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Introduction

Alors que I’électronique conventionnelle est basée sur la charge de 1’électron, la
découverte de la magnetorésistance géante (MRG) [1, 2| a ouvert une nouvelle voie de
recherche basée sur le spin de 'électron. La MRG désigne la variation de résistance
qui apparait lorsque 'aimantation relative de deux couches ferromagnétiques change
d’orientation. A partir de 1997, elle est exploitée industriellement pour la fabrication

de disques durs.

Le phénomeéne de transfert de spin, qui a été prédit par Slonczewski [3] et Berger
[4], constitue une autre avancée importante dans le domaine du stockage de 'informa-
tion sur support magnétique. Alors que 'aimantation d’une couche ferromagnétique est
généralement orientée par 'action d’'un champ magnétique externe, le transfert de spin
est basé sur 'utilisation d'un courant d’électrons polarisés en spin, qui vont transférer
une partie de leur moment angulaire a l'aimantation. Cet effet a ensuite été démontré
expérimentalement. Il est ainsi possible de totalement renverser ’aimantation dans des
systémes multicouches magnétiques nanostructurés, en injectant un courant électrique
polarisé en spin de densité suffisante (=~ 10°A/cm?) [5]. Cette expérience prouve qu’il
est possible de renverser une aimantation sans l'aide d'un champ magnétique. Une ap-
plication directe de ce phénomeéne est la conception de mémoires magnétiques (MRAM)
de plus grande capacité et qui consomment moins d’énergie que les systémes actuels
dans lesquels la commutation est effectuée par un champ magnétique [6]. De plus, ef-
fet du courant polarisé est localisé sur I’élément & commuter et n’a pas d’influence sur

les éléments voisins.



Pour comprendre le transfert de spin, il est nécessaire d’analyser le transfert du
moment angulaire entre les électrons et 'aimantation. Comme la conservation du mo-
ment angulaire total implique que le couple exercé sur 'aimantation par les électrons
incidents est opposé au couple exercé par les électrons sur ’aimantation, il est possible
d’étudier l'effet de transfert de spin en se concentrant sur la mesure de la polarisation
des électrons apres interaction. Dans les expériences concernant la MRG, la polarisation
du faisceau est paralléle ou anti-paralléle & I’aimantation. Cependant dans cette confi-
guration, le couple exercé par I’aimantation sur le spin est nul. Pour obtenir un couple
maximal il faut choisir une configuration perpendiculaire. Dans ce cas, on s’attend a

observer un mouvement du vecteur polarisation.

Un mouvement du spin de 1’électron peut-étre induit de différentes maniéres : par
un champ électrique externe [7], par un champ électrique interne par l'intermédiaire
du couplage spin-orbite [8], par un champ magnétique externe [9]. Enfin, par le champ
magnétique interne (ou champ d’échange) d’un matériau ferromagnétique. Cependant,
en ce qui concerne 'application d’un champ magnétique externe, les électrons devraient
parcourir de longues distances (au moins plusieurs pum) dans le matériau pour obtenir
une précession significative, ce qui semble difficile compte tenu du libre parcours moyen
des électrons. Cette contrainte est également valable pour un champ électrique interne
par couplage spin-orbite. Par contre, le champ d’échange dans les matériaux ferroma-
gnétiques est de plusieurs ordres de grandeur plus élevé que les champs magnétiques
externes typiquement appliqués, c¢’est pourquoi des distances de quelques couches ato-
miques sont suffisantes pour obtenir une précession non négligeable. En conséquence,
I'utilisation de matériaux ferromagnétiques s’avére étre la piste privilégiée pour la réa-

lisation de dispositifs électroniques exploitant le mouvement du spin.

Récemment, Weber et collaborateurs ont développé une technique de mesure du
mouvement du spin, basée sur l'injection d’électrons polarisés transmis a travers des
films minces ferromagnétiques [10]. Exploitant une configuration perpendiculaire de

la polarisation du faisceau d’électrons et de I'aimantation, les études montrent que le



mouvement du vecteur polarisation qui apparait peut se décomposer en deux sous-
mouvements : un mouvement de rotation vers I'aimantation du ferromagnétique, et
un mouvement de précession autour de 'aimantation. D’abord en géométrie de trans-
mission, ce type d’étude a permis de mieux comprendre le phénoméne de transfert de
spin. Cependant, pour obtenir une image plus compléte de ce phénoméne dans des
dispositifs électroniques, il est nécessaire d’étudier le mouvement de spin dans le cas
d’électrons réfléchis. On pourrait penser que la réflexion d’électrons polarisés n’est pas
idéale pour induire une précession du vecteur polarisation, car le temps d’interaction
avec 'aimantation est trés court (de 'ordre de quelques fs), cependant il a été montré
que 'angle de précession peut-étre important en réflexion [11]. Le but de ce travail a
donc été d’apporter une contribution a I’étude du mouvement de spin en géométrie de
réflexion sur des systémes ferromagnétiques.

Ce manuscrit a été organisé en quatre parties. Dans le premier chapitre, nous nous
intéressons au mouvement de spin des électrons, en commengant par un bref rappel sur
le spin et sur I'état de polarisation de spin de 1’électron. Nous serons ensuite en mesure
de comprendre le principe du mouvement du vecteur polarisation d’un électron aprés
une interaction avec un film mince ferromagnétique. Le second chapitre décrit le dis-
positif expérimental que nous avons utilisé. Le troisiéme chapitre présente les résultats
obtenus pour le systéme Fe/Ag(001). Un mouvement de précession de 180" sera mis en
évidence. Il s’agit de la valeur maximale qu’il est possible de détecter. Ce phénoméne
est expliqué par la relaxation de la couche de Fe durant la croissance. Le quatrieme
chapitre est consacré a I'étude du mouvement de spin dans le systéme MgO /Fe(001).
Cette étude montre une atténuation trés brutale des angles du mouvement du spin pour
des épaisseurs de MgO (inférieures a la monocouche). Les calculs ab initio confirment
I’hypothése d'une relaxation hors-plan de la couche de fer en surface, induite par le

dépot de MgO, comme étant a 'origine de cet effet.






Premiére partie

Théorie et dispositif expérimental






Chapitre 1

Spin et mouvement du spin

Cette partie essentiellement théorique rappelle des notions de base pour la compré-

hension de la section portant sur le mouvement du spin.

1.1 Le Spin de I’électron

La mécanique quantique associe a l’électron un moment angulaire orbital, mais
également un moment angulaire de spin. En 1925, Uhlenbeck et Goudsmit postulent
'existence de ce mouvement de rotation intrinséque [12]. Auparavant, on décrivait un
état de I’électron & un instant donné par une fonction d’onde ne dépendant que de ses
coordonnées spatiales.

Cette approche, bien que suffisante pour expliquer le spectre d’émission et d’absorp-
tion de I’hydrogéne, par exemple, ne permet pas d’interpréter certains phénomeénes ex-
périmentaux. Les manifestations expérimentales du spin de I’électron sont nombreuses :
la structure fine des raies spectrales, I'effet Zeeman, le comportement des atomes d’ar-
gent dans l'expérience de Stern et Gerlach [13]. De plus, les propriétés magnétiques de
nombreux corps et notamment celles des matériaux ferromagnétiques ne s’expliquent
que par 'existence du spin.

Nous nous limiterons ici a la description de l'expérience de Stern et Gerlach, puis
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nous examinerons les postulats sur lesquels est basée la théorie de Pauli, permettant

d’incorporer le spin a la mécanique quantique non-relativiste.

1.1.1 Expérience de Stern et Gerlach

Cette expérience a été mise au point en 1922. Elle montre ’existence de moments
cinétiques quantifiés, et par la méme ’existence du spin de 1’électron.

L’expérience consiste a étudier la déviation d'un jet d’atomes d’argent (atomes
neutres et paramagnétiques) dans un champ magnétique inhomogéne. Pour cela, des
atomes d’argent, contenus dans une enceinte chauffée a blanc & haute température,
s’en échappent par un orifice étroit et se propagent ensuite en ligne droite suivant la
direction Oy dans le vide poussé qui régne a U'intérieur de tout I'appareil (figure 1.1).
Le jet atomique réalisé a ’aide d’une fente collimatrice traverse ensuite ’entrefer d’'un
électroaimant avant de se condenser sur une plaque. Les caractéristiques du champ
magnétique B crée par I’électro-aimant sont les suivantes : sa plus grande composante
est suivant O,, et elle varie fortement avec z. Il y a également une composante suivant
O, et aucune composante suivant O,.

La mécanique classique prévoit que 'atome d’argent qui pénétre dans 'entrefer est
soumis a la seule force :

—
F =m.grad(B,)

avec m, la composante suivant z du moment magnétique de ’atome tel que m = 75
avec ® le moment cinétique de l'atome et v le rapport gyromagnétique du niveau
considéré. Cette force est paralléle & Oz et proportionnelle & m,. Comme a 'entrée
de V'entrefer, les moments des différents atomes du jet sont répartis de fagon isotrope
(toutes les valeurs de m, comprises entre |m| et — |m| sont possibles), on s’attend a ce
que le jet vienne former sur la plaque P une seule tache symétrique en H, les limites
supérieure N; et inférieure Ny de cette tache correspondant aux valeurs maximale |m)|
et —|m| de m,.

En réalité, le résultat de I'expérience est tout autre : on observe deux taches, centrées

CHAPITRE 1. SPIN ET MOUVEMENT DU SPIN 2
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en N; et Ny ce qui signifie qu'une mesure de m, ne peut donner que deux résultats
possibles. Il y a donc quantification du résultat de la mesure et les prédictions de la
mécanique classique sont infirmées. En effet, les résultats de 'expérience conduisent a la
conclusion suivante : si ’on mesure la composante ¢, du moment cinétique intrinséque
dans 'état fondamental, on ne peut trouver que l'une ou l'autre des deux valeurs
correspondant aux déviation H N; et H N5. Nous sommes donc obligés de rejeter I'image
classique d'un vecteur ® dont I’angle avec le champ magnétique peut prendre n’importe
quelle valeur : @, est une grandeur physique quantifiée dont le spectre discret comporte

seulement deux valeurs propres.

plaque
fente collimatrice

source d’atomes d’Ag

uE

électro—aimant\
N2

FIGURE 1.1 — Expérience de Stern et Gerlach. La séparation du faisceau d’atomes en

deux est une manifestation expérimentale du spin.

Les résultats de l'expérience de Stern et Gerlach s’interprétent uniquement si on
considére un moment cinétique intriséque S appelé spin auquel est associé un moment
magnétique fig = —-=5. Le moment cinétique total de 'atome est donc la combinaison

€

linéaire du moment cinétique orbital et du moment cinétique intrinseque :

J=L+8

1.1.2 Formalisme de Pauli

Les postulats de la théorie de Pauli relative au spin sont les suivants : 'opérateur de

spin S est un moment cinétique. A ce titre il obéit a ’algébre des moments cinétiques,

CHAPITRE 1. SPIN ET MOUVEMENT DU SPIN 3
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ses trois composantes S;(i = x,y,z) sont des observables vérifiant les relations de

commutation tel que :

(S, Sy = 1hS,

les deux autres relations se déduisant par permutation circulaire des indices x, y, z.
S? et S, constituent un ensemble complet d’observables qui commutent. L’espace dans
lequel agissent les opérateurs de spin est donc généré par I'ensemble des états propres

|s,m) communs a S% et S, :

S%|s,m) = s(s + 1)h*|s,m)

S, |s,m) = mh|s,m)

Dans le cas de I’électron, l'espace des spins est de dimension 2. Nous pouvons
prendre comme base le systéme orthonormé {|+) ,|—)} des kets propres communs a S*

et S., qui vérifient les équations :

S = 2R 1)
S211y = S 10)

S. 1) = +5hi)

511 =~
(14 =0
A= (=1

T+ ) A =1

L’observable S, a ainsi pour valeur propre ig.

CHAPITRE 1. SPIN ET MOUVEMENT DU SPIN 4
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1.2 Polarisation d’électrons

1.2.1 Etat de spin

Le formalisme utilisé pour décrire 1’état d’un spin est basé sur les spineurs et ma-
trices de Pauli. Pour les électrons non-relativistes, le mouvement du a la charge est
découplé du mouvement du spin. Nous ne considérerons donc que ce qui concerne les
spins.

Il est possible de décrire le spin d’un électron dans n’importe quelle direction de

I’espace par une combinaison linéaire de deux états de spin :

X) = w1 |1) +us 1)

oll uq et uy sont des nombres complexes.
Pauli a introduit trois matrices 2x2, notées o;, avec i= x, y, z telles que I'opérateur

de spin s’écrive :

S = i—;E (1.1)

Ces trois matrices de Pauli s’écrivent explicitement :

0 1

Oy =
1 0
0 —1

oy =
1 0
1 0

o, =
0 -1

Les valeurs moyennes de la polarisation dans l’espace réel, suivant les axes x, vy,
z d’un systéme de coordonnées cartésiennes sont données par les valeurs moyennes

normalisées des matrices de Pauli :

CHAPITRE 1. SPIN ET MOUVEMENT DU SPIN 3
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Electron polarization in spinor formalism

Electron
polarization Spin Coordinate
vector wavefunction system
P x
— +=(3) x
< =)
t 0D+ :
Vo osUH=-1) y
N FUD+HID)
X UH-i)

FIGURE 1.2 — Fonctions d’ondes de spin dans le formalisme des spineurs et vecteurs

polarisation correspondants dans 1’espace réel.

(Xlozx)  ujus + usuy

P, - , 1.2
o) TP+ Jus? (1:2)

e ¥ A N ENR PR

o (o)l P "

)l o+ fua?

La figure 1.2 donne le vecteur polarisation dans I’espace réel en fonction de certains
états de spin définis par leurs spineurs. Deux fonctions d’ondes orthogonales dans
I’espace des spins font correspondre dans I'espace géométrique a trois dimensions deux
vecteurs polarisation antiparalléles. D’autre part, comme un état de spin peut-étre

décrit par la superposition de deux états de spin, une polarisation représentée par le

1
spineur peut donc étre remplacée par une superposition d’un spin selon +z
1

1
Ix) = et selon -z |x) =

CHAPITRE 1. SPIN ET MOUVEMENT DU SPIN 6
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1.2.2 Faisceau d’électrons

Le formalisme décrit précédemment correspond a la description d’un état de spin.
Comme nous considérons généralement un faisceau d’électrons, nous avons besoin
d’étendre ce formalisme a un ensemble d’électrons qui peuvent avoir des spins de di-
rections différentes. Intuitivement, le vecteur polarisation du faisceau est proportionnel
a la somme des vecteurs des spins individuels. La norme du vecteur polarisation |P|
définit le degré de polarisation du faisceau. Si tous les spins ont la méme direction,
le faisceau est dit complétement polarisé et |P| = 1. Dans le cas ou les spins ont
des directions différentes, le faisceau est dit partiellement polarisé et 0 < |P| < 1.
Cette normalisation du vecteur polarisation nécessite la connaissance du nombre total
d’électrons.

Considérons un ensemble d’électrons répartis statistiquement dans des sous-ensembles
d’électrons de méme état de spin y;, possédant une occupation N;. Le vecteur polari-
sation d'un sous ensemble est décrit par :

i W19Ix)
X 1 x7)
La polarisation totale du systéme est la moyenne barycentrique des polarisations

Pi de chaque classe d’électrons :

P wiP
avec A
TEL

ou N est le nombre d’électrons qui se trouvent dans 1’état de spin |x?).

,wi

Les composantes P, P, et P, peuvent étre déterminées a partir des composantes
ul et ub prises individuellement. On a vu précédemment que le spin de chaque électron

qui se trouve dans un état de spin |x*) peut étre décrit comme une superposition d’une

composante "up", u’ , paralléle a I'axe de quantification +¢& et d'une composante

CHAPITRE 1. SPIN ET MOUVEMENT DU SPIN 7
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1=12

o0 w0 Spin

£ &7 olarized
$ 88 bunch
§ee

X

P-

Py 1/6
Pyl =113
Pl 2
FIGURE 1.3 — Description d’un faisceau d’électrons par un vecteur polarisation P. Nous

considérons 12 électrons, dont 6 sont polarisés suivant 1’axe z, 4 suivant y, et 2 suivant

X.

opposée "down", u} paralléle & la direction —¢, avec £ I'axe de quantification. On
1

peut décrire la polarisation suivant I'axe & en soustrayant les probabilités individuelles
de spins paralléles et antiparalleles a I'axe de quantification &, et ce pour tous les
électrons du faisceau. Comme les nombres d’ électrons "up" et "down" sont donnés

par :

nt =3 Jui? (L5)

nt=>"|ujl’ (1.6)
on obtient pour la polarisation selon 'axe ¢ :

nt —nt

P=—

(1.7)

La figure 1.3 illustre un exemple de calcul du vecteur polarisation pour un faisceau
d’électrons partiellement polarisés. Il s’agit de déterminer P,, P,, P., en définissant
I’axe de quantification respectivement suivant x, y ,z. Notons qu’en général, le faisceau
incident contient des électrons dont les spins sont non-paralléles aux axes du systéme

de coordonnées.
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1.3 Mouvement du spin

1.3.1 Interactions d’un faisceau d’électrons polarisés avec la

matiére

Il existe quatre processus majeurs liés a 'interaction entre un faisceau d’électrons
polarisés en spin et la matiére. Ces processus peuvent avoir une influence sur la norme

et/ou la direction du vecteur polarisation du faisceau.

e Précession de spin : La précession de spin provient d'un déphasage des fonctions
d’ondes partielles des spins up et down. Ceci résulte en un mouvement de pré-
cession du vecteur polarisation autour de I’axe de quantification (choisi paralléle
a la direction du champ magnétique externe, ou paralléle a I’aimantation dans le
cas d’'un matériau ferromagnétique).

e Spin-flip : Le phénoméne de “spin-flip” désigne la transition entre états de spin
opposés. Ces transitions sont rares, validant le modéle a deux courants du trans-
port électronique. Ce phénomeéne conduit & une modification de ‘]3‘ par rapport
a I'axe de quantification.

e Absorption sélective de spin : Les propriétés de diffusion des électrons sont dé-
pendantes en spin. Ceci cause un mouvement de rotation du vecteur P et une
modification de sa norme.

e Déphasage de spin : Correspond a ’apparition d’un déphasage lors du mouvement
de précession des spins individuels. Dans les matériaux non-magnétiques, cela
peut donner lieu & une compléte dépolarisation. Dans les matériaux magnétiques,

cela donne lieu a une diminution de P, .

Dans notre expérience de réflexion d’électrons polarisés en spin par un matériau
ferromagnétique nous ne considérons que les phénomeénes de précession de spin et d’ab-

sorption sélective de spin car les deux autres sont négligeables.
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1.3.2 Effet d’un ferromagnétique

Considérons donc le cas d’un faisceau d’électrons totalement polarisé en spin réflé-
chi par un matériau ferromagnétique et étudions l'interaction entre le spin de ’électron
et I'aimantation. La polarisation du faisceau est définie suivant la direction +x et 1’ai-
mantation de I’échantillon est orientée perpendiculairement suivant +z. Par convention,
I’axe de quantification est défini par la direction de I’aimantation. Ainsi, la fonction

d’onde de spin d’un électron incident peut étre définie comme une combinaison linéaire

1 0
de deux spineurs et , correspondant respectivement aux électrons ma-

0 1
joritaires avec un spin "up" orienté suivant +z et aux électrons minoritaires avec un

spin "down" orienté dans la direction opposée :

IX0) ! 1+ .
Xo0) = —=
2 0 1

Lorsque les électrons entrent en interaction avec la surface ferromagnétique, les
deux fonctions d’onde partielles sont diffusées différemment & cause de la sélectivité
en spin de l'interaction d’échange et acquiérent des phases différentes. La diffusion est

dépendante en spin et la fonction d’onde devient :

. 1 .
‘TT‘ e + "r’i‘ e

1
‘X>_ﬁ

avec |rT| et 67+ le module et la phase de la diffusion dépendante en spin. Expri-
mons maintenant les composantes du vecteur polarisation du faisceau réfléchi. Dans

notre expérience, le faisceau incident n’est pas totalement polarisé. En définissant Fy
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FIGURE 1.4 — Mouvement du vecteur polarisation, composé d’'un mouvement de pré-
cession autour de ’aimantation et d'un mouvement de rotation tendant a aligner P et

M de maniére paralléle ou anti-paralléle.

la polarisation du faisceau incident il vient :

( 2P|rT||r¥] cos(6% — 0T)
G

25|t |r| sin(0F — 07)

P = FE P (1.8)

1 I

( P2 4 ]2

En définissant ’asymétrie telle que
B s o
BEERGE o
et I'angle € tel que :

e=0"—0" | (1.10)
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le vecteur polarisation devient :

)
Pyv'1 — A2cose

e/l
I

PyvV1— A?sine . (1.11)

A

\

Dans l'espace réel, le vecteur polarisation subit un mouvement de précession d’un
angle € autour de I’aimantation et un mouvement de rotation d’un angle ¢ dans le plan

défini par Pet M. L’angle ¢ est défini par :

o= awten (75 )
= arctan | ——
Pypy/1 — A2

Le mouvement de précession du vecteur polarisation est analogue a la rotation
Kerr du champ électrique d’une onde lumineuse linéairement polarisée réfléchie par un
ferromagnétique [14, 15].

Nous voulons maintenant exprimer les composantes du vecteur polarisation dans
un autre repére, a savoir le repére du détecteur de spin. Le précédent a été choisi par
commodité. Il existe une expression de P qui rend possible le calcul de la polarisation

d’un faisceau d’électrons apres interaction quelles que soient les directions de 150 et M
[16] :
R.(@) Py + Ail

1+ Ai. P,

ol ¢ est un vecteur unitaire dans la direction de l'aimantation et R.(u) représente la

P =

matrice rotation d’un angle € autour de u, dans laquelle les composantes perpendicu-
laires & u (& savoir tous les termes contenant €) sont multipliés par /1 — A2.
La formule de Rodrigues nous permet d’obtenir la matrice de rotation R.(u) en

donnant I'expression de b en fonction de @, u et € :

b=dcose+ (@-@)i(l —cose) + @ Adsine
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FIGURE 1.5 — Définition des angles « et 6.

x x
avec @ = | y | un vecteur quelconque de I'espace géométrique et b= | ¢/ | son
z 2

image par la rotation d’un angle £ autour du vecteur .
Ainsi, avec les angles v et 6 définis par la figure 1.5 on détermine les termes de

R.(u0) dans le repére {x,y, z} :

Ry =1 — A2cose + (1 — mcosg) cos? 0
Riy = (1 — /1 — A2cose) cosasinfcosf — /1 — A2sinasine
Ris = (1 —+/1 = A2cose)sinesinfcos + /1 — A2cosasine
Ry = (1— mcose) cosasin @ cosf + /1 — A2 sin asin € sin 6
Ry = /1 — A2cose + (1-— mcosg) cos? arsin? @

Ry3 = (1 — /1 — A2cose) sin acos asin® f — /1 — A2sine cos
Ry = (1— mcosg) sinasinfcosf — /1 — A2cosasinesin
Rsy = (1 — mcosg) sinacosa + /1 — A2sine cos 6
Rsz = /1 — A2cose + (1 — /1 — AZcose) sin® asin® f

Dans notre expérience, la polarisation initiale est toujours perpendiculaire a 1'ai-

mantation, tel que 8 = 90°. Le faisceau d’électrons incident forme un angle de 45° avec
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la normale de I’échantillon. L’angle « entre I'aimantation et I'axe y du repére {z,y, z}

du détecteur de spin est donc de 45°. L’expression de P devient donc :

P, = Pyv/1 — A?cose

P, = %(AJF Pyv1 — A?sine)
P, = %(A — Pyv/1 — A?sine)

CHAPITRE 1. SPIN ET MOUVEMENT DU SPIN
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Chapitre 2

Techniques expérimentales

Dans ce chapitre nous parlerons des différentes techniques expérimentales utilisées
dans le cadre de cette these. Nous parlerons aussi de la mise en ceuvre du protocole

des expériences.

2.1 Dispositif expérimental

Le dispositif expérimental (voir figure 2.1) est composé de trois chambres sous ultra-
vide. La premiére est destinée a la préparation de la source d’électrons polarisés en spin.
Il s’agit de deux cristaux d’arséniure de galium (AsGa). La pression est maintenue a
1071 mbar par une pompe ionique et un sublimateur de titane. Pour les besoins de la
préparation, nous disposons d’un dispenseur de césium et d'une arrivée d’oxygene.

La deuxiéme chambre est la partie principale du dispositif expérimental. Elle contient
I’échantillon, sur un porte-échantillon a quatre degrés de liberté : les trois directions de
I’espace et une rotation autour de son axe. On dispose de deux évaporateurs permettant
de réaliser une croissance cristalline de films minces de fer et d’oxyde de magnésium sur
le substrat. La vitesse de dépot est calibrée a ’aide d'une micro-balance a quartz. La
qualité des films réalisés (cristallographie et pureté) peut-étre controlée a I’aide de deux

techniques : diffraction d’électrons de basse énergie (LEED) et spectroscopie Auger. On
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dispose d’un canon a ions pour décaper 1’échantillon. Elle comprend également un sys-
téeme de guidage et de focalisation des électrons, avant et apres ’échantillon, composé
de deux optiques électroniques. On a aussi un analyseur en énergie (une grille) qui per-
met de filtrer les électrons en fonction de leur énergie. La pression de base est de I'ordre
de 2.1071° mbar, a 'aide d’une pompe & palettes, une pompe turbo-moléculaire, une
pompe ionique et d'un sublimateur de titane. La troisiéme chambre abrite le détecteur

d’électrons (détecteur de Mott).

détecteur de spin

FIGURE 2.1 — Dispositif expérimental : I’ensemble est constitué de trois chambres sous

ultra-vide

2.2 Principe de 'expérience

Il s’agit d'une expérience de réflexion d’électrons polarisés en spin par une surface
ferromagnétique (figure 2.2). Les électrons, produits par un cristal d’AsGa, arrivent
avec un angle d’incidence de 45 par rapport a la normale de 1’échantillon. La pola-

risation et l’aimantation sont perpendiculaires. Les électrons réfléchis spéculairement
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passent a travers une grille retardatrice permettant de sélectionner les électrons pri-
maires. Ces électrons sont ensuite accélérés a 100 keV puis discriminés en spin par un

détecteur de Mott.

Optique
électronique

[ o X IPo
Détecteur de spin R
L7 Electrons %
ie incidents ™,

FIGURE 2.2 — Principe de l'expérience de spectroscopie d’électrons polarisés en spin en

géométrie de réflexion

2.3 Production d’électrons polarisés en spin

La polarisation en spin du faisceau d’électrons est créée a partir d’'un matériau
semi-conducteur non-magnétique excité optiquement, et est le résultat des régles de
sélection qui régissent les transitions produites par la lumiére circulairement polarisée.
Avec un traitement de surface approprié, il est possible de diminuer le niveau de vide
du semi-conducteur pour que les électrons du bas de la bande de conduction soient

émis.
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2.3.1 Principe de ’émission d’électrons polarisés par un crystal

d’AsGa

Le GaAs est un semi-conducteur a gap direct (£, = 1,52eV’) centré au point I' de
la zone de Brillouin [17]. La bande de valence est constituée des niveaux énergétiques

4p de As. L’interaction spin-orbite provoque la levée de dégénérescence de ’état 4p en

1/2 3/2

un état 4p'/< deux fois dégénérés et un état 4p>/° quatre fois dégénérés. La différence

énergétique entre les niveaux 4p'/? et 4p/? est de 0,34¢V. La bande de conduction est

12 qui sont deux fois dégénérés.

constituée des états Hs

La figure 2.3 représente la structure de bande de ’AsGa en a) et en b) les états
dégénérés correspondants avec les différentes transitions possibles. Les probabilités de
transitions relatives sont indiquées dans les cercles et s’obtiennent en calculant les

éléments de matrice (U |Hip |¥5).

Voyons maintenant le principe de la production d’électrons polarisés en spin. Consi-
dérons des photons polarisés circulairement droite (moment magnétique m = +1) ou
circulairement gauche (moment magnétique m = —1), possédant une énergie £ =~
1,52eV afin de ne sélectionner que les transitions allant des états pso & sy/2. Les
régles de sélection pour la photoémission définissent les transitions possibles telles que

Al = +1 et Am = +1,0. Ainsi, pour un photon polarisé circulairement droite, les

3/2 1/2

seules transitions possibles sont celles des états 4p®/ = aux états 5s'/< telles que :
— m; = —3/2 (bande de valence) — m; = —1/2 (bande de conduction)
— m; = —1/2 (bande de valence) — m; = +1/2 (bande de conduction)
Pour un photon polarisé circulairement gauche :
- mj =+3/2 (BV) - m; =+1/2 (BC)
- mj =+1/2 (BV) - m; = -1/2 (BC)
La polarisation est définie telle que :

_ M -N

Ny + N,
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: \/
Si2

ml =+1/2

hw

P32
' mj=-3/2 /n;:-l/z mj=+!/é\ mj=+3/2
p L —_—
T, e mj=-1/2 mj=+1/2
o m =-1/2 m; =+1/2
N
ho ho
1,52 ev
N
m =-3/2 A m, =+3/2
\4
m =-1/2 m =+1/2

FIGURE 2.3 — Principe de la photoémission d’électrons polarisés en spin. a) Structure
de bandes de GaAs proche du niveau de Fermi au voisinage du point I'. b) Transitions
électroniques possibles dans un cristal d’AsGa non contraint excité par de la lumiére
polarisée circulairement droite ot et gauche o~. Les probabilités relatives de transition
sont inscrites dans les cercles. ¢) Transitions électroniques possibles dans un cristal
d’AsGa contraint excité par de la lumicre polarisée circulairement droite o et gauche
o~. On note une levée de dégénérescence de 0,1eV des niveaux ps(m; = £3/2) et

p3j2(m; = £1/2) par rapport a I’AsGa non contraint.

ot Ny, N| sont le nombre d’électrons ayant un moment magnétique respectivement
paralléle ou anti-paralléle a une direction donnée. En considérant les différentes proba-

bilités de ces transitions, on peut estimer que la polarisation obtenue par ce type de
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cristal est de l'ordre de 50 %. On obtient expérimentalement une polarisation de 25 %
car les électrons diffusent dans la BC et perdent leur cohérence en spin avant d’étre
éjectés dans le vide.

Mais il est cependant possible d’augmenter la polarisation. Nous disposons en effet
de deux cristaux d’AsGa : un cristal d’AsGa dit "normal" et un autre contraint en
surface par des super-réseaux AsGa-AsGaP. La différence de parameétre de maille due
aux multicouches de AsGaP avec différents taux de dopage p génére une contrainte
et une distorsion de la maille. Ceci léve la dégénérescence des états ps/o (les niveaux
p3j2(my = £1/2) et pgjo(m; = £3/2) se retrouvent séparés de 0,1 eV, voir figure 2.3
c)) et rend possible 'obtention d’une polarisation théorique de 100 % et expérimentale
de plus de 80 %. Toutefois, le courant émis avec ce type de cristal est dix fois inférieur
par rapport au cristal dit "normal". Les deux cristaux sont collés 'un a coté de 'autre
sur le porte substrat par de I'indium. Il est ainsi facile de choisir I'un ou I'autre suivant

les besoins et la nature de ’échantillon (réflectivité faible ou élevée).

2.3.2 Activation du cristal d’AsGa

L’activation du cristal d’AsGa est un processus visant a rendre I’affinité électronique
des électrons négative par traitements de surfaces successifs en déposant du Cs et de
'O, (figure 2.5). Ainsi, le niveau de vide se retrouve en-dessous du bas de bande de
conduction, et les électrons peuvent sortir dans le vide sans apport d’énergie extérieure.

Durant l'activation, les cristaux d’AsGa sont dans la chambre source. Un laser de
longueur d’onde 635 nm (rouge) et d’une puissance de 10 mW irradie en permanence
un des cristaux. Comme il n’est pas nécessaire d’obtenir des électrons émis polarisés
durant l'activation, on peut utiliser un laser de cette longueur d’onde. Le courant émis
par la source est mesuré par un ampeéremeétre. Une tension de -30 V est appliquée
en permanence sur le cristal afin de collecter les électrons. Le césium est fourni par
un dispenseur (ou filament) situé en regard des cristaux tandis que I'oxygéne est sous

forme gazeuse. La pression dans la chambre lors de l'exposition a 'oxygéne est de
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FIGURE 2.4 — L’activation du cristal d’AsGa a pour but de rendre I'affinité électronique
négative (NEA), de telle sorte que les électrons excités dans la bande de conduction

puissent étre émis sans apport d’énergie extérieure.

La premiére étape consiste a nettoyer le cristal. Pour cela, on proceéde a un recuit
a 500°C durant plus de 30 minutes pour favoriser la désorption de toutes les impuretés
de la surface. Ensuite, on laisse refroidir le cristal jusqu’ & une température de 50°C,
car I'adsorption des atomes de Cs est impossible a plus haute température. Puis on
débute le traitement chimique. Le premier cycle est toujours a base de césium. Apres
dix minutes, on observe une augmentation du courant émis par la photocathode d’AsGa
(figure 2.5). Le premier pic, d’intensité environ 2 pA arrive aprés quinze minute. En
continuant I’exposition du cristal au césium, le courant diminue alors progressivement.
On débute alors un nouveau cycle en ouvrant la vanne d’oxygéne jusqu’a avoir une
pression de 5.107Y mbar dans la chambre. De méme que précédemment, le courant
émis augmente fortement. Aprés obtention d’un nouveau maximum de courant, on
répéte alors 'opération décrite précédemment jusqu’a obtenir une saturation. La durée
de ce procédure est de 60 minutes. Aprés activation, la valeur du courant émis est de

I'ordre de 30 pA. Cette valeur décroit de fagon exponentielle avec le temps. Toutefois

CHAPITRE 2. TECHNIQUES EXPERIMENTALES 21



THIBAUT BERDOT

sa demi-vie qui est de quelques heures peut étre augmentée par le dépot constant de
césium sur la surface du cristal, ¢’est pourquoi la chambre principale est également
équipée d'un distributeur de césium situé sur la plaque accélératrice avant le déflecteur

a 90° de 'optique électronique.

35 T T T T T T
304 — Cs - i
i — Cs+0,
25 .
—~ 20 _
<
3.
~ 15 4
L
5
— 10 4 4
5 _
04 _
T T T T T T
0 10 20 30 40 50 60 70
Temps (min)

FIGURE 2.5 — Courant émis par le cristal d’AsGa en fonction du temps. L’activation
du cristal d’AsGa consiste en un traitement de surface par dépots successifs de Cs (en

rouge) et de Oy (en bleu).

2.3.3 Cellule de Pockels

Nous disposons d'un ensemble composé d’un polariseur et d'une cellule de Pockels
pour obtenir une polarisation circulaire du faisceau lumineux. En sortant du laser, la
lumiére est polarisée elliptiquement. En traversant le polariseur, la polarisation devient
linéaire, avant d’entrer dans la cellule de Pockels.

On parle d’effet Pockels ou effet électro-optique du premier ordre lorsque la biré-
fringence est proportionnelle au champ électrique appliqué. La cellule de Pockels est

composée d'un matériau a biréfringence controlée. Dans ce cas, 'indice de réfraction
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dépend des directions de propagation et de polarisation du rayon lumineux. Or la pola-
risation de la lumiére peut étre décomposée en deux composantes : chaque composante
ne se propage pas a la méme vitesse selon qu’elle est paralléle ou perpendiculaire a
I’axe optique. Nous appliquons aux bornes de notre cellule de Pockels une tension de
+/- 140 V pour avoir une polarisation circulaire gauche ou circulaire droite. Dans notre
cas, le déphasage introduit permet de passer d’une polarisation linéaire a ’entrée de la

cellule a une polarisation circulaire en sortie.

2.4 Chambre principale

2.4.1 Optiques électroniques

Pour focaliser le faisceau électronique sur 1’échantillon nous disposons d’un sys-
téme d’optique électronique. Cet élément est constitué de quatre cylindres portés a des
tensions différentes, formant ainsi un ensemble de trois lentilles électrostatiques. Un
gradient de champ électrique est crée entre deux cylindres (figure 2.6). Un électron en-
trant dans la lentille par la droite (au potentiel le plus faible) sera réfracté en direction
de I'axe a chaque équipotentielle convexe et en dehors de ’axe & chaque équipotentielle
concave. L’inverse serait vrai si ’électron entrait dans l'optique du potentiel le plus
haut vers le potentiel le plus faible. Une lentille électrostatique agit toujours comme
une lentille convergente, car I’électron est accéléré ou décéléré par la composante longi-
tudinale du gradient de potentiel de telle sorte qu’il passe toujours plus de temps dans

les régions convergentes que dans les régions divergentes.

Il y a également un systéme de déflexion du faisceau pour modifier la trajectoire
des électrons horizontalement et verticalement. Ce systéme est constitué de plaques

verticales et horizontales portées a des potentiels différents.
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FIGURE 2.6 — Principe d’une lentille électrostatique : représentation des lignes de

champs résultant de la différence de potentiel entre les deux cylindres.

2.4.2 Analyseur en énergie

Apres interaction avec ’échantillon les électrons réfléchis spéculairement pénétrent
dans une seconde optique électronique constituée d’éléments similaires a la précédente.
Toutefois, elle dispose d’un analyseur d’énergie & champ retardant. Il s’agit d’une grille
portée a un potentiel négatif V.., ne laissant passer que les électrons ayant une
énergie supérieure a eVyi.. Le principe est donc similaire a un filtre passe-haut en

électronique, ne laissant passer que les fréquences inférieures a la fréquence de coupure.

La figure 2.7 représente 'intensité des électrons collectés dans le détecteur de spin
en fonction de la tension appliquée a la grille. On remarque que ce courant diminue
faiblement jusqu’a une énergie proche de I’énergie cinétique des électrons incidents
et que au-dela de cette énergie, plus aucun électron n’arrive au détecteur de Mott. La
courbe en pointillés représente : [ (Vie) = TN (Varitie)@Vrine avec N (Vgpiye) le nombre
d’électrons possédant une énergie eV, ije. Soa dérivée (en trait plein) par rapport a V
représente donc le nombre d’électrons atteignant le détecteur en fonction de la tension

de grille.
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FIGURE 2.7 — Intensité du courant d’électrons collecté par le détecteur de spin, en

fonction de la tension appliquée a l'analyseur en énergie (trait plein) et sa dérivée

(pointillés) pour une énergie cinétique des électrons incidents de 17,5eV.

2.4.3 Porte échantillon

Le porte-échantillon comprends I’échantillon, un systéme de recuit, un systéme de
bobines pour modifier 'aimantation de ’échantillon (voir figure 2.8). Le tout est un
ensemble mobile & quatre degrés de liberté : une translation dans les trois directions

de I'espace et une rotation d’axe vertical.

L’échantillon est isolé de son support par des éléments en céramique, et est relié
a la terre de fagon ex-situ. Le courant électronique collecté par ’échantillon passe au

préalable par un micro-ampéremeétre.

Le systéme de recuit de 1’échantillon est constitué d’un filament de tungsténe de
0,2mm de diamétre, dans lequel circule un courant de 3 A pour atteindre une tempé-
rature de thermo-émission. Les électrons émis sont ensuite accélérés par la différence
de potentiel avec I’échantillon, auquel est appliquée une tension positive de 500 V. Ce

bombardement électronique sur ’échantillon permet d’atteindre des températures de
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Iordre de 500°C, nécessaires lors de la préparation du cristal avant dépot. Le controle
de la température a été effectué par un thermocouple PtRhy,/Pt.

L’échantillon est placé au centre de deux bobines d’Helmholtz, constituées chacune
de 100 spires de fil de cuivre de diameétre 0,2mm, recouvert d’isolant. Le champ magné-
tique délivré est de 12 Oe par Ampeére. Les impulsions d’un courant de 150 A a travers
les bobines permettent de générer un champ magnétique suffisant pour changer I’aiman-
tation de I’échantillon de maniére rémanente. Toutes les parties environnant 1’échan-
tillon sont recouvertes d'une peinture de particules de graphite colloidales, rendant la
surface conductrice pour éviter une éventuelle accumulation de charge perturbant la

trajectoire des électrons.

Filament titane

Monocristal Cu(001) R —

Bobines

FIGURE 2.8 — Représentation du porte-échantillon. On note les bobines permettant de

modifier I'aimantation rémanente du cristal.

2.4.4 Evaporateurs

Le mot épitaxie vient des racine grecques ep: signifiant “au-dessus” et tazis signifiant

“d’une maniére ordonnée”. L’épitaxie par jets moléculaires est une méthode de dépot
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permettant 1’élaboration de films monocristallins : la structure cristallographique du
film déposé est déterminée par celle du substrat, ce qui détermine son orientation. D’un
point de vue technique, I’épitaxie par jets moléculaires nécessite un environnement sous
vide poussé (107® mbar ), de telle sorte que les atomes aient un libre parcours moyen
supérieur a la distance les séparant de I’échantillon, et afin de limiter les impuretés. La

vitesse de dépot est faible, inférieure a 200 A /min.

Les échantillons sont préparés par évaporation d’éléments purs sur le substrat. Pour
cela on dispose de deux types d’évaporateurs. La différence réside dans la forme de 1’é1é-
ment a évaporer : pour MgO (température de fusion proche de 2800°C), on utilise un
creuset de molybdéne contenant des grains du matériau. Pour le fer (température de
fusion proche de 1500°C), le creuset est remplacé par une tige de ce méme matériau.
Les constituants communs aux évaporateurs sont les suivants (voir figure 2.9) : deux
filaments de tungsténe (diamétre 0,2 mm), un circuit de refroidissement par eau, un
obturateur mobile permettant de stopper I’émission du flux dans la chambre expéri-
mentale, cinq tiges de molybdéne permettant de maintenir la structure et d’acheminer

un courant et une tension.

Le principe d’évaporation est basé sur le bombardement électronique. On envoie
un courant de 3 A environ dans les filaments. Le creuset ou la tige est porté & un
potentiel positif (généralement 1150 V ). Les électrons circulant dans le filament vont
étre émis et accélérés par la différence de potentiel avec la cible. Les électrons arrivent
donc avec une grande énergie cinétique, ce qui se traduit par une augmentation de
la température et une sublimation du matériau. Durant nos expériences, les courants
d’émission (électrons émis par le filament) sont typiquement de 24 mA et de 75 mA
pour le Fe et pour MgO, les flux de matiére correspondants (vitesses de dépot) sont de

Pordre de 1 A /min et 0,3 A /min.
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Filaments de tungsténe

Matériau

a évaporer
Creuset en molybdéne
contenant le

matériau a évaporer

Refroidissement
aeau

Tiges en
Molybdéne

+1000 V

FIGURE 2.9 — Représentation des deux types d’évaporateurs.

2.4.5 Microbalance a quartz

La vitesse de dépot est mesurée a 1’aide d'une microbalance a quartz. Le principe de
fonctionnement repose sur la piezo-électricité du cristal de quartz utilisé : ce matériau
posséde la propriété de se polariser électriquement sous l'action d’une contrainte mé-
canique et réciproquement de se déformer lorsqu’on lui applique un champ électrique.
Ici, le quartz subit une oscillation suite & une stimulation piézoélectrique. La fréquence
de résonance du cristal est corrélée a sa masse. Une légére variation de masse d'une
des électrodes induit une baisse de fréquence de résonance du quartz. Cet effet a été
modélisé par Sauerbrey en 1959 pour aboutir a une équation qui porte désormais son
nom [18]. Elle lie la variation de masse Am sur les électrodes a la variation Af de

fréquence de résonance :
-9 f2
Apc

oll p = 2650kg.m™3 est la masse volumique du quartz, c est la célérité d'une onde

Af = Am

acoustique dans la coupe du quartz et A 'aire de recouvrement des électrodes.

Ainsi, en mesurant la variation de la fréquence de vibration du quartz il est pos-
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sible de déterminer la masse du matériau déposé, et donc la vitesse de dépdt. Lors
de notre expérience, il est nécessaire pour utiliser la microbalance de positionner le
quartz mobile a la place de ’échantillon. Cette contrainte expérimentale signifie qu’il
est impossible de controéler la vitesse de dépdt pendant la mesure. Elle est évaluée avant
et aprés I'expérience. Afin de tenir compte des éventuelles fluctuations, on mesure le
courant ionique provenant de l’évaporateur (lorsque celui-ci est mesurable), qui est
proportionnel & la quantité de matiére déposée sur I’échantillon. Autrement, on sup-
pose une variation linéaire de la vitesse de dépot. Nous avons ainsi une idée précise de

I’épaisseur du film déposé.

2.4.6 Décapage ionique

Aprés chaque expérience en fonction de ’épaisseur du film déposé, il s’agit de déca-
per I’échantillon afin de retrouver un cristal propre. Il faut pour cela envoyer des par-
ticules suffisamment lourdes et avec une énergie cinétique suffisamment grande pour
arracher les atomes du substrat. On utilise un canon a ions. On introduit dans la
chambre principale un gaz d’Argon. Les ions Ar™ sont obtenus par collision des élec-
trons produits par thermoémission a partir d’un filament qui se trouve dans le canon
et des atomes d’Ar. Les ions sont ensuite accélérés et focalisés sur le substrat. Typique-
ment, avec une pression d’Ar de 10~% mbar dans la chambre principale et une énergie
cinétique 1,5 keV, on obtient un courant ionique de 2,5uA, qui permet de décaper 5

nm de Fe en 1h30.

2.4.7 Spectroscopie Auger

La spectroscopie Auger (AES Auger Electron Spectroscopy) est une technique
d’analyse trés utilisée en physique des surfaces et interfaces. Les usages prédominants
sont : controle de la propreté de surfaces préparées sous ultra-vide, étude du mode de

croissance d'un film, analyse de la composition chimique de la surface. En alternance
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avec un décapage, cette dernieére application permet de déterminer la concentration
d’éléments chimiques particuliers en fonction de la profondeur.

Le principe du processus Auger est expliqué par la figure 2.10. L’électron primaire
incident crée un trou par ionisation d’un niveau de coeur (couches K ou L). La structure
électronique de ’atome ionisé se réarrange a partir d’'une couche d’énergie supérieure.
Cette transition peut étre accompagnée par I’émission caractéristique d’un photon dans
la gamme des rayons X. Il est également possible que le processus de désexcitation soit
une transition Auger non-radiative : I’énergie gagnée par 1’électron provenant d’un
niveau supérieur est transférée a un électron de la méme couche ou d'une couche dif-
férente. Cet électron est émis avec une énergie Auger caractéristique, laissant I’atome
dans un état de double ionisation.

Pour illustrer le calcul de I’énergie caractéristique d’un électron Auger, considérons
la transition KL;L,. Dans une premiére approche, I’énergie cinétique de I’électron Au-
ger serait donnée par la différence des énergies des niveaux de coeur correspondant.
Cependant, il est nécessaire d’introduire un terme de correction AE pour prendre en
compte le réarrangement du nuage électronique suite a la création d’un trou ainsi que

le travail de sortie e¢ :
Eein = Ex — Epg — B — AE(L1Ly) — e¢

Comme ’électron Auger émis a une énergie cinétique qui est directement liée aux
différences d’énergie des niveaux de coeur, la mesure de cette énergie peut étre utilisée
pour déterminer la nature de I'atome.

Nous avons utilisé pour nos expériences Auger un appareil Spectaleed de la marque
Omicron. Il s’agit d’un systéme LEED a quatre grilles qui agissent comme analyseur en
énergie (RFA Retarding Field Analyser). Ce systéme présente le désavantage d’avoir
une sensibilité relative beaucoup plus faible quun analyseur a miroir cylindrique (CMA
Cylindrical Mirror Analyser), de ce fait il est hors de propos de procéder a une analyse
chimique quantitative. L’appareil est également constitué d’'un canon a électrons pro-

duisant un faisceau focalisé, jusqu’a une énergie de 3 kV (& cette énergie la taille du
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faisceau est de 250 pm).

Ecin
niveau de vide
ed
niveau de Fermi _
B, 1, —0—0—0— —0—0—0-

E 1 —O0——0— émission —0—0—

L 7 ¥

L
o
Ex —o—o— —O0—0—

FIGURE 2.10 — Exemple d’un processus Auger. Un électron incident crée un trou dans
le niveau d’énergie K de I'atome, qui est ensuite rempli par un électron de la couche L.
L’énergie libérée par cette transition est transférée a un autre électron et est suffisante

pour provoquer son émission dans le vide.

2.4.8 Diffraction d’électrons lents

Pour les premiéres expériences de diffraction électronique en 1927, Davisson et
Germer [19] ont utilis¢ des électrons de faible énergie. Cette technique est devenue par
la suite une des méthodes fondamentales d’étude structurale de surfaces cristallines.

Le but est d’analyser la structure cristallographique d’un matériau soumis a un fais-
ceau d’électrons de basse énergie par observation des électrons diffractés. Les électrons
ont une énergie comprise entre 10 et 500 eV, leur longueur d’onde correspondante est
dans la gamme des rayons X. Il s’agit d’une analyse de surface, car le libre parcours
moyen des électrons dans la matiére est trés faible dans cette gamme d’énergie (5-10
A).

La figure de diffraction obtenue par LEED correspond au réseau réciproque de
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surface du matériau analysé. Les maxima d’intensité observés correspondent aux angles

déterminés par la condition de Laue (voir figure 2.11) :

ER// — E[// = hlc_i’{ + hgdz = AE//

ou ER// et /;1// sont la projection par rapport a la surface des vecteurs d’onde
respectivement du faisceau incident et réfléchi, et aj et @ sont les vecteurs du réseau
réciproque surfacique. Les électrons sont émis perpendiculairement a la surface. Ils sont
diffractés par les atomes du substrat puis collectés par un écran fluorescent placé en
regard de I’échantillon. Les principaux éléments constitutifs du diffracteur sont donc

les suivants :

e Le canon a électrons, qui émet les électrons en produisant un faisceau paralléle
de 0.1 & 1 mm de section.

e [’écran hémisphérique, centré sur I’échantillon. Sa géométrie permet une défor-
mation angulaire minimale du diagramme (homothétie avec la sphére d’Ewald).
D’autre part, il est porté & un potentiel de 5 kV, afin d’accélérer les électrons
avant 'impact et de provoquer la fluorescence des atomes de phosphore.

e Les quatre grilles concentriques, portées au potentiel des électrons diffractés. Elles

permettent de ne pas laisser passer les électrons secondaires.

2.4.9 Schéma des potentiels dans I’expérience

Nous avons choisi d’exprimer l'énergie des électrons relativement au niveau de
Fermi. L’expression (FE — Ep) est indépendante de la nature de 1’échantillon et du
potentiel de I'analyseur et nous permet donc de comparer les résultats expérimentaux.
La figure 2.12 montre les différents potentiels mis en jeu dans notre dispositif. Les trois
éléments impliqués sont : le cristal d’AsGa caractérisé par Vasq, le potentiel appliqué,

I’échantillon et son travail de sortie epg et I'analyseur en énergie avec e@g, i son travail
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FIGURE 2.11 — Représentation du LEED. lg[ et ER sont respectivement les vecteurs

d’onde des faisceaux incidents et réfléchis. Les maximums d’intensités sur 1’écran cor-

respondent a l'intersection de la sphére d’Ewald et des tiges

de sortie. L’énergie des électrons comparée au niveau de Fermi de 1’échantillon est :

E_EF - VAsGa+Eg

Nous pourrions également exprimer l'énergie cinétique des électrons par rapport au
niveau de vide de 1’échantillon

Ehin = Vasca + Ey — €dg

mais cette expression dépend du travail de sortie de I’échantillon. D’autre part, pour

traverser 'analyseur avec V. = 0, un électron doit posséder une énergie supérieure

a epgrie- L'énergie des électrons incidents doit donc étre supérieure a 5eV.
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FIGURE 2.12 — Schéma des potentiels dans I’expérience.

2.5 Détection de spin

Dans une expérience de spectroscopie électronique dépendante du spin, il est néces-
saire de déterminer la polarisation d’un faisceau d’électrons. Nous disposons pour cela
d’'un détecteur de Mott. Le dispositif utilisé par Stern et Gerlach basé sur un champ
magnétique inhomogeéne est inapproprié pour des électrons, car ceux-ci, contrairement
aux atomes neutres, sont chargés et subissent la force de Lorentz. Une possibilité pour
mesurer la polarisation de spin d'un faisceau d’électrons est I'utilisation de l'interac-
tion spin-orbite entre les électrons incidents et le potentiel électrostatique d’un atome.
L’asymeétrie gauche- droite (ou/et haut-bas ) de la probabilité de diffusion des électrons
polarisés en spin est exploitée dans un processus de diffusion a haute énergie sur des

atomes lourds. Ce type de diffusion est appelé "diffusion de Mott".
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2.5.1 Diffusion de Mott

Soit un faisceau d’électrons de 100 keV qui arrive sur un atome d’Au. A cette énergie
les électrons pénétrent dans le nuage électronique de ’atome et sont soumis au champ
coulombien du noyau. Dans le référentiel lié a 1’électron, c’est 'atome qui se déplace
vers I'électron a la vitesse opposée. D’apres la relativité restreinte, il y a apparition
d’un champ magnétique dans le référentiel lié a 1’électron [20]. Les électrons sont ainsi
soumis & un champ magnétique circulaire. Ce champ exerce une force sur le moment
magnétique de 1’électron beaucoup plus grande que la force de Lorentz qui agit sur la

charge.

X
A

lignes de champs

atome d’or

N»"

électrons incidents

F1GURE 2.13 — Diffusion de Mott : déviation d’un électron de spin "up" due a l'inter-
action spin-orbite. La force sur le moment magnétique de I'électron est dirigée vers le
champs croissant lorsque S est anti-paralléle a H et vers le champ décroissant lorsque

S est paralléle a H

Soit un électron avec un spin "up" qui passe a droite de 'atome d’Au. Dans ce cas
le champ magnétique et le spin sont paralléles. Par conséquent, la force agissant sur

le spin pousse 'électron vers la région ot le champ est plus faible, soit vers la droite,
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comme cela est illustré dans la figure 2.13. Si cet électron passe a gauche de 'atome
d’Au le champ magnétique et le spin sont antiparalléles, et la force agissant sur le spin
pousse 1’électron vers la région ot le champ magnétique est plus fort, c’est a dire vers
la droite aussi. En résumé, un électron avec un spin "up" est préférentiellement dévié
vers la droite et réciproquement un électron avec un spin "down" est préférentiellement
dévié vers la gauche. Cette interaction entre le spin et le champ coulombien, plus connue
sous le nom de l'interaction spin-orbite induit une asymétrie dans la section efficace
différentielle de diffusion élastique des électrons en fonction de 'angle de diffusion @,

défini par le faisceau incident et le faisceau diffusé (voir figure 2.13).

2.5.2 Fonctionnement du détecteur de Mott

L’asymétrie de diffusion entre les électrons "up" et "down" sur un atome en fonction
des angles 6 et ¢, le dernier étant 'angle qui fait le plan de diffusion avec I'axe x, est
donnée par la différence normalisée des sections efficaces différentielles o7+(0, ¢) des
électrons "up" et "down" (I'indice so indique "spin-orbite") :

o'(0,¢) — o*(0,9)
a'(0,¢) + (0, 9)

Dans le cas d'une diffusion sur un atome d’Au, A, (6, ¢) présente deux maxima

Aso(0,9) =

0
0

pouvant atteindre 80% aux angles § = +120° [21]. Les électrons "up" sont préféren-
tiellement diffusés dans la direction 4+120°, alors que les électrons "down" sont préfé-
rentiellement diffusés dans la direction —120°.

En comptant le nombre des électrons qui arrivent sur les détecteurs a droite et a
gauche pendant le méme intervalle de temps, il est possible de remonter a la polarisation
du faisceau d’électrons. Elle est proportionnelle a ’asymétrie entre les deux détecteurs.
La mesure de la polarisation est ainsi réduite a un comptage d’électrons dans les deux
détecteurs. C’est le principe de base du fonctionnement d’un détecteur de Mott. Notons
que seule la composante de la polarisation normale au plan de diffusion peut étre

détectée.
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La connaissance de la section efficace différentielle de diffusion est impérative pour
déterminer le nombre des électrons diffusés qui arrivent sur les détecteurs. Dans cette
section nous allons calculer dans un premier temps la section efficace différentielle de
diffusion des électrons par le champ coulombien d’un atome.

La fonction d’onde des électrons polarisés en spin diffusés par un potentiel coulom-
bien est déterminée par I’équation de Dirac [22|. Elle est décrite par quatre composantes
Y; (j =1 —4) dont les expressions asymptotiques a grande distance du potentiel de

I’atome sont données par :
ikr

r uj<97 (b)

’l/)j = bjeikf+

ou le premier terme correspond a I'onde incidente et le second a 'onde diffusée.
Par la suite seulement les composantes d’indices 3 et 4 sont importantes pour la
détermination du spin et correspondent aux deux composantes du spineur. Pour un

potentiel & symétrie sphérique uz et uy ont la forme suivante [21] :

uz = b3 f(0) — bag(0)e™"

ug = baf(0) +bag()et?
ou les fonctions f(0) et g(0) sont déterminées a partir de la solution détaillée de I’équa-
tion de Dirac. La section efficace différentielle des électrons diffusés dans la direction

(0, ¢) est donnée par :

|U3(0, ¢)|2 + |u4(07 ¢)|2
|b3[* + [bal?

= |F O +19O) +

a(0,9)

b= — bybje™ .
T OO~ F(©)9(6)

bsbie™'® — bybie’
:<vwﬁ+mmﬁ1+swgﬁagH&§¢

(2.1)

avec la fonction de Sherman [23] :

f0)g7(0) — f*(0)9(0)
SO+ 19(0)[?

qui est une fonction réelle, car le numérateur est la différence de deux fonctions com-

S(0) =

plexes conjuguées.
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Dans la suite, la normale 7 du plan de diffusion est paralléle & 'axe x, c.a.d. que
¢ = 90°. Si I’électron est dans un état de spin perpendiculaire au plan de diffusion on

a donc bz = by = 1 et la section efficace devient :

a(0,¢ =90%) = (If(O)* + 9(O)[*)(1 - S (9))

Dans le cas le plus général ot le faisceau d’électrons est partiellement polarisé, la section

efficace est donnée par [21] :
o (6,6 =190°) = (If(O)]* +19(8)]*) (1 — S(6)P - 1)

ol P est la polarisation du faisceau incident.
Comme la fonction de Sherman change de signe sous l'inversion de ’argument 6,
c’est a dire S(—0) = —S(0), elle introduit une asymétrie dans le nombre des électrons

qui arrivent sur les détecteurs a droite et a gauche :

_ (0,6 =90°) — 0(0, 6 = 90°)
7 0(=0.6 = 90°) + (0.6 = 90°)

vl

A — 5(6)

.

La connaissance de la fonction de Sherman permet donc de remonter a la valeur de la
composante normale de la polarisation, c’est a dire a P-i=P,

La valeur de la fonction de Sherman a # = 120° (appelé par la suite facteur de
Sherman) calculée par Holtzwarth et Meister [24] pour la diffusion sur un seul atome
d’Au est S(120°) = 0.39. L’utilisation d’'une feuille d’Au et non d’un seul atome, méne
a I’apparition d’autres phénomeénes, tels que des diffusions multiples de 1’électron dans
la feuille d’Au, ce qui entraine une diminution du facteur de Sherman [25, 26]. Pour
minimiser ces effets, surtout celui des diffusions multiples, on utilise une feuille d’Au trés
mince (&~ 100 nm). Dans ce cas, on ne parlera plus du facteur de Sherman, mais plutot
du facteur de Sherman effectif S.r; qui tient compte de la situation expérimentale.
Dans notre dispositif Sesy a pour valeur 0.24-0.02 pour 6 = 120° et une tension de 100
keV.

Dans un dispositif dans lequel deux détecteurs identiques sont placés a la méme

distance de la feuille d’Au et aux angles #==4120°, 'asymétrie d’intensité droite-gauche
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est donc :
N4 — N,

Asoz U
Ni+ N,

- Sefan

avec Ny et N, le nombre d’électrons collectés dans les détecteurs respectivement a
droite et a gauche.

En pratique, les détecteurs ne sont pas parfaitement identiques (différentes effi-
cacités) ni placés parfaitement symétriques par rapport au faisceau d’électrons. Cela
entraine une asymétrie factice dans les mesures. Pour la supprimer, on effectue deux
fois la méme mesure, en inversant la polarisation du faisceau incident. Pour un fais-
ceau d’électrons incident avec une polarisation "up" (1) le nombre d’électrons sur les

détecteurs a gauche et a droite est [21] :
NI =npEQgl [L+ SeppP]

Ng = andeI [1 - Sefan]

ou n est le nombre d’électrons incidents, p le nombre d’atomes d’Au par unité d’aire,
E, 4 les efficacités des détecteurs, , 4 les angles solides des détecteurs et I = | f(120°)]?+
|9(120°)[2.

Pour une polarisation "down" ({) le nombre d’électrons sur ces détecteurs devient :
Ny =n'pEQgI [L = SeppP]

Ni = n',o’EdeI [1 -+ Sefan]

Dans cette deuxiéme expérience, nous avons tenu compte d’'un changement de la
position et de l'intensité du faisceau incident, en introduisant un nombre d’électrons
incidents n” et un nombre d’atome d’or par unité d’aire p’ différents de n et p. En
définissant N et N~ comme la moyenne géométrique des nombres des électrons qui

arrivent sur chaque détecteur dans les deux cas, on a :

Nt = \/W = /0 pp ByEgQyQul [1 + SepsPr]
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N~ = /Ny N} = /1 pp E,E4Q,Qul [1 — Ses P
et on obtient bien une asymétrie qui n’inclut plus I'asymétrie factice :

Nt —N-

A= Nt N- PSers(0)

2.5.3 Mesure du mouvement du spin

O+

vers le d tecteur de Mott

Y

FI1GURE 2.14 — Configuration de la polarisation initiale P, et de Paimantation M dans

notre expérience.

Dans notre expérience, pour supprimer les asymétries factices, nous réalisons des
mesures dans plusieurs configurations. Nous notons que comme le détecteur de Mott
n’est sensible qu’aux composantes P, et P, du vecteur polarisation, seules ces com-

. P Lz * 12 . 92 LY
posantes seront discutées et exploitées. Considérons un faisceau d’électrons polarisés
suivant l'axe +z, se propageant initialement suivant la direction +z, et une aimanta-
tion qui est dans le plan yz faisant un angle de 45° avec le plan xz. La polarisation du

Mo) avec M = + si 'aimantation est suivant la di-

faisceau réfléchi est repérée par Pl
rection définie sur la figure 2.14 et ¢ = + si le vecteur polarisation est suivant 'axe +x.
D’aprés la formule vue au chapitre précédent les composantes du vecteur polarisation

sont alors pour la configuration (Meo) = (4++) :
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Pyv1— A2cose

P — I5(A+ PVl — A%sine)

\ %(A — Pyv/1 — A?sine)
Aprés inversion uniquement de la direction de la polarisation initiale on obtient :

;

—Pyv1 — A%cose

P = %(A — PyV/1 — A%sine)

%(A + Pyv/1 — A?sine)

Apreés inversion uniquement de la direction de 'aimantation on obtient :

Pyv1— A2cose

\

4

PP =49 L(—A- P1- AZsine)

%(—A + Pov1 — A?sine)

\

Aprés inversion de la direction de la polarisation initiale ainsi que de la direction de

I'aimantation on obtient :

.

—Pyv1 — A%cose

—

P — J5(—A+ PV/1— AZsine)

%(—A — Pyv/1 — A%sine)

Se limitant aux composantes selon = et z on remarque les égalités suivantes :

\
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P — _pz(++)

z Y

pz(——) _ _pz(+—)

En constatant ces égalités, on peut combiner les mesures issues de différentes confi-

gurations pour obtenir des expressions pour A, Fy et € :

1
A= — (PCHED) 4 pEhEYy
<pgg++),(”> +p£+>,(+>)2 +% (pz<f+>,(++> _ PZ(”)“*))
1 — A2

1 (=+),(++) (—),(+-)
€ = arcsin %(Pz P )
Pyv1 — A2

2
1
4

2.5.4 Accélération a 100 keV

Avant d’entrer dans le détecteur de Mott, les électrons doivent étre accélérés a une
énergie de 100 keV. Ils sont accélérés en passant par des éléments d’optique de tension
croissante, de 400 V, 2kV, 6 kV, 50 kV et enfin 100 kV. Les deux derniers éléments
possédent une géométrie sphérique afin de réduire de fagon significative les problémes
d’alignement. Etant donné la haute tension utilisée dans le détecteur de Mott, il est
vital de protéger les équipements et les utilisateurs. L’ensemble du détecteur, c’est a
dire la partie ultra-vide et le systéme électronique de comptage, est placé dans une cage
de Faraday d’un volume de plusieurs métres cube. De plus 'air ambiant doit étre sec
afin d’éviter toute ionisation et donc court circuit dans 'air ambiant. L’air entourant
la partie a 100 kV du détecteur de Mott est donc chauffé en permanence pendant son

utilisation.
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Chapitre 3

Mouvement du spin dans le systéme

Fe/Ag(001)

Le choix du systéme Fe/Ag(001) est motivé par le fait que la différence de para-
métre de maille entre Fe et Ag est faible et permet une bonne épitaxie. De ce fait il
s’agit d’un systéme idéal pour I’étude de l'interaction entre la polarisation du faisceau
d’électrons incident et 'aimantation d’un film ferromagnétique. Dans cette partie, nous
présentons les mesures des angles du mouvement du spin sur ce systéme. Notamment,
nous obtenons une précession de spin de 180°, soit la valeur ultime qu’il est possible de

mesurer dans ce type d’expérience.

3.1 Echantillon

3.1.1 Substrat

Le substrat est un monocristal d’argent. Préalablement a tout dépot de Fe, le cristal
est décapé par bombardement ionique. Il est ensuite recuit a une température de 800
K, ce qui améliore la qualité de la surface du substrat. Aucune contamination de la

surface d’Ag n’a été observée par spectroscopie Auger.
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3.1.2 Fe : propriétés cristallographiques
Structure cristallographique

Le fer cristallise dans une structure de type cubique centré (cc) de paramétre de
maille a = 2,87 A. Cette structure cristallographique lui confére une anisotropie ma-
gnétocristalline d’ordre quatre (toutes les directions cristallographiques ne sont pas
équivalentes). Plus particuliérement, le Fe cc s’aimante plus facilement selon les axes
correspondants aux arétes du cube de la structure cristallographique. Ce sont les axes
dits de facile aimantation et ils correspondent aux directions cristallographiques [001],
[010] et [100]. Les autres directions comme [110] ou [111] sont des axes dits difficiles,
la direction [111] étant la plus difficile. Dans le cas de nos échantillons, le champ
magnétique extérieur est appliqué parallelement aux plans (001) des couches, suivant
la direction [100] (axe facile) de telle maniére que la polarisation initiale du faisceau

d’électrons incident et I’aimantation de 1’échantillon sont perpendiculaires.

Epitaxie de Fe(001) sur Ag(001)

L’ Ag cristallise dans une structure cubique a faces centrées (voir figure 3.1) dont le
paramétre de maille est de 4,08 A. Lors de la croissance de Fe sur Ag(001), il y a une
rotation de 45° entre les directions [100] des mailles de Fe et d’Ag. De cette maniére,
le désaccord paramétrique entre les mailles des réseaux de Fe et Ag est faible (-0,9
%). L’arrangement atomique de l'argent est tel que les atomes définissent un site au
centre du carré formé par quatre atomes d’Ag (voir figure 3.1). Ces sites sont occupés
par les atomes du premier plan atomique de Fe. Concernant 1’arrangement du second
plan atomique du Fe, les atomes se superposent a ceux de 1’Ag. Tout ceci conduit
a un arrangement atomique de surface du Fe identique a celui des atomes d’Ag : le

diagramme de diffraction doit étre similaire.
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FIGURE 3.1 — Arrangement atomique des deux premiers plans de Fe sur la surface de

Ag(001).

3.1.3 Etude du mode de croissance

Une controverse existe quant au mode de croissance de Fe/Ag(001). Certains groupes
indiquent une croissance couche par couche pour les premiéres couches au moins [59,
60, 61|, alors que dans d’autres cas on trouve une croissance tridimensionnelle [62].
Afin de clarifier cette question, nous avons procédé a notre propre étude du mode de

croissance.

Dépot de Fe

Les films monocristallins de Fe(001) sont réalisés par épitaxie par jets moléculaires.
Les dépots se font a température ambiante, a partir d'une tige de fer massif qui est
chauffée par bombardement électronique. La pression dans la chambre est inférieure de

3.10719 mbar.

Analyse par spectroscopie Auger

La figure 3.2 montre les résultats de I’analyse par spectroscopie Auger de nos échan-
tillons. Le spectre a été acquis sur une gamme d’énergie allant de 500 eV a 750 eV, pour
un film de 35 MC de Fe. On observe les trois pics caractéristiques du fer a 596 eV, 651

eV et 703 eV, confirmant la nature du film et écartant tout probléme lors du dépdt. On

CHAPITRE 3. MOUVEMENT DU SPIN DANS LE SYSTEME FE/AG(001) 47



THIBAUT BERDOT

3,05 4

3,00 4

2,954

\

Oxygene
2,90 o

Intensité Auger (mV)

2,854

Fer.

2,80
T T T T
500 550 600 650 700 750

Energie (eV)

FIGURE 3.2 — Spectre Auger réalisé sur 35MC de Fe, entre 500 eV et 750 eV. On note
les trois pics associés & Fe ainsi qu’un pic associé & une faible contamination de la

surface par de I'oxygéne.

remarque également un pic a 510 eV. Ce pic est associé a I'oxygéne, et traduit donc une
légére contamination du film de Fe par 'oxygéne, malgré la pression trés faible dans la
chambre.

La figure 3.3 montre Iintensité du pic Auger de I’Ag a 351 eV en fonction de
I’épaisseur du film d’Ag et son ajustement par une exponentielle décroissante. Entre
deux enregistrements de spectres Auger, un dépot de 30 s & une vitesse de 0.1 nm/min
était effectué. Comme chaque mesure d’un spectre Auger prenait quelques minutes, la
vitesse moyenne et effective de dépot du Fe était alors beaucoup plus faible que 0.1
nm,/min.

En général, la variation du signal dans la matiére peut étre décrite par une loi

exponentielle :

I(d) = Ipe Teoxa

avec [y l'intensité d’une transition Auger du substrat non recouvert, d 1’épaisseur du
film déposé et [ la longueur d’atténuation des électrons dans le film. Le facteur cos

tient compte de 'angle d’émergence des électrons par rapport a la normale de I’échan-
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tillon. La distribution angulaire du faisceau d’électrons Auger dans notre dispositif (un
systéme LEED & quatre grilles) est comprise entre 5 et 50° tel que 'intensité du pic

Auger mesurée est donnée par :

(¢}

50°
I(d) = / [067ﬁ sin Odf ~ [Oe*ﬁ

On peut considerer que les électrons s’échappent avec un angle moyen 6 de 34°.

L’ajustement suivant cette loi nous permet de déterminer la longueur d’atténuation
des électrons dans le Fe, autour de 0,6 nm, ce qui est en bon accord avec le libre
parcours moyen des électrons a cette énergie calculé par Tanuma et al. [63]. On peut
conclure que le mode de croissance de Fe/Ag(001) semble étre couche par couche.

Cependant, nous avons remarqué qu’en augmentant la vitesse de dépoét moyenne
I’analyse des spectres Auger indique plutot une croissance par ilots. Les conditions de
dépot (vitesse et temps de déposition) ont donc une grande influence sur le mode de
croissance de Fe/Ag(001).

Pour toutes les expériences qui suivent, les dépots ont été réalisés dans les conditions
expérimentales utilisées pour 'obtention de la figure 3.3, c’est a dire en augmentant
le temps entre deux dépots consécutifs, ce qui revient a diminuer la vitesse de dépot
moyenne. Ainsi, la croissance est couche par couche. On note également que des sub-
strats avec de faibles densités de marches sont nécessaires pour éviter la formation

d’ilots pendant la croissance [60).

Analyse de la qualité cristalline par LEED

Le Figure 3.4 montre les clichés de diffraction LEED réalisés sur le substrat d’Ag(001)
a une énergie des électrons de 120 eV (a), et sur un film de 35 MC (1 MC=0.143 nm) de
Fe sur Ag(001) a une énergie des électrons de 100 eV (b). Concernant le substrat (a),
on observe un diagramme de diffraction correspondant au réseau cfc de Ag(001). Les
points sont précis et peu diffus, surtout aprés recuit, indiquant une bonne qualité cris-

talline et une surface non-contaminée. Comme précisé précédemment, 1’arrangement
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FIGURE 3.3 — Intensité du pic de I’Ag a 351 €V en fonction de I’épaisseur de Fe déposée
et ajustement par une exponentielle décroissante (trait rouge). La vitesse de dépot est

de 0,1 nm/min. On trouve une longueur d’atténuation de 0,6 nm.

atomique du Fe est similaire & Ag, on a donc logiquement un diagramme de diffraction

similaire (b). La encore, la surface est de bonne qualité.

Il a été montré que dans le cas d’une surface vicinale [64], on observe un dédouble-
ment des spots pour un angle vicinal supérieur a 4°, indiquant la formation de marches

atomiques périodiques. Ce n’est pas le cas ici.

Influence de la vitesse de dépot sur le mouvement du spin

La figure 3.5 présente la mesure de 'angle de précession lors de la croissance du
film de Fe/Ag(001), pour des vitesses de dépdt lentes et rapides. On s’apercoit qu’avec
une vitesse de dépot rapide, la valeur de e sature vers 10°, tandis qu’avec une vitesse
de dépot lente (et en faisant plus de mesures qui interrompent le dépot, obtenant ainsi
une vitesse moyenne plus faible) on peut obtenir une valeur de € de I'ordre de 60°. Ceci

illustre la caractére déterminant de la vitesse de dépot sur le mouvement du spin.
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FIGURE 3.4 — Etude LEED de la croissance de Fe sur Ag(001). a) Cliché de diffraction
d’un monocristal de Ag(001) avant dépot de Fe, a 120 eV. b) Cliché de diffraction de
35 MC de Fe sur Ag(001) a 100 eV. L’axe [110] est horizontal.

3.2 Etudes précédentes

3.2.1 Reésultats

Les résultats présentés dans cette partie sont issus des travaux précédents de L.
Tati-Bismaths et al. [41, 65].

La figure 3.6 montre les angles du mouvement du spin € et ¢ en fonction de I’épais-
seur de Fe déposée pour une énergie des électrons incidents de 6,5 eV. Trois régimes
peuvent étre observés. De 0 a 4 MC, aucun mouvement du spin n’est détecté. Ce com-
portement s’explique par plusieurs raisons. Il a été montré pour le systéme Fe/Ag(001)
que la température de Curie de Fe est légérement inférieure a la température am-
biante pour des épaisseurs inférieures a 2 MC. T augmente ensuite linéairement avec
I'épaisseur de Fer (jusqu’a 3,4 MC), pour atteindre une valeur autour de 500 K [66].
De plus, d’autres études montrent un changement d’orientation de 'axe de facile ai-
mantation pour une épaisseur de 4 MC. Ainsi, I'aimantation passe d’une configuration
perpendiculaire au plan de la surface a une configuration dans le plan de la surface. Or,
notre dispositif expérimental, avec ses bobines disposées de chaque coté de I’échantillon,
nous permet de créer un champ paralléle & la surface uniquement. Il est donc impossible

d’aimanter 1’échantillon de maniére rémanente perpendiculairement & la surface et de
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FIGURE 3.5 — Angle de précession € en fonction de ’épaisseur de Fe déposée pour deux
vitesses d’évaporation différentes. L’énergie des électrons incidents est £ — Ep = TeV.

Une vitesse d’évaporation lente permet d’obtenir des valeurs de e plus grandes.

mesurer un mouvement du spin. Les angles de précession et de rotation sont donc nuls

en dessous de 4 MC de Fe.

Au dessus de 4 MC, on observe d’abord que les angles € et ¢ sont constants jusqu’a
une épaisseur critique de 11-12 MC et augmentent linéairement ensuite jusqu’a 50 MC.
Alors que la longueur de pénétration des électrons est de 1-2 nm & cette énergie, il
est trés surprenant d’observer une augmentation des angles du mouvement du spin
jusqu’a des épaisseurs plus grandes. Nous pensons que la structure de bandes de Fe
n’est pas stable durant la croissance, méme pour des épaisseurs de 1'ordre de plusieurs
nanomeétres. En effet, du fait de la différence de paramétre de maille entre Fe et Ag,
la croissance pseudomorphe de Fe induit 'accumulation d’énergie élastique. A partir
de I'épaisseur critique, cette énergie élastique est libérée par la création de dislocation
interfaciales [67], et le paramétre de maille relaxe progressivement. Les variations de
parameétre de maille modifient la structure de bande et influent fortement sur les angles

du mouvement du spin.

En plus de ce phénoméne, la mesure des angles du mouvement du spin présente des
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FIGURE 3.6 — Angles de précession € (points bleus) et de rotation ¢ (points rouges) en
fonction de I’épaisseur de Fe déposée pour une énergie des électrons incidents de 6,5

eV. On distingue trois régimes.

oscillations de ’angle de rotation et de précession (voir figure 3.7). On voit clairement
deux périodes d’oscillations, dont I'existence est confirmée par une analyse de Fourier :
une période d'une monocouche, qui est indépendante de I'énergie d’électrons incidents
et une période plus longue (3,3 MC) qui dépend de ’énergie d’électrons incidents.
L’existence de ces deux période d’oscillations a été observée pour les mesures avec
une énergie des électrons incidents FF — Ep comprise entre 6 et 9 eV. L’origine de
ces oscillations a été attribuée & un phénomeéne de puits quantique et a la variation

périodique du paramétre de maille durant la croissance de Fe.

3.2.2 Oscillations dues a un effet de puits quantique

Un puits quantique correspond & une zone de 'espace ol le potentiel ressenti par
une particule atteint un minimum. Il s’agit d’une structure de basse dimensionnalité,
c’est a dire que la dimension de la structure dans une des directions de l'espace est
de l'ordre de la longueur d’onde de Broglie. Il y a confinement de la particule et les

prédictions de la mécanique classique ne sont plus valides : I’énergie est quantifiée.
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FIGURE 3.7 — a) Angles de précession € (points bleus) et de rotation ¢ (points rouges)
en fonction de I'épaisseur de Fe déposée pour une énergie des électrons incidents de 6,5
eV. b) Transformée de Fourier de I’angle de précession. On identifie deux fréquences

d’oscillation, d’une périodicité d’1 MC et de 3,3 MC.

Il est possible de mettre en évidence des états de puits quantique dans des films
minces, qui confinent le mouvement des électrons dans la direction perpendiculaire a
la surface. Dans des nanostructures métalliques, lorsque I'un des matériaux est ferro-
magnétique, l'interface crée une dépendance en spin du confinement. Dans ce cas, il
a été montré que les états de puits quantiques sont responsables d’un certain nombre
de phénomeénes oscillatoires, comme par exemple les oscillations du couplage d’échange
entre deux couches ferromagnétiques séparées par une couche non-magnétique [68, 69].
Récemment, l'influence des états de puits quantiques sur le mouvement du spin de

I’électron a également été étudiée |40, 41, 42].
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Les solutions de I’équation de Schrodinger pour un électron dans un puits quantique
sont des ondes stationnaires caractérisées pas le nombre quantique n, le nombre de
demi-longueurs d’onde qui s’étendent dans le puits. Si I’électron est confiné dans un
puits d’épaisseur d, des interférences constructives se produisent si le vecteur d’onde k

de I’électron remplit la condition suivante :
2kd + ¢ = 2mn

On considére que la fonction d’onde de I'électron est modulée par une fonction enve-
loppe (voir figure 3.8) de vecteur d’onde ken, = kpz — k, o kgy = m/a correspond
au bord de la zone de Brillouin, a au parameétre de maille. On peut récrire I’équation
précédente :
2(kpz — k)d — ¢ = 2mv
avec ¥ = m — n et m est le nombre de couches atomiques dans le puits.
Dans le cas d'un matériau ferromagnétique, on a deux vecteurs d’onde k! et kY

ENvV ENvV

qui donnent naissance a deux périodes d’oscillations :

B 2
|klnv - kim)|
B 2
ko + ki
En utilisant un modéle d’électrons libres et en considérant une marche de potentiel

Ay

Ay

unidimensionnelle, on peut calculer 'ordre de grandeur de ces deux périodes d’oscilla-
tion. La premiére période ne serait pas mesurable car elle est bien supérieure au libre
parcours moyen des électrons dans la couche de Fe. La seconde période est mesurable.
Notons que celle-ci dépend de 'énergie et ne correspond donc pas aux oscillations
d'une période d'une monocouche observées quelque soit ’énergie. On l'identifie a la
période d’oscillation plus longue (environ 3,3 MC pour une énergie des électrons inci-
dents £ — Er=6,5 eV, voir figure 3.7). De plus la variation de cette période mesurée en
fonction de I’énergie présente un comportement caractéristique de 'existence d’états

quantiques dans la couche de Fe [70].
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FIGURE 3.8 — Représentation schématique des fonctions d’onde dans un puits quantique
a une énergie donnée pour v = 1, 2, et3. L’amplitude de l'onde électronique d’oscillation

rapide est modulée par la fonction enveloppe (ligne pointillée).

3.2.3 Oescillations dues a la variation périodique du paramétre

de maille

L’origine des oscillations des angles du mouvement de spin de période d’une mono-
couche est attribuée a la variation périodique du parameétre de maille de Fe pendant
la croissance. Le désaccord paramétrique entre Fe et Ag (-0,9 %) induit une contrainte
dans le film, mais seuls les atomes de la couche incompléte en surface, situés en bord
d’ilots peuvent relaxer. Les couches complétes du film ont un paramétre de maille iden-
tique & celui du substrat. En effet, des atomes en bordure d’ilots, possédent moins de
voisins et n’ont pas autant de liaisons que les atomes au sein des ilots. Par conséquent,
le parameétre de maille moyen du film change et dépend du nombre et de la taille des
ilots. La relaxation pour de gros ilots est faible, alors que pour de petits ilots avec un

nombre relativement élevé d’atomes en bordure la relaxation est forte.

La figure 3.9 montre la relaxation et ’évolution du parameétre de maille moyen

en fonction de I’épaisseur du film pour le systéme Co/Cu(001)[71]. En l'occurrence le
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FIGURE 3.9 — Illustration de la relaxation et de I’évolution du parameétre de maille
moyen dans la couche de surface pour Co/Cu en fonction de I'épaisseur de Co déposée,
et intensité RHEED correspondante [71]. Le paramétre de maille est minimum pour

les couches semi-complétes.

désaccord paramétrique est positif. Alors que pour une couche & moitié compléte le
paramétre de maille moyen est minimal, les contraintes dans le film pour une couche
compléte sont maximales, c’est & dire que le parameétre de maille moyen est celui du
substrat. Nous avons donc des oscillations du parametre de maille moyen avec une

période d’'une monocouche pendant la croissance.

Il est vraisemblable quun phénoméne similaire se produise pour le systéme Fe/Ag(001),
cette fois-ci avec un désaccord paramétrique négatif. La variation de la morphologie en
surface, oscillant entre couche compléte et couche semi-compléte, provoque une oscil-
lation du paramétre de maille, qui induit une oscillation des angles du mouvement du

spin de méme périodicité.
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FIGURE 3.10 — Angle de précession en fonction de 1'énergie des électrons incidents

E — Er pour différents échantillons de Fe

3.3 Reésultats

La figure 3.10 représente ’angle de précession e pour différents échantillons de Fe.
La premieére étape a consisté a varier I’épaisseur de Fe déposée a température ambiante.
Autour de E-Er=7.4 eV, une structure "plus/moins" devient plus prononcée en aug-
mentant ’épaisseur. Pour un film de 4,6 nm de Fe, on obtient une valeur de 50° pour e.
Si on suppose que 'augmentation de ’angle de précession en fonction de 1’épaisseur de
Fe est due a une relaxation de la contrainte, un recuit de I’échantillon devrait provoquer
une exaltation encore plus importante de cette valeur. En effet, l'effet de températures
plus élevées est connu pour promouvoir une relaxation du réseau. C’est pourquoi nous
avons recuit le film a 420 K pendant 10 minutes avant la mesure. On constate une
augmentation drastique de la structure considérée, € atteignant une valeur de plus de

110°. En répétant la mesure, on s’apercoit que le film n’est pas stable : une heure apres
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I en fonction de I'énergie des électrons incidents. On remarque une structure autour de

E—FEp ~TeV.

le recuit, les valeurs des angles du mouvement du spin sont supérieures. Ceci indique
un processus de relaxation trés lent. Aprés trois heures, la structure "plus/moins" est
stable et on obtient finalement une valeur de 180°. Chose intéressante, lorsque € a at-
teint 90°, sa valeur continue & augmenter. Aucune mesure n’a pu mettre en évidence
une diminution de e aprés avoir dépassé 90°. On note qu’il n’est pas possible de faire
la différence entre une augmentation au-dela de 180" et une variation de -180" vers des
valeurs moins négatives. A ce titre, 180° est la valeur maximale qu’il est possible de
détecter dans ce type d’expérience. On remarque aussi qu’un recuit d’une durée de 30
minutes permet d’obtenir une structure a 180° directement, sans avoir besoin de temps

d’attente.

Enfin, échantillon a été recuit a 520 K. A cette température, il y a diffusion
d’atomes d’argent en surface. En effet, d’aprés la littérature cette diffusion se pro-
duit au-dela de 500 K [72]. Cette hypothése a été confirmé par une analyse Auger.

La formation d’un alliage avec des atomes d’argent en surface atténue ’aimantation
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du systéme. Ainsi, 'amplitude de la structure "plus/moins" diminue jusqu’aux valeurs
faibles observées avant recuit. On notera que 1’on doit différencier un recuit et la crois-
sance d'un film a haute température. Le recuit & 420 K d'un film de Fe épais ne génére
pas d’interdiffusion, ce qui n’est pas le cas lors de la croissance d’un film de Fe & cette
méme température. C’est pourquoi nous n’avons pas effectué d’expériences avec des
films de Fe dont la croissance a été faite a chaud, car I'interdiffusion commence déja

pour des températures trés modérées.

La figure 3.11 montre les angles du mouvement du spin € et ¢ ainsi que 'intensité
des électrons réfléchis I, mesurés sur une gamme d’énergie plus grande (6,5 eV a 35
eV). L’échantillon est un film de Fe de 4,6 nm d’épaisseur ayant été recuit a 420 K.
On observe que la structure principale formée par € & 7,4 eV est accompagnée d’un
minimum prononcé de 'intensité. Egalement la valeur d’e, bien que faible par rapport a
la structure, reste significative pour la plupart des énergies supérieures a 10 eV. L’angle
de rotation ¢ présente également une structure dans la gamme d’énergie 7-8 eV, avec
une valeur minimum de -60°. On note que les valeurs minimales et maximales pouvant
étre prises par ¢ sont -90" et 90" et correspondent aux situations ol respectivement la

polarisation du faisceau aprés interaction est antiparalléle ou paralléle a 'aimantation.

La dépendance en énergie de ¢ comparée a € est inhabituelle pour les énergies autour
de la structure a 7,4 eV. En fait, comme nous ’avons vu au chapitre 1, notre expérience
est analogue a une expérience d’effet Kerr magneto-optique longitudinal [73]. TI existe
une relation entre € et ¢ qui est similaire a la relation de Kramers-Kronig existant
entre I'éllipticité et la rotation Kerr [74]. Ainsi, la dérivée par rapport a I’énergie de
e reproduit fidélement le tracé de la dépendance en énergie de ¢ [11]. Toutefois, pour
cette expérience ce principe n’est valide que pour les faibles valeurs de e. Il semble qu’en
augmentant 'amplitude de la structure en € & 7,4 eV, on s’¢loigne de cette relation. Dans
le cas de photons, un tel comportement a également été observé pour des expériences

par effet Kerr [75].
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3.4 Discussion

Nous avons montré au chapitre précédent 'influence de la relaxation sur le mouve-
ment du spin de I’électron dans le systéme MgO /Fe(001). La variation du paramétre de
maille hors-plan entraine une modification importante de la structure électronique du
systéme. Dans le cas du systéme Fe/Ag(001), nous pensons également que la relaxation
du réseau de Fe est responsable de la précession de spin geante observée a basse énergie.

Cette hypothese a été confirmée a l'aide de simulations ab initio.

3.4.1 Meéthode de calcul

La simulation est basée sur un processus en deux étapes similaire a celui uti-
lis¢ pour le systéme MgO/Fe(001). Cela consiste d’abord en 'obtention des poten-
tiels auto-consistants par la méthode LMTO (Linear Muffin-Tin Orbital) [52]. Nous
nous intéressons aux faibles énergies car I’ensemble des fonctions d’onde de base utilisé
dans la méthode LMTO ne permet pas de déterminer la structure électronique aux
énergies supérieures. De plus, nous avons systématiquement vérifié la concordance des
valeurs obtenues par cette méthode avec celles obtenues par la méthode FLAPW (Full-
Potential Linear Augmented Plane Wave), qui nous permet également de calculer la
relaxation. Les potentiels obtenus sont ensuite utilisés pour calculer le mouvement du
spin en géomeétrie de réflexion par la méthode KKR (Korringa-Kohn-Rostocker) [53].

Le paramétrage des calculs a été fait par A. Hallal (thése en préparation).

Nous avons pris en compte une maille élémentaire du réseau de Fe, sur neuf couches
atomiques. On présume que le volume d’une maille élémentaire reste constant, comme
cela a été montré par une étude LEED sur un systéme similaire Fe/GaAs [48]. Cest
pourquoi, si le paramétre de maille dans le plan de la surface est augmenté de a) de 1

%, le paramétre de maille hors-plan (perpendiculairement a la surface) a,; est diminué

de 2 %.
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FIGURE 3.12 — Angle de précession e calculé en fonction de I'énergie des électrons

incidents pour différents degrés de relaxation du réseau de Fe.

3.4.2 Relaxation hors-plan de la distance intercouche

La figure 3.12 représente l'angle de précession e calculé en fonction de 1'énergie
des électrons incidents pour différents degrés de relaxation du réseau. Bien que la
structure autour de 7,3 eV s’étende sur une gamme d’énergie plus faible, on observe
qualitativement la méme tendance. Pour les fortes contraintes, la structure est petite.
En diminuant la contrainte, la structure devient plus prononcée. En particulier, entre
Aay Jab"™* = —0,75% et -0,5%, on observe une augmentation spectaculaire : € atteint
une valeur de 180°. Cette simulation montre que 'angle de précession est extrémement
sensible & la relaxation du réseau. On peut s’interroger quant a 'apparition de cette
forte sensibilité autour d’une énergie particuliere. On peut penser qu’il s’agit d’une
manifestation de l'effet Ramsauer-Townsend généralisé [76].

La figure 3.13 montre la simulation des angles de précession ¢ et de rotation ¢

ainsi que l'intensité I des électrons réfléchis en fonction de 1’énergie pour un film de Fe
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FIGURE 3.13 — Angles de précession e, de rotation ¢ et intensité des électrons réfléchis
calculés en fonction de I’énergie des électrons incidents pour un film de Fe complétement

relaxé.

complétement relaxé (Aay /ab* = Aq/ aﬁ“lk = 0). De maniére identique aux résultats
expérimentaux, la structure £180° formée par I'angle de précession est accompagnée par
une structure de ¢ et un minimum prononcé de 'intensité réfléchie. Cependant, comme
pour €, ces structures apparaissent sur une gamme d’énergie plus réduite par rapport
aux résultats expérimentaux. Nous ignorons la raison d’une telle différence, qui ne peut
pas étre expliquée par la résolution en énergie du dispositif expérimental (environ 0,3
eV). On note que les structures de I'angle ¢ expérimental et calculé sont décalées de
40° verticalement, bien que leur amplitude soit comparable (76° pour I'expérience et

62° pour la simulation).

On note qu’en plus de la relaxation du parametre de maille volumique, une re-
laxation additionnelle de la distance intercouche des deux premiéres couches de Fe a
été prise en compte. La figure 3.14 montre la relaxation de la surface calculée pour
un film complétement relaxé dans le volume. Les simulations réalisées sans prendre en

compte cet effet montrent que la forte augmentation de € apparait maintenant entre
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FIGURE 3.14 — Relaxation des deux premiéres couches de Fe en surface dans le cas ou

le paramétre de maille dans le volume est complétement relaxé.

Aay Jab" = —1,5% et -1 %, c’est a dire pour des films moins relaxés.

3.4.3 Ramsauer-Townsend

Comme nous avons vu précédemment, la relaxation de la couche de fer exalte une
structure dans la gamme d’énergie 6-9 eV. Pourquoi cet effet ne se manifeste pas a
d’autres énergies ? Nous pensons a l'effet Ramsauer-Townsend.

Ramsauer et Townsend |77, 78] ont observé que la diffusion des électrons pour un
gaz noble d’argon, autour d’une énergie de 1 eV, présente un minimum qui n’est pas
prévu par la théorie cinétique des gaz. N. Bohr donna une explication de cet effet a
partir de la formule de 'amplitude de diffusion d’électrons par un atome. L’amplitude
totale est déterminée par les amplitudes partielles des différents moments angulaires

tel que :

fla, k) = (2ik)~! Z 21 + 1)(e** — 1) Py(cos o)
1=0

avec | le moment angulaire, 0; la phase partielle, Pj(cosa)e polynome de Legendre
d’ordre 1. Pour de faibles énergies cinétiques, seule l'orbitale s contribue et on a donc
qu’une seule phase partielle . Si 6y = 180°, la diffusion est minimale. A plus hautes

énergies, on parle d’effet Ramsauer-Townsend généralisé. Plusieurs ondes partielles
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FIGURE 3.15 — Représentation de r™+ dans I’espace complexe. On applique la méme
variation Ar™ dans le cas ott I est grand ou petit. On voit que lorsque I+ est petit,

la variation de phase est plus grande.

contribuent & I'amplitude de diffusion (dans notre cas1 = 0 - 4). C’est pourquoi, alors
qu’avec l'effet Ramsauer-Townsend classique on a une amplitude nulle pour tous les
angles et a basse énergie, l'effet Ramsauer-Townsend généralisé n’apparait qu’a des
énergies et angles spécifiques.

Pour obtenir une structure en e aussi prononcée, il est clair que les phases totales
dépendantes en spin 67 doivent subir une variation trés forte. D’aprés la figure 3.11,
on voit que la structure "plus/moins" coincide avec un minimum d’intensité prononcé,
pouvant correspondre a 'effet Ramsauer-Townsend. Dans ce cas, la moindre variation
de r™ provoquée par la relaxation aura une grande influence sur la valeur de I’angle
€. En effet, dans notre expérience, lorsque les intensités réfléchies dépendantes en spin
I (N ’7’”’2> sont faibles, une variation donnée de r™* donne lieu & une variation de
6™+ (et donc de €) beaucoup plus forte que lorsque I™ est grand (voir figure 3.15).

D’autre part, nos calculs ont montré que l'amplitude de la structure "plus/moins"
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est liée au minimum d’intensité : plus l'intensité est faible, plus la structure en € est

prononcée.

3.4.4 Structure de bandes

Nous avons examiné la structure de bandes dépendante en spin de Fe pour différents
degrés de relaxation, pour identifier des modifications liées a la variation du parameétre
de maille. Cependant, il est impossible de mettre en évidence des changements signi-
ficatifs pouvant expliquer I’émergence de la structure formée par e. On rappelle que
I’angle de précession est la différence de phase des spins "up" et "down" aprés inter-
action avec le matériau ferromagnétique. Il n’est donc pas surprenant que la structure
de bandes ne nous fournisse pas d’indication quant a cette précession de spin géante,
car les phases proviennent du processus de réflexion qui n’est pas pris en compte dans

les propriétés électroniques de Fe.

3.5 Conclusion

Le mouvement du spin dans les films de Fe/Ag(001) a été étudié par expériences de
réflexion d’électrons polarisés. Des études précédentes ont mis en évidence des oscilla-
tions des angles du mouvement du spin en fonction de I’épaisseur de Fe. On distingue
deux périodes d’oscillation. La premiére, dont la période est d’'une monocouche, est
attribuée a la variation périodique du parameétre de maille en surface. La seconde est
liée & un phénomeéne de confinement électronique. Le résultat prédominant de notre
étude est l'obtention d’une précession de 1807, soit la valeur maximale qu’il est possible
de détecter en géométrie de réflexion. Cette précession de spin géante a été attribuée
a la relaxation du paramétre de maille de Fe durant la croissance. Cette hypothése a
été confirmée par des calculs ab initio. Il est intéressant de noter que ce phénomeéne est
localisé dans une gamme d’énergie restreinte (entre 6 et 9 eV). Des études subséquentes

pour tenter de controler ’apparition de cette structure et sa position énergétique, par
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choix du substrat et de son orientation ou par réalisation d’alliages seraient d’un grand

intérét scientifique.
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Chapitre 4

Mouvement du spin dans le systéme

MgO /Fe(001)

Récemment, le systéeme MgO/Fe(001) a bénéficié d’un intérét grandissant de la
communauté scientifique pour deux raisons. Premiérement, de trés grandes valeurs de
magnétorésistance tunnel (MRT) ont été prédites et observées pour les jonctions tunnel
Fe/MgO/Fe(001) épitaxices |27, 28]. Deuxiémement, le renversement d’aimantation
par couple de transfert de spin, un des concepts les plus intéressants du magnétisme
contemporain, est étudié dans les jonctions tunnel a base de MgO [29, 30]. Dans les deux
cas, I'interface MgO /Fe et en particulier ses propriétés dépendantes en spin sont d’une
grande importance car elle déterminent la polarisation du transport électronique et le
moment angulaire de spin transféré. Bien que beaucoup d’études se soient intéressées a
la structure interfaciale de MgO/Fe [31, 32|, et a son influence sur la magnétorésistance
tunnel et au couple de transfert de spin [33, 34|, peu d’investigations se sont concentrées
sur les propriétés de réflexion d’électrons dépendantes en spin. C’est pourquoi nous

avons mesuré le mouvement du spin de ’électron dans le systéme MgO/Fe(001).
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4.1 Echantillon

Nos échantillons consistent en des films minces d’oxyde de magnésium. Le substrat
est un monocristal d’Ag(001) sur lequel a été préalablement déposé une couche de 5

nm (sauf mention contraire) de Fe(001).

4.1.1 Substrat

La croissance de Fe(001) est étudiée en détails dans le chapitre 3. Nous ne présen-
terons ici que ’étude du mode de croissance de MgO /Fe(001). Rappelons juste que le
dépot de fer est effectué a température ambiante a partir d’une tige de fer chauffée par
bombardement électronique, sous ultra-vide. Le cristal cristal d’Ag(001) a été nettoyé

par plusieurs cycles de bombardement ionique suivis par un recuit a 800 K.

4.1.2 MgO

Structure cristallographique

L’oxyde de magnésium (MgO) cristallise dans une structure cubique de type NaCl
(figure 4.1), c’est a dire deux structures cubiques a faces centrées décalées de (1/2, 0,
0), avec un parameétre de maille apy,0 = 0,421 nm. C'est un isolant a gap direct avec
le maximum de sa bande de valence et le minimum de sa bande de conduction situés

au centre de la zone de Brillouin appelé point I" .

Epitaxie de MgO(001) sur Fe(001)

L’épitaxie du MgO(001) sur le Fe(001) s’effectue selon la relation suivante : Fe(001)[110]
| MgO(001)[100] (figure 4.2). Elle se fait donc via une rotation de 45° de la maille de
MgO(001) dont I'axe [100] se superpose a l'axe [110] du Fe(001) entrainant un désac-
cord paramétrique entre mailles Aa/a de lordre de 3,7 % avec Aa/a = (apgo —

ape\/g) / apeV/2. Par ailleurs, les études de minimisations d’énergie ainsi que les résul-
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FIGURE 4.1 — Structure cristallographique de MgO. Elle est de type NaCl avec un

parametre de maille ayrg0 = 0,421 nm.

tats expérimentaux [35, 36| montrent que les atomes d’O de la maille de MgO se placent
au-dessus des atomes de la maille de Fe. La distance Fe-O est évaluée entre 0,2 nm et

0,23 nm.

Le faible désaccord paramétrique entre les mailles de Fe et de MgO permet d’obtenir
une trés bonne épitaxie des couches dans la direction de croissance (001). Cela en fait
un systéme idéal pour la réalisation de jonctions monocristallines Fe/MgO /Fe(001) ot

la symétrie est conservée a travers l'empilement [27].

4.1.3 FEtude du mode de croissance

D’apres [36], le MgO(001) croit de fagon pseudomorphe sur le Fe(001) jusqu’a 6
monocouches (MC) pour ensuite relaxer par I'intermédiaire de la formation de dislo-
cations a 'interface Fe/MgO(001). Nous avons procédé a notre propre étude du mode

de croissance de MgO/Fe(001).
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FIGURE 4.2 — Epitaxie de MgO(001) sur le Fe(001). La maille de MgO tourne de 45°
pour que son axe [100] se superpose a I'axe [110] du Fe(001). Le désaccord paramétrique

est de 3,7 %.

Dépot de MgO

Expérimentalement, 'oxyde de magnésium est déposé a température ambiante a
partir de cristaux placés dans un creuset en molybdene chauffé par bombardement
électronique. La vitesse de dépot est de 'ordre de 0,1 MC/min. Durant le dépot, la
pression est inférieure a4 107 mbar. Les vitesses de dépot ont été mesurées a I'aide d’une
microbalance a quartz. D’aprés [37], les films de MgO obtenus a partir d’'un matériau
stoechiométrique évaporé sous ultra-vide peuvent présenter une faible déficience en
oxygeéne. L’effet de la stoechiométrie de MgO sur nos expériences de réflexion d’électrons

polarisés en spin par une surface ferromagnétique sera par ailleurs discuté plus loin.

Analyse par spectroscopie Auger

La figure 4.3 montre les résultats de I'analyse par spectroscopie Auger de nos échan-
tillons. En a) et b) sont montrés les spectres acquis sur deux gammes d’énergie, res-
pectivement entre 20 eV et 70 eV et entre 400 eV et 800 eV, pour un film de 5 A de
MgO. Des pics correspondant aux éléments Fe, Mg, et O sont identifiés. A basse énergie

on note le pic de Fe a 47 €V et le pic de Mg a 35 eV. Le magnésium massif présente
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normalement un pic & 45 eV, mais 'environnement d’oxygéne dans MgO provoque un
déplacement chimique a 35 €V [38]. Il est donc impossible de mettre en évidence une
éventuelle déficience en oxygéne, car aucun pic de Mg massif n’est détecté. A plus
haute énergie, en b), le spectre fait apparaitre un pic d’oxygéne a 510 eV et les trois
pics caractéristiques du fer a 596 eV, 651 eV et 703 eV. Ces trois derniers pics sont
fortement atténués par rapport a 'analyse effectuée avant dépot, mais sont encore vi-
sible du fait du libre parcours moyen des électrons a cette énergie [39]. On note que
I'intensité du pic d’O est plus grande que celle des pics de Fe. Le facteur de sensibilité
étant relativement grand pour 'oxygeéne, ceci n’est pas surprenant, mais on peut tout
de méme conclure qu’il y a un trés grand nombre d’atomes d’oxygéne en surface.

Considérons maintenant la figure c). Elle correspond a la variation de l'intensité
mesurée du pic Auger de Fe a 47 ¢V en fonction de I'épaisseur de MgO (points noirs).
On rappelle que la variation du signal dans la matiére suit une loi de type Beer-Lambert,
telle que I(d) ~ Ipe™ Tos 3 , avec I I'intensité d’une transition Auger du substrat non
recouvert, d ’épaisseur du film déposé et [ la longueur d’atténuation des électrons dans
le film (voir chapitre précédent).

L’ajustement correspondant a la loi exponentielle de I’équation précédente, donne
une valeur de 5,5 A pour la longueur d’atténuation. Comme cette valeur est en accord
avec la valeur du libre parcours moyen des électrons a cette énergie, on est amené a
dire que la croissance de MgO sur Fe(001) est plutot de type Franck-Van der Merwe,
c’est a dire couche par couche. En effet, une trop forte déviation de la croissance de
type couche par couche ménerait & une longueur d’atténuation beaucoup plus grande

comparée au libre parcours moyen.

Oscillations RHEED

Nous avons utilisé d’autres techniques pour caractériser la croissance de MgO, no-
tamment le RHEED (Reflection High Energy Electron Diffraction). Cette technique

est trés souvent utilisée lors de la croissance par épitaxie par jets moléculaires, car elle
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FIGURE 4.3 — Etude Auger de la croissance de MgO /Fe(001). L’épaisseur du film de Fe
est de 5 nm. a) Spectre Auger acquis sur une gamme d’énergie de 20 eV a 70 eV. On note
la présence de deux pics correspondant & Mg et Fe. b) Spectre Auger acquis sur une
gamme d’énergie de 400 eV a 800 eV. On note la présence de quatre pics caractéristiques
de O et Fe. ¢) Ajustement de la décroissance exponentielle de 'intensité du pic de Fe

a 47 eV en fonction de I'épaisseur de MgO déposée. La longueur d’atténuation trouvée

est de 5,5 A.
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permet de caractériser les films en cours de dépot. Comme le LEED, dont le principe a
été décrit au chapitre 2, il s’agit d'une technique de diffraction d’électrons. Seulement,
I'énergie des électrons est bien supérieure (entre 10 et 30 keV) et I'angle d’incidence est
de quelques degrés (incidence rasante). En conséquence, le diagramme de diffraction ne
présente pas des taches mais des tiges, dont l'intensité fluctue de maniére périodique
lors du dépot du fait de la variation de la couverture du film.

La figure 4.4 montre le comportement oscillatoire de I'intensité spéculaire enregis-
trée lors d’une expérience de diffraction d’électrons de haute énergie en réflexion en
fonction de I'épaisseur de MgO durant le dépot. Chaque pic représente la formation
d’une nouvelle monocouche. En effet, le degré d’ordre est maximum pour une couche
compléte, et l'intensité des tiges de diffraction présente un extremum car le nombre
maximal de centre de diffraction contribuent au faisceau diffracté. Les oscillations pro-
viennent de l’alternance entre couches complétes et couches incomplétes. L’intensité
globale du signal diminue, car le faisceau d’électrons est focalisé sur la surface du sub-
strat et devient défocalisé lorsque le nombre de couches en surface augmente. Compte
tenu du nombre d’oscillations, nous pouvons conclure sur la base de cette expérience
que la croissance de MgO/Fe(001) est de type couche par couche jusqu’a une épaisseur

d’au moins 7 MC (equivalente & 15 A).

4.2 Reésultats

Dans cette section nous présentons les résultats de I'étude du mouvement du spin

en fonction de I'épaisseur du film de Fe et de 'énergie des électrons primaires.

4.2.1 Intensité réfléchie

La figure 4.5 représente la réflectivité intégrée en spin en fonction de I’épaisseur de
MgO pour différentes énergies (E-Er) des électrons incidents. On remarque que quelle

que soit cette énergie, deux maximums d’intensité sont visibles, respectivement a 1
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Intensité RHEED (u.a)

0 2 ' ‘Il ' 6 ' 8
dMgO)(MC)

FIGURE 4.4 — Intensité spéculaire des électrons mesurée dans le cadre d’une expérience
RHEED en fonction de I’épaisseur de MgO déposée. Les oscillations visibles prouvent
que la croissance de MgO se fait couche par couche au moins jusqu’a une épaisseur de

7 MC.
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FIGURE 4.5 — Intensité des électrons réfléchis en fonction de I'épaisseur de MgO , pour
différentes énergies primaires des électrons incidents. On note, pour toutes les énergies,

la présence de deux pics centrés respectivement a 1 MC et 2 MC, traduisant la variation

R(a.u)

Reflectivité

E-Ep=7eV

dygo(ML)

de la morphologie du film de MgO durant la croissance.
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FIGURE 4.6 — Reéflectivité intégrée en spin R en fonction de l'énergie des électrons
primaires pour différentes épaisseurs de MgO. On observe a 14 eV 'apparition d'un pic

a partir d’'une épaisseur de MgO de 1 MC.

MC et 2 MC. Ce comportement est associé a la variation périodique de la morphologie
du film oscillant entre couche compléte et couche incompléte. On remarque également
qu'a 7 eV, 19 eV et 24 eV, une structure large semble se superposer aux oscillations de

période une monocouche. Son centre de gravité apparait toujours a la méme énergie.

Si 'on regarde la réflectivité électronique R en fonction de 1’énergie des électrons
incidents pour plusieurs épaisseurs de MgO (figure 4.6), on voit que pour de grandes
épaisseurs R est fortement exaltée dans une gamme d’énergie entre 12 et 16 eV. Ceci
indique la présence d'un gap dans la structure de bande de MgO a ces énergies. Le fait
que l'on puisse identifier ce maximum de réflectivité a la méme énergie pour une épais-
seur de 1 MC suggere que la structure de bande de MgO dans cette gamme d’énergie

approche déja sa forme volumique pour des épaisseurs de 'ordre de la monocouche.
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FIGURE 4.7 — Mesure de 'angle de précession € (gauche) et de rotation ¢ (droite) en
fonction de I'épaisseur de MgO déposé, pour différentes énergies £ — Er des électrons
primaires. On remarque la grande sensibilité des angles € et ¢ aux faibles épaisseurs de

MgO, quelle que soit ’énergie considérée.
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4.2.2 Précession et rotation

Voyons maintenant 'effet du dépot de MgO sur le mouvement du spin de ’électron.
La figure 4.7 montre les mesures des angles du mouvement du spin en fonction de
I’épaisseur de MgO a différentes énergies F — Er des électrons incidents. MgO étant

un matériau non magnétique, on s’attend a une décroissance exponentielle du signal

A

2 cos B avec A le libre parcours

magnétique telle que la longueur d’atténuation soit : [ =
moyen des électrons dans la matiére (& cette énergie et pour MgO, 2-3 MC), et # 'angle
d’incidence du faisceau d’électrons (ici 45°). Toutefois, le comportement est différent.

Concernant l’angle de précession €, on observe, pour des épaisseurs de MgO infé-
rieures & la monocouche, une variation trés rapide a I'ensemble des énergies mesurées.
Ainsi, a 18 eV, 24 eV et 32 €V, il n’y a plus de précession du vecteur polarisation pour
un dépot de 1 MC de MgO. A 7 eV, on observe en plus une structure a 0,9 MC. La
variation de l'angle de rotation ¢ est similaire a e. La mesure pour une énergie des
électrons incidents de 7 eV est singuliére, car encore une fois on observe une structure,
a 1,5 MC, avec préalablement un changement de signe de ¢. A 18 €V, le comportement
de I'angle de rotation semble suivre la méme tendance, mais atténuée.

Attardons nous sur la mesure & basse énergie (7 €V). La figure 4.8 représente les
angles du mouvement du spin € et ¢ en fonction de I’épaisseur de MgO déposée a cette
énergie en a), avec la représentation de ce mouvement dans l’espace réel en b). On voit
que 0,15 MC de MgO sont suffisantes pour réduire € de moitié et changer le signe de
¢. Egalement, ¢ tend vers une valeur nulle moins rapidement que e.

La question se pose quant a l'existence d’interférence quantiques, comme cela a
déja été montré par Wu et al. [40]. Leur expérience est dédiée a la mise en évidence
d’oscillations de 'asymétrie de spin lors de la réflection d’électrons en fonction de
I’épaisseur de MgO déposée et en fonction de ’énergie des électrons incidents. Notons
que leurs mesures ont été effectuées a I'aide de la technique SPLEED (Spin Polarized
Low Energy Electron Diffraction), qui ne permet pas d’obtenir d’information sur I’angle

de précession €. L. Joly et al. ont également montré 'influence des effets de puits
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FIGURE 4.8 — a) Mesure de l'angle de précession e (points noirs) et de rotation ¢
(points rouges) pour une énergie des électrons incidents £ — Er = 7eV en fonction de
I’épaisseur de MgO déposé. Un dépot de 0,15 MC est suffisant pour induire une modi-
fication drastique des angles du mouvement du spin. b) Représentation dans I'espace
réel du mouvement du vecteur polarisation en fonction de I’épaisseur de MgO déposée.

L’épaisseur du film de Fe est de 40 MC.

quantiques sur le mouvement du spin pour d’autres systémes [41, 42|. Il y a apparition
d’interférences constructives lorsque ’épaisseur du film satisfait une certaine condition,
donnant lieu a des oscillations des angles € et ¢ dont la période est dépendante de

I’énergie des électrons incidents, les deux quantités étant déphasées de 90°.

Or, pour des épaisseurs supérieures a 0,5 MC, si 'on observe les structures a 0,9
MC pour € et 1,5 MC pour ¢, on voit que ¢ a son plus gros changement lorsque e
est & son minimum et vice versa. Nous attribuons donc ces structures a ’apparition
d’interférences quantiques dans le film de MgO. Pour des épaisseurs supérieures, les
valeurs de € et ¢ tendent vers zéro, en accord avec la valeur du libre parcours moyen des
électrons dans MgO a cette énergie (2-3 MC). Dans l'espace réel, le vecteur polarisation
effectue un mouvement en spirale pour tendre vers sa position initiale (configuration

perpendiculaire de 'aimantation et du vecteur polarisation) avec le dépot de MgO
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(figure 4.8 b)).

Nous avons voulu déterminer si cet effet est général a toutes les énergies. Nous avons
donc réalisé des mesures des angles € (figure 4.9 a)) et ¢ (figure 4.9 b)) en fonction de
I’énergie I — Er des électrons incidents pour différentes épaisseurs de MgO, en nous
concentrant sur les régime inférieur a la monocouche. Pour les faibles épaisseurs, jusqu’a
0,18 MC, on trouve différents comportements suivant la gamme d’énergie. Alors qu'une
forte atténuation de l'angle € est observée de 7 eV & 9 eV et de 32 eV a 38 €V, une
augmentation relativement importante est trouvée entre 13 eV et 17 eV. Pour toutes
les autres énergies, I'influence du dépot provoque des changements mineurs. Dans le
cas de ¢ la situation est assez similaire, sauf entre 27 eV et 31 eV ou ¢ est fortement
réduit alors que € ne change pas. Pour une épaisseur de 1 MC, les deux angles ont
été atténués sur l'ensemble du spectre énergétique analysé et leur valeur absolue est

inférieure a 4" quelle que soit 1’énergie considérée.

Alors qu’il y a encore une interaction entre I'aimantation et la polarisation des
électrons incidents pour une épaisseur de 2 MC (voir figure 4.10), pour des épaisseurs
supérieures, les angles du mouvement du spin sont nuls pour toutes les énergies du fait
de la longueur de pénétration des électrons incidents dans MgO limitée a 2-3 MC, ce

qui ne leur permet plus d’atteindre la couche ferromagnétique.

En conclusion, nous avons montré une trés forte sensibilité des angles de précession

et de rotation a MgQO, a certaines gammes d’énergie.

4.3 Discussion

Il s’agit de déterminer l'origine de la forte variation des angles du mouvement du

spin pour des épaisseurs de MgO trés faibles (inférieures a la monocouche).
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FIGURE 4.9 — Mesure de 'angle de précession € (gauche) et de rotation ¢ (droite) en
fonction de I’énergie primaire des électrons incidents £ — Er, sur une gamme allant de
6,5 eV a 37 eV, pour différentes épaisseurs épaisseurs de MgO jusqu’a 1 MC. Le film
de fer est de 20 MC. On remarque une atténuation trés rapide du signal sur I’ensemble

du spectre.
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FIGURE 4.10 — Mesure de I'angle de précession e (haut) et de rotation ¢ (bas) en
fonction de I’énergie primaire des électrons incidents F — Er, sur une gamme allant de
6,5 eV a 37 eV, pour des épaisseurs de MgO de 2 MC et 4 MC. A 4 MC les angles du

mouvement du spin sont nuls, & 2 MC il y a encore du signal .

4.3.1 Modification des propriétés magnétiques de Fe(001) in-
duite par MgO

Nous avons pensé a une modification de 'aimantation des couches de Fe en sur-
face induite par le dépot de MgO. De nombreuses études concernant des films minces
ferromagnétiques de NiFe, CoFe, Fe... [43, 44] montrent 'existence de couches dont le
moment magnétique est nul ou atténué par rapport au matériau volumique. Lorsque
I’aimantation est nulle, on parle de couches dites "magnétiquement mortes". Elles se
trouvent a 'interface et leur existence est généralement due a la formation d’un alliage

ou a la présence d’adsorbats modifiant les propriétés électroniques et magnétiques.

Afin de vérifier si le dépot de MgO favorise un changement de I'aimantation du
substrat a l'interface nouvellement créée et aboutit a la création de couches magnéti-
quement mortes, nous avons besoin d'un technique d’analyse sensible a ’aimantation

en surface. Nous avons procédé a une étude par effet Kerr magnéto-optique.
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Effet Kerr magnéto-optique

Faraday fut le premier & observer la rotation du plan de polarisation d'une lumiére
polarisée linéairement lors de son passage dans un matériau transparent en présence
d’un champ magnétique (effet Faraday, 1846). Kerr découvrit plus tard, en 1877, un
effet similaire lorsque la lumiére se réfléchit sur un matériau en présence d’'un champ
électrique. L'effet Kerr magnéto-optique désigne un changement d’état de la polarisa-
tion de la lumiére lorsqu’elle est réfléchie sur la surface d’'un matériau magnétique.

Une onde se propage dans un matériau aimanté avec une vitesse différente selon
qu’elle est polarisée circulaire droite ou gauche. On définit une onde de polarisation
linéaire comme la combinaison linéaire de deux ondes de polarisation circulaires droite
et gauche. Apreés réflexion sur le matériau magnétique, le retard entre les deux compo-
santes de polarisation de 'onde incidente est a 'origine de 'effet Kerr. Ainsi, on passe
d’une polarisation initiale linéaire & une polarisation elliptique [45] (figure 4.11).

Il existe plusieurs configurations suivant la direction de I'aimantation par rapport a
la surface réfléchissante et au plan d’incidence. Nos mesures ont été faites en configura-
tion longitudinale : I'aimantation est dans le plan de I’échantillon, perpendiculairement
au plan d’incidence. La direction de I'aimantation est dans le plan de I’échantillon.Le
dispositif expérimental est composé d'un laser émettant dans le visible (A &~ 650 nm),
d’un polariseur, de ’échantillon ferromagnétique entouré de bobines de Helmholtz per-
mettant de délivrer un champ magnétique, d’un polariseur orienté a 45° par rapport
au polariseur et d'un photo-diode. Ce dispositif nous permet d’enregistrer la variation
de I'intensité lumineuse en fonction du champ magnétique appliqué a I’échantillon. Le
résultat obtenu se présente sous la forme d’un cycle d’hystéresis, nous permettant de
déterminer 'aimantation a saturation et le champ coercitif.

La figure 4.12 montre les résultats de 1’étude par effet Kerr magnéto-optique en
fonction de I’épaisseur de MgO déposée. L’épaisseur de la couche de Fe a été réduite par
rapport aux échantillons utilisés pour les expérience de réflexion d’électrons polarisés

en spin. Elle ne fait que 1 nm. La longueur de pénétration du faisceau laser rouge dans
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FIGURE 4.11 — Effet Kerr magnéto-optique. a) polarisation rectiligne de 1'onde inci-
dente. b) polarisation elliptique de 'onde réfléchie aprés interaction avec le matériau

ferromagnétique.

les métaux étant d’environ 30 nm, on a de cette maniére une plus grande sensibilité a
la surface et il sera plus facile de mettre en évidence une modification de I’aimantation
a l'interface MgO/Fe.

En comparant les cycles d’hystéresis obtenus juste aprés dépdt de 1 nm de Fe, en
a), et aprés dépot subséquent de 2 MC de MgO, en b), on n’observe aucune différence
significative. Il n’y a pas de diminution sensible de I'aimantation & saturation ni d’aug-
mentation du champ coercitif. La figure c¢), représentant 1’aimantation a saturation Mg
en fonction de I'épaisseur de MgO déposée, confirme l'observation précédente. Sur la
gamme d’épaisseurs mesurées, on voit que Mg diminue légérement, de maniére appa-
remment linéaire. Cette décroissance correspond & l'atténuation due au libre parcours
moyen de la lumiére dans la couche de MgO. Il ne s’agit pas d’'une ou plusieurs couches
magnétiquement mortes, car on remarquerait une diminution beaucoup plus brutale

du signal, en particulier pour des épaisseurs de MgQO inférieures & la monocouche.

4.3.2 Mode de croissance de MgO /Fe(001)

Il a été montré que la variation des angles du mouvement du spin pour les faibles

épaisseurs de MgO ne peut étre attribuée a 'atténuation des électrons dans la couche
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FIGURE 4.12 — Etude par effet Kerr magnéto-optique. a) Signal Kerr aprés dépot d’ 1
nm de Fe/Ag(001) b) Signal Kerr aprés dépot de 2 MC de MgO sur 1 nm de Fe. Le
cycle d’hysteresis est similaire & celui obtenu en a). ¢) Représentation de 'aimantation
a saturation Mg en fonction de I’épaisseur de MgO déposée sur 1 nm de Fe. Ici la

diminution de Mg n’est due qu’a 'atténuation de la lumiére dans le matériau.
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de MgO (figure 4.7), car cette décroissance est trop rapide. Mais que se passerait-il
dans le cas d’une croissance de MgO/Fe(001) de type tri-dimensionnelle ? Les électrons
réfléchis par les régions du film de Fe non couvertes ou couvertes par une plus faible
épaisseur de MgO contribueraient plus au signal total, ainsi 'intensité des électrons et
donc des angles € et ¢ montreraient une décroissance exponentielle donc la longueur
d’atténuation serait plus grande que dans le cas d'une croissance couche par couche.
De plus, nous avons également procédé a une étude LEED. Conformément a d’autres
études, les diagrammes de diffraction obtenus présentent des taches nettes et non-
diffuses correspondant au réseau cristallographique bee de Fe(001) pour des épaisseurs
de MgO inférieures a 6 MC. Il est bien connu que la rugosité de surface provoque un
élargissement ou un dédoublement du faisceau d’électrons diffractés, et ainsi augmente
I'intensité diffuse. Un tel phénoméne apparait pour des épaisseurs de MgO supérieures
a6 MC. Au dela de telles épaisseurs, il est méme possible de mettre en évidence quatre
spots additionnels [36] autour de chaque spot principal de MgO, liés & une relaxation du
réseau et a des dislocations qui se forment. L’étude LEED ne permet pas de remettre
en cause le mode de croissance de MgO/Fe(001). Aucune reconstruction de surface
n’a pu étre mise en évidence. La croissance couche par couche jusqu’a 6 MC est vali-
dée. Considérant les résultats de 'expérience de réflexion d’électrons polarisés en spin,

I’hypothése d’une croissance tridimensionnelle était de toute maniére peu pertinente.

4.3.3 Composition de la couche de MgO

Il semble possible que Mg et O ne soient pas en proportions stoechiométriques dans
la couche de MgO. Quel effet aurait 1’excés ou le déficit d’un élément sur le mouvement

du spin ?

Deficit d’oxygéne dans la couche de MgO

Des expériences de spectrométrie photoélectronique établissent qu'un deficit d’oxy-

géne dans des films de MgO sur Fe(001) affecte la structure électronique a l'interface
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MgO/Fe [46]. Afin de mettre en évidence le role de la composition de la couche de MgO,
nous avons réalisé des expériences de réflexion d’électrons polarisés en spin pour le sys-
téme Mg/Fe(001). Mg a été déposé par epitaxie par jets moléculaires, dans les mémes
conditions expérimentales que MgO. Cependant, en comparant avec les résultats obte-
nus pour le systéme MgO /Fe(001), on n’observe aucune différence notable. Une analyse
Auger des échantillons de Mg/Fe(001) montre une présence significative d’oxygéne. Il
semble que ’élément Mg, trés réactif, tend a s’associer a I'oxygéne ambiant pour former
MgO. La présence d’un pic correspondant & Mg massif indique toutefois une proportion
non stoechiométrique de Mg et O. Nous concluons donc qu'un déficit d’oxygéne dans
la couche de MgO n’est pas critique pour I’étude du mouvement du spin par réflexion

d’électrons polarisés et n’altére pas les propriétés magnétiques a 'interface.

Effet de O sur Fe(001)

Apres avoir tenté de caractériser l'effet de Mg, voyons maintenant l'effet de O.
La figure 4.13 présente une mesure des angles du mouvement du spin en fonction de
I’épaisseur d’oxygéene déposée. Entre chaque point de mesure, 1’échantillon était exposé
a une pression d’oxygeéne de 1077 mbar. Les données de Sakisaka et al. [47], ont été
utilisées pour convertir I’exposition en épaisseur d’oxygeéne déposé. On voit que 0,1 MC
d’oxygeéne est suffisant pour réduire de moitié € et ¢. Les résultats sont en tout point
similaires a ceux obtenus pour MgO. On note que pour des épaisseurs d’oxygéne aussi
faibles, 'aimantation du film de Fe(001) n’est pas influencée [48|. De premier abord,
cette expérience suggere naivement que l'effet de MgO sur le mouvement du spin, a
savoir cette atténuation brutale pour des épaisseurs inférieures a la monocouche, est
du aux atomes d’oxygéne. Dans un second temps, en s’intéressant a l'effet des atomes
d’oxygéne sur la couche de Fe(001), on constate que la liaison Fe-O provoque une

relaxation hors-plan de la couche de Fe en surface [49].
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FIGURE 4.13 — Mesure de I’angle de précession ¢ et de rotation ¢ en fonction de I’épais-
seur d’oxygene (échelle inférieure) et exposition en Langmuir (L; 1 L £ 106 Torr
- s) (échelle supérieure). L’énergie des électrons primaires est £ — Er = 7 eV. Le

comportement est similaire & une mesure en fonction de I’épaisseur de MgO.

4.3.4 Relaxation hors-plan en surface de Fe(001) induite par
MgO

L’origine de la forte sensibilité des angles du mouvement de spin & la couverture
de MgO pourrait étre une relaxation hors-plan de la couche de fer en surface induite
par MgO. En I’absence de dépot, il y a une compression hors-plan de la couche de fer
en surface, de l'ordre de 1 %, mais une relaxation plus importante entrainerait une
modification de la structure électronique du fer et donc des propriétés de réflexion dé-
pendantes en spin. Dans un modéle simple de barriére de potentiel, cela correspondrait

a un changement de la hauteur de barriére dépendante en spin.
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FIGURE 4.14 — Extrait de [51]. a) Modélisation de la croissance de MgO/Fe(001). Le
dépot de MgO induit la formation d'une couche de Fe-O a l'interface et la relaxation
hors-plan de la premiére couche de Fe. b) Distances interplans. Un dépot de 0,35 MC

de MgO est suffisant pour relaxer la premiére couche de Fe de 10 %.

Modéle

En fait, des expériences de diffraction de rayons x [50] montrent que la distance
interplan entre les deux premiéres couches de fer est augmentée de 18 % (figure 4.14 b))
par rapport a sa valeur volumique (0,143 nm) du fait du dépot de MgO. Le mécanisme
de relaxation se fait par I'intermédiaire de la formation d’une couche de Fe-O entre le
substrat de Fe et les couches de MgO (figure 4.14 a)). Comme dit précédemment, c’est

cette liaison Fe-O qui favorise la forte relaxation de la premiére couche de fer.

Simulation

Pour prouver cette hypothése nous avons simulé la variation des angles du mouve-
ment du spin dans le cas d’une expérience de réflexion d’électrons polarisés. Les calculs
ont été paramétrés par A. Hallal (thése en préparation, voir chapitre précédent pour

plus de détails sur la méthode de calcul utilisée). On a considéré un film de fer non
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recouvert par MgQO, dont on a fait varier le paramétre de maille hors-plan de la couche
de fer en surface.

On note que le moment magnétique de la surface de fer non-recouverte est de 2,98
up. La relaxation a pour effet d’exalter le moment magnétique qui devient 3,13 up.
On remarque que le moment magnétique du fer volumique est de 2,2 ppg. Ainsi, 'aug-
mentation du moment magnétique en surface est due principalement a I’environnement
des atomes de surface qui ont moins de voisins que dans le volume. En comparaison,
la contribution de la relaxation est petite.

Nos investigations se sont concentrées sur la structure spectroscopique la plus expli-
cite, dans une gamme d’énergie de 7 eV a 9 eV. Il n’est de toute maniére pas possible de
faire une comparaison avec les résultats expérimentaux pour des énergies supérieures,
du fait de la méthode de calcul utilisée. En effet, la détermination de la structure éner-
gétique a haute énergie avec la méthode LMTO (Linear Muffin-Tin Orbital) [52] n’est
pas fiable. Nous avons utilisé cette méthode pour obtenir les potentiels auto-consistants
de la couche de fer relaxée en surface. La précision du résultat a été comparée a celle
obtenue en utilisant FLAPW (Full-Potential Linear Augmented Plane Wave). Les po-
tentiels obtenus sont ensuite utilisés pour calculer le mouvement du spin en géométrie

de réflexion par la méthode KKR (Korringa-Kohn-Rostocker) [53].

Resultats

Pour comparer les simulations avec les résultats expérimentaux nous devions conver-
tir les valeurs de la relaxation hors-plan en épaisseur de MgO déposé. Nous avons utilisé
les données de Meyerheim et al [50], qui donnent une correspondance entre les deux
quantités. La figure 4.15 présente ainsi le degré de relaxation de la couche de fer a
I'interface en fonction de 1’épaisseur de MgO déposée. On remarque qu’ un dépot de
0,35 MC de MgO est suffisant pour induire une relaxation de 10 % du paramétre de
maille hors-plan de la premiére couche de Fe. Egalement, la relaxation sature pour des

épaisseurs supérieures a la monocouche, autour d’une valeur de 15 %.
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FIGURE 4.15 — Degré de relaxation de la couche de fer a linterface en fonction de
I’épaisseur de MgO. Les points noirs correspondent aux données expérimentales de
Meyerheim et al. [50], la ligne pleine & un ajustement exponentiel de ces données. La

relaxation est quasiment saturée pour des épaisseurs supérieures a 1 MC.

La figure 4.16 montre les angles du mouvement du spin calculés en fonction de
I’épaisseur de MgO déposée. L’angle de précession subit une trés forte variation et di-
minue pour des valeurs de MgO trés faibles. Sa valeur devient nulle autour de 0,35 MC.
En comparant avec les résultats expérimentaux (figure 4.8), on a un accord qualitatif.
De méme pour 'angle ¢, la simulation montre la méme tendance que ’expérience,
avec une augmentation dés les premiers stades de la croissance de MgO suivie d’une
diminution.

La figure 4.17 montre les angles du mouvement du spin simulés en fonction de
I’énergie des électrons incidents pour plusieurs épaisseurs de MgO. On observe autour
de 7 €V une structure "plus-moins" similaire aux résultats expérimentaux. L’angle
epsilon passe ainsi brutalement d’une valeur positive, 41°, a une valeur négative, -25°.
Avec l'augmentation de I'épaisseur de MgO, 'amplitude de cette structure diminue,
ainsi pour 1 MC de MgO on passe de 3" a -9°. Toutes les simulations montrent un

accord qualitatif avec I'expérience, ce qui nous ameéne a la conclusion que la variation
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FIGURE 4.16 — Calcul des angles de précession € et de rotation ¢ en fonction de I’épais-
seur de MgO pour une énergie des électrons incidents £ — Er = 7 eV. Par rapport aux
résultats expérimentaux, on retrouve la méme sensibilité des angles du mouvement du

spin pour de faibles épaisseurs de MgO.

de la distance interplan de la couche de Fe en surface est responsable du comportement

des angles du mouvement du spin en géométrie de réflexion.

On observe bien sir quelques différences quantitatives. Ainsi, pour des épaisseurs
de 2 MC et 4 MC (figure 4.18), on observe que les angles du mouvement du spin ne
sont pas nuls, contrairement aux résultats expérimentaux. Ces différences peuvent étre
expliquées par la maniére dont les calculs ont été réalisés. On rappelle que le procédé
de calcul ne prend pas en compte la diffusion des électrons incidents dans la couche de
MgO. L’effet de MgO n’est pris en compte qu’a travers la relaxation de la couche de
Fe en surface. C’est pourquoi les effets de puits quantiques et du libre parcours moyen

des électrons dans la matiére ne sont pas visibles dans les simulations.
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FIGURE 4.17 — Calcul des angles de précession € et de rotation ¢ en fonction de I’énergie
des électrons incidents E — Er pour des épaisseurs de MgQO inférieures a 1 MC. L’étude
est concentrée sur la structure entre 7 eV et 9 eV du fait de la méthode de calcul

utilisée.
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FIGURE 4.18 — Calcul des angles de précession € et de rotation ¢ en fonction de I’

énergie des électrons incidents E — Er pour des épaisseurs de MgO de 2 MC et 4 MC.

Discussion

Les simulations présentées précédemment supposent la formation d’une couche de
Fe-O a l'interface MgO/Fe(001). Cependant, la réalité d'une telle assomption est su-
jette a controverse. Ainsi, dans le cas de jonctions tunnel magnétiques Fe/MgO /Fe, les
valeurs de magnétorésistance tunnel (MRT) obtenues expérimentalement ne sont pas
en accord avec les prédictions théoriques. Alors que pour les jonctions idéales considé-
rées dans les modéles on s’attend a une MRT de plus de 1000 % [28], & température
ambiante la valeur optimale mesurée est de 180 % [27]. En conséquence, des efforts im-
portants sont fournis pour comprendre l'origine de cette limite. Les défauts structurels
sont suspectés de réduire l'efficacité du filtrage mais on attribue ce phénoméne plus
particuliérement & la présence d'une couche de FeO,, a U'interface [54]. La formation de
cette couche a été démontrée expérimentalement [50, 55| , mais de nombreux groupes
montrent son absence [56, 57, 32, 58|.

La structure de bandes, plus particuliérement la densité d’états des spins up et down
a été inspectée en fonction de la relaxation de la couche de Fe. Aucune modification

significative pouvant étre corrélée aux effets sur le mouvement du spin ne peut étre mise
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en évidence entre 7 et 9 eV. Toutefois, ce n’est pas surprenant compte tenu du principe
de cette expérience, a savoir la réflexion d’électrons polarisés en spin. En effet, I’angle
de précession est la différence des phases des spins up et down. Or, ces phases sont
générées par la réflexion des électrons incidents et n’apparaissent pas dans la structure

de bandes, il n’est donc pas étonnant de n’observer aucun changement.

4.4 Conclusion

En conclusion, le mouvement du spin dans les films de MgO /Fe(001) a été étudié
par expériences de réflexion d’électrons polarisés. Une trés forte variation des angles
de précession € et de rotation ¢ a été montrée pour des épaisseurs tres faibles de MgO.
Ainsi, & 7 eV, un dépot de 0,15 MC de MgO est suffisant pour réduire de moitié la
valeur de ’angle €. Ce phénomeéne a été observé sur différentes plages d’énergie. Alors
que des expériences par effet Kerr magnéto-optique nous permettent d’exclure une
modification de I’aimantation induite par MgO, des calculs ab initio suggerent que la
relaxation hors-plan de la couche de Fe en surface est a l'origine de la grande sensibilité

des angles du mouvement du spin.
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Conclusion

Cette these a été consacrée a ’étude du mouvement de spin dans des systémes fer-
romagnétiques en utilisant la spectroscopie électronique résolue en spin en géométrie de
réflexion. Le mouvement du spin se décompose en deux sous-mouvements correspon-
dant & une précession autour de l'aimantation due a une phase dépendante du spin,
et & une rotation vers l'aimantation due a une réflexion dépendante du spin. Deux
systémes ont été étudiés.

La premiére partie de cette thése consiste en 1’étude de films de Fe déposés sur
Ag(001). Des travaux précédents ont mis en évidence des oscillations des angles du
mouvement du spin. Deux périodes d’oscillations ont été identifiées, correspondant
a un phénomeéne de puits quantiques et a la variation périodique du parameétre de
maille en surface. Nous nous sommes concentrés sur la découverte et I'étude d’une
précession de spin géante. Autour de 7,4 eV, I'angle de précession présente une structure
"plus/moins". L’amplitude de cette structure peut-étre modulée a 1’aide d’un recuit et
du temps d’attente, jusqu’a atteindre 1807, soit la valeur maximale qu’il est possible de
mesurer en géométrie de réflexion. On s’oriente pour expliquer ce phénomeéne vers la
relaxation de la couche de Fe durant la croissance. Nos calculs ab initio confirment cette
hypothése. Nous espérons que nos résultats motiveront d’autres travaux expérimentaux
et théoriques pour tenter de controler I'apparition et la position en énergie de cette

structure.

La deuxiéme partie de ce travail correspond a 'étude du systeme MgO /Fe(001).

Une tres forte sensibilité des angles du mouvement du spin € et ¢ a ’épaisseur de MgO



est observée pour certaines énergies. Ainsi, a 7 eV, 0,15 MC de MgO sont suffisantes
pour réduire € de moitié. Certaines structures ont été attribuées a un confinement
électronique. Au dela de 2-3 MC, le mouvement du spin est nul conformément & la
valeur du libre parcours moyen des électrons dans MgO. Les expériences par effet Kerr
magnéto-optique n’ayant montré aucune modification significative de 'aimantation en
surface de la couche de Fe durant le dépot de MgO, on exclut ainsi qu'un effet de ce
type soit a l'origine de la forte variation des angles du mouvement du spin pour de
faibles épaisseurs de MgO. Certaines études expérimentales montrent que le dépdt de
MgO induit une relaxation hors-plan de la couche de Fe en surface. La relaxation serait
de 10% pour une épaisseur de 35 MC et pourrait induire une modification importante
de la structure de bandes. Les calculs ab initio réalisés sur la base de cette hypo-
these présentent un accord qualitatif avec les résultats expérimentaux et confirment
I'importance de l'interface du systéme MgO /Fe(001) pour les propriétés de réflexion
dépendantes en spin.

Cette thése illustre le role de la relaxation sur les propriétés de réflexion en spin. En
raison de la conservation du moment angulaire, des informations précieuses sur 'ex-

tréme sensibilité du transfert de spin a la relaxation du réseau de Fe ont été recueillies.
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