initio d’Enkovaara.

Ainsi, les trois phénomenes observés dans les coulthes Co/Si déposées a basse
température (90 K) en fonction de I'épaisseur deoScillation de couplage d’échange
magnétique, oscillation de la résistance et osichade la rugosité d'interface de plate a
rugueuse, s'expliqueraient de maniere unifiee gaoimation d'un QWS au niveau de
Fermi dans la couche de Si pour des épaisseuiguest multiples de 0.4 nm. Il est
toutefois plausible que l'oscillation de résistaso& une conséquence de l'oscillation de

rugosité interfaciale.

Par ailleurs nos mesures magnétiques montrent degpartements inhabituels du
couplage d’échange magnétigue: une décroissansdetmte de I'oscillation du couplage
magnétique en fonction de I'épaisseur de Si etuam@tion thermique de ce couplage de
type couplage tunnel en contradiction avec la présel'oscillation. La théorie actuelle du
couplage d’échange n’explique pas ces résultatpjucelemande plus de recherche et de

développement dans ce domaine.
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Les propriétés magnétiques des systéemes MF/SCtresntontroversées et voir méme
guelques fois incompréhensibles. Cela est attréhufort processus de diffusion atomique,
a linterface du systeme MF/SC, donnant lieu a idésrfaces tres étendues qui sont a
l'origine des divers comportements magnétiquesreésalans ce systeme. Dans le travail
de cette thése, nous avons étudié les propriétéstigiales, magnétiques et de transport
des multicouches Co/Si déposées par pulvérisatithhodique a basse température (90 K)

dans le but de limiter la diffusion aux interfaces.

Nous avons pu montrer, a partir des études stalegjrque le dép6t des multicouches
Co/Si a basse température (90 K) par pulvérisatathodique limite le mélange a
I'interface des multicouches Co/Si. De fagon sumprege nous avons également obtenu des
multicouches trés bien cristallisées quoique padyaltines, avec une taille de grains tres
grande > 300 nm. Cela nous a permis de mettre @er®de, pour la premiere fois
expérimentalement, des phénomeénes physiques angdens les multicouches Co/Si : (1)
Oscillation du couplage d’échange magnétique dgeammagnétique fort (AF) a faible
(CF) en accord avec les résultats de calculs aio;ir{fR) Oscillation de la résistance de
faible a forte avec un factelr 4 entre maximum et minimum et (3) Oscillation de |
rugosité de l'interface, en fonction de I'épaissder Si. La période des oscillations est
courte, de l'ordre de 0.4 nm. Aucun de ces effedséaté observé sur les échantillons
contenant du silicium amorphe ou nanocristallingaeexplique la diversité des résultats
rapportés dans la littérature car, pour les olesenv est non seulement nécessaire de
réduire le mélange aux interfaces, mais égalemaeno du Si bien cristallisé. Lorsqu'ils
sont observés, les 3 phénomenes sont bien cométés eux. Le maximum de résistance

correspond a l'état AF et a des interfaces assgaeuses, alors que le minimum de
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résistance correspond a I'état CF et des interfaeasugueuses.

Nous proposons une explication de nature quantigoees phénomeénes. En effet, les
calculs ab initio montrent que la structure éleaujoe d’'un systeme MF/SC/MF peut étre
décrite par un modele de puits quantique. Les iquinénes observés peuvent alors étre
interprétés en termes communs suggeérant la formatiole passage périodique d’'un état
de puits quantique (QWS) dans la couche de Siaanide Fermi. Nous obtenons alors
deux cas. (1) Lorsqu'un QWS du Si passe au niveabedmi, le systéme se trouve dans
I'état CF, il posséde une faible résistance (QWSrewes canaux supplémentaire de
conductivité dans la couche de Si) et présentaniagface plate (QWS stabilise la surface
de couches de Si). (2) Inversement, lorsqu’il njyaa de QWS proche du niveau de Fermi,
le systéme est alors dans I'état AF, avec une f@sestance et une interface rugueuse.
Néanmoins, il faut noter que nous n’excluons pasftet de la rugosité sur les résistances
mesurées mais nous retiendrons cette hypothéseéane rnitre que celle de l'origine
quantique de l'oscillation de la résistance. Ersple ces effets, le systeme présente des
comportements inattendus. Tout d’abord on obserme @aible décroissance de
I'oscillation du couplage en fonction de I'épaissée Si. Dans les modeéles théoriques et
les simulations numériques, l'intensité du coupladgcroit assez rapidement avec
I'épaisseur de I'espaceur. Cette question restec doaverte. Ensuite, alors que
I'observation d’oscillations de couplage suggéree gie Si possede un caractere
« métallique », lintensité du couplage AF croiteavla température, ce qui est
caractéristique d’'un couplage au travers d'un neiéisolant ou semiconducteur. De
nombreuses questions restent donc posées. Qudi equ’soit, ces résultats peuvent
renouveler l'intérét pour les systémes MF/SC tamtpbint de vue fondamental que

technologique dans le domaine de I'électroniquspite

Parmi les perspectives a ce travail, la premieresiste a tenter de mettre en évidence
expérimentalement les QWS dans la couche de Siétags prédits par calcul, sont a la
base de linterprétation de nos résultats, il estcdimportant de tenter de les mettre
directement en évidence. Ensuite, nos résultataatires de transport ont été obtenus en
faisant passer le courant dans le plan de I'édhamtiil serait intéressant d'étudier le
transport en géométrie perpendiculaire pour comdirfes oscillations de résistance dans

cette configuration. Pour cela il faudra trouver pnocessus de nano structuration sans
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étape de chauffage pour ne pas risquer d’endomntagerface métal/semi-conducteur.
Enfin il serait intéressant d’étudier d’autres sysés MF/SC déposés a basse température

dans le but de voir si les phénomeénes observésld&®@/Si existent aussi dans les autres

systémes.
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RESUME

Nous avons étudié les propriétés structurales gsighes des multicouches Co/Si
déposées par pulvérisation cathodique a 90 K dansut de limiter la diffusion aux
interfaces. Nous avons obtenu des multicouches tien cristallisées quoique
polycristallines, formées de tres grands grain®@ 13m et un mélange limité par rapport a
celui des multicouches déposées a 300 K. Cela aqesmis d’observer des phénomenes
physiques nouveaux, originaux et spectaculaires das multicouches : (1) Oscillation du
couplage d’échange magnétique en accord avec lagsab initio, (2) Oscillation de la
résistance de faible a forte et (3) Oscillationlaleugosité de linterface, en fonction de
I'épaisseur de Si. La période des ces oscillatibres) corrélées entre elles, est courte de
I'ordre de 0.4 nm soit 2 ML. Cela nous a conduitpdeposer une interprétation commune
de ces résultats, basé sur le passage périodiquiveau de Fermi d'un état de puits
guantique dans la couche de Si.

Mots Clés : multicouches magnétiques, semi-conducteur, Co,cQiplage d’échange
magnétique intercouche, puits quantiques, effettefface, magnétorésistance.

ABSTRACT

In this work we studied the structural and physjmalperties of the Co/Si multilayers
deposited by sputtering at 90 K with the aim ofifing the interdiffusion at interfaces. We
have obtained very well crystallized multilayerthaligh polycristalline, formed of very
big grains > 300 nm with limited interfacial mixires compared to that of multilayers
deposited at 300 K. It allowed us to observe neungiral and spectacular physical
phenomena in these multilayers: (1) Oscillationtlod interlayer exchange coupling in
agreement with ab-initio calculations, (2) Oscitiat of the multilayer resistance from
weak to strong and (3) Oscillation of the roughnetghe interface, according to the
thickness of Si. The period of these oscillatiomisich are well correlated between them, is
short of the order of 0.4 nm (2 ML). This led totospropose a common interpretation of
these results, based on the periodic passage &etia level of a quantum well state in
the Si layer.

Keywords : magnetic multilayers, semiconductor, Co, Si, irstgelr exchange coupling,
quantum well states, interface effects, magnetstasce.
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