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RESUME

Spectroscopie Brillouin dans les couches minces, multicouches et nanostructures
magnétiques : étude de I'interaction Dzyaloshinskii - Moriya

Ce travail vise a étudier, expérimentalement et théoriquement, le comportement des ondes
de spin dans des couches ultraminces, multicouches et nanostructures magnétiques en présence
de l'interaction Dzyaloshinskii-Moriya d’interface (DMI). A cet effet, nous avons utilisé la spectro-
scopie Brillouin (BLS) de diffusion inélastique de la lumiere comme sonde expérimentale. Cette
technique s’est avérée un outil extrémement efficace pour mesurer la DMI; effet qui se traduit par
une asymétrie des raies Stokes et anti-Stokes d'un spectre BLS d'un systéme magnétique mince en
contact d'un métal lourd produisant un fort couplage spin-orbite (SOC, acronyme anglais). Ainsi,
en présence de DMI, les fréquences de deux ondes de spin se propageant dans des directions
opposées seront différentes du fait de la brisure de symétrie par inversion.

Différents systemes ont été abordés et différentes situations et parametres ont été consi-
dérés. Sur les systemes simples en couches ultraminces, le comportement en fonction de
I'épaisseur du film magnétique ou encore l'effet du recuit ont été cernés mettant en évidence
le caractere interfacial de la DMI et le role de la qualité structurale et chimique de l'inter-
face ferromagnétique/métal lourd. Par ailleurs, nous avons montré que 1'addition d’impuretés
non magnétiques a fort SOC dans des métaux légers interfacés avec un ferromagnétique peut
constituer une approche efficace pour améliorer et controler simultanément I’amortissement
magnétique, I’anisotropie perpendiculaire ainsi que la DMI. Une corrélation entre ces parametres
issus du SOC a été démontrée.

Dans les empilements de couches minces, une attention particuliere a été dévolue au
role des couplages d’échange, dipolaire et des anisotropies magnétiques sur le comportement des
ondes de spin en présence de DMI. Il apparait que la mesure quantitative de la DMI peut s’écarter
nettement de celle obtenue a partir de 'expression analytique éprouvée pour les couches minces
simples ol la valeur de la DMI est directement proportionnelle au vecteur d’onde des ondes de
spin. Un calcul complet est ainsi nécessaire pour tous les cas non-symétriques (interfaces non
équivalentes, anisotropies d’interface différentes,...). Les résultats théoriques présentés a cet
effet représentent un outil extrémement utile.

L'étude de différents réseaux de nanolignes présentant une DMI a été 'occasion de mettre en
évidence les effets de taille et de périodicité dans différentes situations. Des nanolignes complé-
tement découplées ou en contact physique partiel sur I'épaisseur ont été abordées. Nous avons
ainsi mis en évidence I'absence de DMI pour des ondes de spin stationnaires selon la largeur des
lignes découplées et corrélé le comportement des ondes de spin a leur longueur d’atténuation et
la périodicité des réseaux, alors qu'un comportement magnonique modulé par la présence de la
DMI a été observé pour les lignes couplées par I'intermédiaire d'un film ferromagnetique.

Les résultats obtenus dans ce travail de thése participent a la compréhension du com-
portement magnétique dynamique de systemes en présence de DMI pouvant contribuer a
I'ingénierie efficace de systemes pour I'électronique de spin du futur ou la spin-orbitronique,

notamment a base de configurations de spin chirales tels que les skyrmions.

Mots clés : interaction Dzyaloshinskii-Moriya, DMI, nanostructures, diffusion Brillouin, BLS
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ABSTRACT

Brillouin light scattering on thin films, multilayers and magnetic nanostructures :
study of the Dzyaloshinskii - Moriya interaction

This work aims to investigate, experimentally and theoretically, the behavior of spin waves
(SW) in ultrathin layers, multilayers and magnetic nanostructures in the presence of interface
Dzyaloshinskii-Moriya interaction (DMI). For this purpose, we used the Brillouin light scattering
spectroscopy (BLS) as an experimental probe. This technique has proven to be an efficient tool
for measuring the DMI; an effect that results in an asymmetry of the Stokes and anti-Stokes lines
of a BLS spectrum for a thin ferromagnetic film in contact with a heavy metal producing a strong
spin-orbit coupling (SOC). Thus, in the presence of DMI, the frequencies of two SW propagating
in opposite directions will be different due to inversion symmetry breaking.

Different systems were discussed and different situations and parameters were conside-
red. On simple ultrathin layer systems, the behavior as a function of the thickness of the magnetic
film or the effect of annealing have been identified, highlighting the interfacial nature of the DMI
and the role of the structural and chemical quality of the ferromagnetic/heavy metal interface.
Moreover, we have shown that the addition of non-magnetic impurities with high SOC in light
metals interfaced with a ferromagnetic layer can be an effective approach to simultaneously im-
prove and control magnetic damping, perpendicular anisotropy and DMI. A correlation between
these SOC parameters has been also demonstrated.

In thin film stacks, particular attention has been dedicated to the role of dipolar cou-
pling, exchange coupling and magnetic anisotropy on the behavior of SW in the presence of
DML. It appears that the quantitative measurement of the DMI can deviate significantly from that
obtained from the analytical expression known for simple thin layers where the value of the DMI
is directly proportional to the wave vector of the SW. A complete calculation is thus necessary
for all non-symmetrical cases (non-equivalent interfaces, different interface anisotropies, etc...).
The theoretical results presented for this purpose represent an extremely useful tool.

The study of different nanostripes arrays in presence of DMI was the opportunity to highlight
the effects of size and periodicity in different situations. Completely decoupled nanostripes or in
partial physical contact with periodic layer thickness were discussed. We have thus demonstrated
the absence of DMI for stationary spin waves according to the width of the decoupled stripes and
correlated the behavior of the SW with their attenuation length and the periodicity of the arrays,
whereas a modulated magnetic behavior by the presence of the DMI was observed for the coupled
stripes via a ferromagnetic film.

The results obtained in this thesis work contribute to the understanding of the dynamic
magnetic behavior of systems in the presence of DMI that can contribute to the efficient enginee-
ring of future systems for spintronics or spin-orbitronics, particularly based on configurations of
chiral spin texture such as skyrmions.

Key words : Dzyaloshinskii-Moriya interaction, DMI, nanostructures, Brillouin light scatte-
ring, BLS
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Introduction

« Smaller, smarter, faster ».

Cette devise, avancée par Richard Feynman en 1959, est en train de se réaliser par le dé-
veloppement des nouvelles technologies. Concernant le magnétisme, 'approche peut paraitre
simple. Il s’agit, pour I'industrie du stockage et du transport de I'information, d’augmenter forte-
ment les capacités de stockage ainsi que la vitesse d’écriture et de lecture de I'information, tout
en minimisant 'apport énergétique a fournir au systéme. La solution parait évidente en passant
par la réduction de la taille des unités élémentaires composant les dispositifs magnétiques.

Afin d’écrire, de lire et de transporter 'information, il est nécessaire de controler les pa-
rois de domaines magnétiques a l'intérieur de couches magnétiques, composantes principales
des systemes magnétiques. En effet, dans une mémoire classique, I'information est stockée dans
des bandes magnétiques sous forme de domaines ayant une aimantation globale « up » ou « down
», permettant de coder 'information, communément appelée « bits » d’information. La lecture
s’effectue par I'intermédiaire d'une téte de lecture qui « lit » le champ magnétique issu de la bande
magnétique tandis que I'écriture se fait par retournement de 'aimantation a I'aide d’'un champ
magnétique appliqué par une téte d’écriture. Le transport de I'information est quant a lui géré de
maniere mécanique en déplagant simplement les bandes magnétiques.

Dans une optique de miniaturisation des dispositifs évoluant vers 1'échelle du nano-
metre, les parois de domaine deviennent moins larges et difficilement controlables. Appliquer
un champ magnétique localement pour retourner une partie de 'aimantation est une opé-
ration extrémement compliquée qui peut perturber les systemes voisins. De plus, le champ
produit par ces parois devenant plus faible, il est aussi nécessaire de rapprocher la téte de
lecture de la bande magnétique afin de détecter I'information au risque d'un contact physique
pouvant détériorer le dispositif, sa miniaturisation accrue rendant de surcroit sa manipulation
délicate. Le phénomene de super-paramagnétisme [1] engendre également des limitations de
tailles afin de conserver la stabilité de I'information inscrite, lorsque la dimension des "bits"
diminue fortement du fait de la compétition entre énergie magnétique et agitation thermique
des atomes. Néanmoins, les progres importants réalisés dans le domaine du magnétisme ces
derniéres années ont ouvert des voies encore inexplorées et trés prometteuses pour répondre a
une demande de stockage de 'information qui augmente exponentiellement a1’échelle mondiale.

Les matériaux magnétiques ont constitué, depuis fort longtemps, un vaste domaine in-
tellectuellement riche amenant a des découvertes scientifiques fondamentales et I'invention de
technologies menant a des dispositifs toujours plus rapides, plus petits et moins énergivores. Le
développement des nanotechnologies ainsi que la maitrise des dépdts métalliques couplés a la
découverte, il y a trois décennies, de la magnétorésistance géante [2, 3] ont mis en évidence la
relation intime entre le transport de charge et la structure magnétique, y compris 'importance
des interfaces et des structures en couches minces. Ces avancées ont été a la genese du champ de
recherche en plein essor connu sous le nom d’électronique de spin, combinant charge et spin de
I’électron apportant ainsi un nouvel élan dans I’ere du magnétisme a I’échelle du nanometre.
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De nos jours, I'accent est mis sur le role important du couplage spin-orbite (SOC : spin-
orbit coupling) [4] dans les couches minces magnétiques et, plus généralement, sur I'interaction
entre charges, spins, moments orbitaux et degrés de liberté liés a la structure des matériaux.
L'accent est également mis sur les nouveaux types d’interface et d’états de surface ainsi que sur
les états de spin exotiques.

D’'un point de vue technologique, les propriétés et parametres magnétiques statiques et
dynamiques des matériaux sont au cceur des dispositifs pensés pour I'électronique de spin,
et sont essentielles pour le développement d’applications futures. La nanostructuration et la
diversification des systémes magnétiques offrent différents types d’états manipulables pour le
stockage et le transport de I'information, et leur non-volatilité inhérente les rend essentiels pour
la recherche liée a I'énergie et les technologies associées. Les effets d'interfaces jouent un role
fondamental dans ces technologies et les découvertes récentes suggerent qu’ils peuvent créer de
nouveaux types d’états magnétiques et offrent de nouveaux moyens pour les manipuler [5].

Les effets du SOC et de la rupture de symétrie a l'interface entre une couche ferroma-
gnétique et une couche non-magnétique revétent une importance particuliere. Parmi ces effets,
la texture chirale des spins engendrée dans les couches minces magnétiques par l'interaction
Dzyaloshinskii-Moriya d’interface (DMI : Dzyaloshinskii-Moriya interaction) [6, 7] présente un
intérét tres prometteur pour le stockage de I'information a I’avenir. Les skyrmions, ensemble de
spins en forme de vortex de taille nanométrique induits par ce phénomeéne d’interface, sont de
potentiels candidats a la succession des domaines magnétiques car les « bits » pourront étre codés
suivant le sens de chiralité, par exemple « 1 » pour le sens horaire et « 0 » pour le sens antihoraire.

Divers nanostructures ont été imaginées pour accueillir et manipuler les skyrmions ma-
gnétiques. Qu’elles soient tridimensionnelles (3D) tels que les empilements de couches minces,
ou bien unidimensionnelles (1D) comme les nanolignes, ces structures ont un point commun,
une forte DMI induite par les interfaces est nécessaire pour la génération et la stabilisation de
ces entités. Néanmoins, la DMI, bien que largement étudiée et globalement comprise dans des
systémes simples tels que 1'association d’'une couche ferromagnétique et d'un métal lourd a fort
SOC, est moins connue dans des systemes plus complexes. D’'une maniere directe, I'effet DMI
peut étre caractérisé et quantifié par spectroscopie Brillouin (BLS : Brillouin light scattering) a
travers I’étude du comportement dynamique des ondes de spin se propageant dans une couche
mince, une multicouche ou des systemes nanostructurés, en présence d'un métal lourd générant
un fort couplage spin-orbite. Ce faisant, 'amplitude de cet effet se mesure via la non-réciprocité
des ondes de spins se propageant dans deux directions opposées, autrement-dit par le décalage
des fréquences Stokes et anti-Stokes observé sur un spectre Brillouin en présence de DMI.
Cette technique, combinée a d’autres méthodes de caractérisations statiques et dynamiques de
I’'aimantation, permet également de remonter a des parameétres importants tels que I’aimantation
a saturation, les anisotropies magnétiques ou encore 'amortissement magnétique. Par ailleurs,
les différents couplages, de type échange ou par effet de proximité entre des parameétres d’ordre
distincts aux différentes interfaces, peuvent influencer fortement la dynamique de I'aimantation
et par conséquent le comportement des ondes de spin. Une analyse correcte de I'effet DMI n’en
sera que plus complexe.

Cependant, le magnétisme repose sur de fortes corrélations a courte portée entre le spin
et les degrés de liberté orbitaux. Celles-ci sont altérées de maniére inhérente aux interfaces,
notamment en présence d'un fort SOC. Les interfaces ne modifient donc pas seulement les
propriétés magnétiques intrinseques, mais sont également capables de créer de nouveaux effets
magnétiques a partir de couches non-magnétiques ou d’affecter la dynamique de I'aimantation a
la suite d’'une impulsion électrique, optique, thermique ou magnétique.
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Létude de l'effet DMI dans des systemes appropriés prenant en compte I'influence de para-
metres magnétiques tels que I'anisotropie ou I'échange, en s’aidant également d’outils théoriques
adaptés, est 'objectif principal de ce travail de these. Une meilleure compréhension des effets
introduits par les interfaces ainsi que les effets de taille sera recherchée principalement a travers
I'étude théorique et expérimentale du comportement des ondes de spin dans les systemes abor-
dés. Les résultats obtenus participeront, nous I'espérons, modestement a paver ce long chemin
menant, a I'avenir, a une gamme de dispositifs plus rapides, moins énergivores et plus petits
s’inscrivant dans un nouveau champ de recherche, la spin-orbitronique.

Ce manuscrit de thése se compose de 6 chapitres :

Le chapitre 1 introduit brievement les principes fondamentaux du magnétisme, de la
spintronique a la spin-orbitronique. Les phénoménes émergeants du couplage spin-orbite y sont
expliqués dont I'interaction Dzyaloshinskii-Moriya, pour laquelle, des nanostructures imaginées
afin d’exploiter pleinement son potentiel et dans lesquelles des effets de taille et d’interface
peuvent intervenir sont présentées.

Dans le chapitre 2, les techniques expérimentales utilisées pour les études statiques et
dynamiques de I'aimantation a travers ces différents systemes sont présentées. Une attention
particuliere est accordée a la description complete du dispositif de spectroscopie Brillouin, outil
unique et direct permettant la caractérisation de la DMI ainsi que des parametres magnétiques
importants.

Le chapitre 3 fait part de 1'étude théorique de la dynamique de l'aimantation dans les
empilements de couches minces en présence de DMI. La théorie des ondes de spin ainsi que
celle de la DMI dans les couches minces simples y sont rappelées. Des calculs numériques
et analytiques permettant d’interpréter la DMI dans des systemes d’empilements de couches
minces complexes sont détaillés.

Enfin, dans les chapitres 4, 5 et 6 figurent les résultats des études expérimentales menées
respectivement sur les couches minces, les empilements de couches minces et les nanolignes
présentant un effet DMI. La caractérisation des parametres magnétiques et les discussions
autour des divers effets de tailles et d’interface y sont rapportées. Cela permet une meilleure
compréhension du comportement des ondes de spin en présence de DMI dans ces systémes.

Pour cléturer ce manuscrit, une conclusion générale sera proposée et dans la continuité
des travaux présentés, un aparté sur le confinement et la stabilisation de skyrmions magnétiques
dans des réseaux nanostructurés en nanodots sera brievement abordé pour une mise en perspec-
tive. Par ailleurs, quelques perspectives, seront également proposées, traitant d’effets d’interfaces
dans des systémes particuliers sans DMI qui présentent des caractéristiques prometteuses pour
I'électronique de spin tels que les spring-magnets, utilisant les propriétés des matériaux FM «
hard » et « soft » ou bien les hétérostructures hybrides FM/molécules organiques.
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Chapitre 1

Etat de I’art ;: Introduction aux
nanostructures magnétiques

Ce premier chapitre a pour objectif d’'introduire et d’exposer les phénomenes magnétiques im-
portants présents dans les nanostructures magnétiques pour lesquelles des effets de tailles et d’in-
terface peuvent survenir. Ces nanostructures, trés prometteuses, feront par la suite 'objet d’études
et de caractérisations completes dans I'optique de contribuer modestement a 'avancement des
recherches dans le domaine du magnétisme et plus précisément de 1'électronique de spin.



CHAPITRE 1. ETAT DE L'ART : INTRODUCTION AUX NANOSTRUCTURES MAGNETIQUES

1.1 Contexte général

1.1.1 Introduction au magnétisme
1.1.1.1 Origine du magnétisme

L'avenement du magnétisme a débuté au siécle dernier lorsque les scientifiques ont com-
mencé a comprendre les concepts et a développer des technologies basées sur cette compré-
hension. Auparavant, le magnétisme fut activement étudié, la premiere fois, en tant que science
expérimentale a la fin du XVIe siécle par le philosophe William Gilbert de Colchester surnommé
le « pére du magnétisme ».

La théorie du magnétisme fut grandement développée a partir du milieu du XVIlle siecle par
I'intermédiaire de Charles Augustin Coulomb dont les expériences ont immortalisé son nom en
tant qu'unité de charge. En 1820, un physicien danois, Hans Christian Oersted a établi le lien
longtemps recherché entre I'électricité et le magnétisme créant ainsi un engouement énorme
autour de I'extension de I'électromagnétisme. Une vague de travaux émergea a travers I'Europe,
d’Ampere a Fresnel en passant par Faraday, plusieurs scientifiques de renom se sont succédés
et ont contribué a fonder les bases de I'électromagnétisme. Quelques années plus tard, James
Clerk Maxwell synthétisa ces recherches pour établir les bases fondamentales et théoriques de
I'électromagnétisme unifiant grace aux célébres équations de Maxwell I'électricité au magnétisme.

Depuis le siecle dernier, la physique classique a évolué avec la découverte de la méca-
nique quantique, une science moderne contribuant au progres dans la compréhension du
magnétisme. Linitiateur de la théorie moderne du magnétisme fut Pierre Weiss. En 1907, il intro-
duisait « le champ moléculaire » permettant de décrire les interactions magnétiques a 1'échelle
atomique. La théorie du magnétisme fut en pleine expansion entre 1910 et 1940 notamment
avec le développement de la mécanique quantique mais aussi grace a de nombreuses recherches
expérimentales permettant ainsi d’élucider les énigmes du magnétisme. En effet, la premiere
théorie compléte du magnétisme, toujours utilisée de nos jours, fut introduite par Werner Karl
Heisenberg en 1931. Par la suite, les travaux successifs de Bloch, Landau, Lifshitz, Becker et
beaucoup d’autres ont permis de fonder les bases expérimentales et théoriques de la théorie des
domaines magnétique. Ce n'est qu’'en 1940 que les formulations issues des travaux de Brown [8]
et de ses collaborateurs permettent de décrire les domaines magnétiques dans les matériaux a
partir d’équations différentielles et de concepts. Ce nouveau champ de recherche a méme acquis
un nom : le micromagnétisme.

Les années passent et les études expérimentales se multiplient. Dans les années 1960,
les investigations autour des domaines magnétiques menent a la caractérisation du magné-
tisme a travers des structures complexes telles que les plots ou rubans magnétiques. Imaginées
principalement pour améliorer les capacités de stockages magnétiques, ces structures n’'ont
cessé d’évoluer de par leurs compositions, associations ou réduction de taille allant jusqu’aux
limites du possible. Jusqu'a présent leur caractérisation est toujours un sujet de recherche et le
développement des technologies basés sur ces structures atypiques réservent encore beaucoup
d’énigmes a résoudre.
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1.1.1.2 Leferromagnétisme

Certains matériaux peuvent étre classés en tant que diamagnétique et paramagnétique. Ces
derniers possedent des moments magnétiques, bases du magnétisme, qui peuvent étre orientés
par un champ magnétique amenant a une aimantation du matériau dans une certaine direction.
L'aimantation, souvent notée M, est considérée comme le moment magnétique total par unité de
volume dans un matériau. Cependant, hormis les matériaux paramagnétiques o1 I’aimantation
induite est parallele au champ appliqué et s’annule lorsque le champ extérieur est nul et les maté-
riaux diamagnétiques, o I'aimantation induite est anti paralléle au champ appliqué, une aiman-
tation spontanée peut subsister en absence de champ magnétique extérieur ce qui amene a un
ordre magnétique bien défini. Ces matériaux possédant une structure électronique particuliere
sont appelés matériaux ferromagnétiques dans lesquels les moments magnétiques auront ten-
dance a s’aligner parallelement (fig. 1.1) entre eux provoquant ainsi une large aimantation spon-
tanée.

Ferromagnétique
— o ) -
e e e e
e e e

Aimantation spontanée forte

FIGURE 1.1 - Illustration du ferromagnétisme. Les fleches noires représentent la direction des moments
magnétiques et la fleche grise celle de I'aimantation spontanée.

Il existe également des matériaux magnétiquement ordonnés avec un alignement des mo-
ments différent du cas ferromagnétique. Il s’agit des matériaux antiferromagnétiques et ferrima-
gnétiques pour lesquels I'alignement se fait de maniere antiparallele. Ce phénomene engendre
une aimantation globale nulle dans le cas antiferromagnétique et tres faible dans le cas ferrima-
gnétique en raison de la différence de moments magnétiques selon la direction (fig. 1.2).

Antiferromagnétique Ferrimagnétique
_— 4= ) = - - e - e -
e e e - - e - a
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Aimantation spontanée nulle Aimantation spontanée faible

FIGURE 1.2 - Illustration de I'antiferromagnétisme et du ferrimagnétisme. Les fleches noires représentent
la direction des moments magnétiques et la fleche grise celle de I'aimantation spontanée.

En raison de leurs propriétés hors du commun et de leur capacité a maintenir une aimantation
propre, les matériaux de type ferromagnétique sont devenus des piliers incontournables dans le
développement des technologies de stockage de I'information.
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Néanmoins, deux principales conditions limitent leur pleine exploitation : d'une part, le
maintien de |'ordre magnétique n’est possible qu’a une température, généralement inférieure a la
température de Curie T, propre a la nature du matériau au-dela de laquelle I’agitation thermique
détruit complétement cet ordre magnétique rendant le matériau paramagnétique. D’autre part,
la direction de 'aimantation spontanée, en 'absence de champ magnétique extérieur, n'est pas
homogeéne dans un matériau ferromagnétique. Laimantation globale du matériau résulte en
réalité de la direction moyenne d'un réseau de domaines magnétiques dans lesquels les direc-
tions des moments magnétiques sont approximativement les mémes mais qui peuvent changer
brutalement d'un domaine a I’autre tout en conservant un certain équilibre.

1.1.2 Delaspintronique...
1.1.2.1 Lémergence deI'électronique de spin

Le développement des nanotechnologies dans les années 1980 ainsi que la maitrise des dé-
pots métalliques ont permis d’élaborer des matériaux possédant des couches d'une épaisseur de
quelques nanometres nécessaires a I’exploitation du spin des électrons. En outre, I'électronique de
spin ou spintronique est apparue comme une solution évidente pour 'amélioration des systémes
de mémoire. L'électronique classique telle que nous la connaissons utilise la charge de I'électron
afin de transmettre 'information. Bien que considérés séparément, I’électron posséde également
une rotation, propriété intrinseque communément appelée « spin ». Celui-ci peut étre représenté
schématiquement par un aimant pouvant prendre seulement deux orientations : un spin « up» ou
un spin « down » (fig. 1.3).

Spin « up »

Spin « down »

FIGURE 1.3 — Représentation schématique d'un spin « up » et d'un spin « down ».

Le moment magnétique des électrons est I'essence méme de I'électronique de spin. Décrivant
la plupart des propriétés magnétiques macroscopiques des matériaux, le moment magnétique
associé au moment cinétique du spin s est donné par :

_ _8UBS
Ms = 7
Ou g est le facteur de Landé (g = 2 pour un électron), pup le magnéton de Bohr et / la constante
réduite de Planck.

(1.1)

Le contrbdle de la charge et du moment magnétique des spins des électrons fonde alors
la base de I’électronique de spin tel que nous la cétoyons a travers les nombreux appareils
multimédia qui peuplent notre quotidien.
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1.1.2.2 Lamagnétorésistance géante (GMR)

Les spins, connus grace a la mécanique quantique et mis en évidence par I'expérience de
Stern et Gerlach, ont toujours été délicats a manipuler. La situation a pris un tournant majeur
en 1988, lors de la découverte de la magnétorésistance géante (GMR), ouvrant ainsi la voie a
un contrdle efficace du transport de charges par champ magnétique et par la méme occasion
officialisant le mariage de I'électronique et du spin de I'électron sous le nom d’électronique de
spin. Découverte indépendamment par A. Fert [2] et P. Griinberg [3], celle-ci fut 'objet du prix
Nobel de Physique en 2007 récompensant les deux contributeurs.

La GMR fut le précurseur de l'avenement des couches minces magnétiques complexes.
Cet effet apparait dans des systémes d’empilement de couches minces appelés vanne de spin
se composant de deux couches ferromagnétiques (FM) séparées par un métal conducteur
non-magnétique (NM) également décrits par la notation FM1/NM/FM2.

Configuration paralléle Configuration antiparallele
FM1 NM FM2 FM1 NM FM2

A

mmlm

FIGURE 1.4 - Principe de la GMR dans une configuration paralléle et antiparalléle.

Dans ces systemes, il existe deux configurations d’aimantation possibles, autrement dit, les
aimantations des couches FM1 et FM2 peuvent étre paralleles (de méme sens) ou antiparalleles
(de sens opposés). Lorsqu'un courant de spins traverse la structure comme l'illustre la figure 1.4,
les spins vont se confronter a une certaine résistance selon la configuration de 'aimantation.

D’un point de vue théorique, la GMR peut étre décrite par une accumulation de spin
aux interfaces des couches qui résulte des courants polarisés en spin et de la conductance
dépendant du spin dans un ferromagnétique. Considérons un flux d’électrons passant d'un
ferromagnétique (FM1) a un métal non-magnétique (NM) puis dans un second ferromagnétique
(FM2) (fig. 1.4). Dans un matériau ferromagnétique, les structures de bande dépendent du spin.
La densité d’états au niveau de Fermi est différente pour des spins majoritaires et des spins
minoritaires, donc la conductance des électrons dans chaque état de spin est différente, ce qui
implique que tout courant circulant dans un matériau ferromagnétique est polarisé en spin.
Lorsque ces électrons se déplacent dans le métal normal, ils conservent leur polarisation en spin
pendant un temps appelé le temps de relaxation « spin-flip ». Etant donné la vitesse d’un électron
au niveau de Fermi et la faible épaisseur de couche, la polarisation du courant sera conservée
durant son trajet dans le métal non-magnétique. La GMR peut étre expliquée comme étant due a
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la diffusion d'un spin a l'interface avec le deuxieme ferromagnétique. En effet, si la couche FM2
est aimantée antiparallelement a la direction de polarisation d'un spin, un retournement du spin
a l'interface est nécessaire pour que I'électron puisse traverser le matériau FM. Si I’électron n'est
pas capable de se retourner, son entrée dans le deuxiéme ferromagnétique est entravée et il peut
étre réfléchi a l'interface. Ceci génére une accumulation de spin et entraine une augmentation
de la résistance. Par contre, si le deuxieme ferromagnétique est aimanté dans la méme direction
qu’un spin, un retournement de spin n’'est pas nécessaire et I’électron peut passer dans le ferro-
magnétique facilement, induisant un état de faible résistance.

Par analogie avec l'électronique classique, un courant de spin traversant la vanne de
spin voit donc deux résistances possibles selon la configuration de l'aimantation (fig. 1.4) :
une résistance totale égale a Rp = % dans le cas paralléle et une résistance totale Ryp = %
dans le cas antiparalléle. Cette différence de résistance en fonction de l'orientation relative de

I'aimantation des couches FM explique I'appellation de ce phénomene magnétorésistance géante.

Finalement, 'amplitude de la GMR dépendra de I'orientation relative des couches ferroma-
gnétiques. La résistance peut étre calculée quantitativement en tenant compte de I'accumulation
exacte des spins aux interfaces [9]. La GMR est définie comme la différence relative de résistance
entre les deux configurations et sa valeur peut étre donnée par :

Rap—R
GMR= 2P (1.2)
Rp
La GMR est un exemple exceptionnel de la fagon dont la structuration des matériaux a
I’échelle nanométrique peut révéler des effets fondamentaux qui fournissent de nouvelles fonc-

tionnalités.

1.1.2.3 Lamagnétorésistance a effet tunnel (TMR)

Un autre phénomene est associé a I’électronique de spin et a la démocratisation des couches
minces sous le nom de magnétorésistance a effet tunnel (TMR). Née du concept issu de la méca-
nique quantique, la TMR est une propriété, a I'instar de la GMR, qui apparait dans les jonctions
tunnels magnétiques (MTJ : magnetic tunnel jonction). Les MTJ sont similaires aux vannes de
spin a I'exception d’'un matériau isolant (I) venant remplacer le métal non-magnétique tel que
FM1/1/FM2 o1 un courant de spin vient traverser le systéme par effet tunnel.

Configuration parallele Configuration antiparalléle
FM1 I FM2 FM1 I FM2
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FIGURE 1.5 — Principe de la TMR dans une configuration parallele et antiparalléle. Les fleches rouges et
bleues indiquent respectivement le passage de la barriére tunnel des spins « up » et « down ».
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Découverte par M. Julliere en 1975 [10], 'effet TMR, illustré sur la figure 1.5, fut expliqué a tra-
vers deux hypotheses : 'orientation du spin est conservée lors de I'effet tunnel et la probabilité
de transmission a travers I'isolant est proportionnelle a la densité d’état au niveau de Fermi de la
seconde couche ferromagnétique. Par ailleurs, le nombre d’électrons issus du courant de spin se
présentant a traverser le systeme est, dans ce cas, également proportionnel a la densité d’état au
niveau de Fermi de la premiére couche FM. Par conséquent, le courant total devrait étre propor-
tionnel aux densités d’états au niveau de Fermi des deux matériaux FM. Par analogie a la GMR,
puisque les populations en spin « up » et « down » ne sont pas égales dans les différentes couches
FM, les configurations parallele et antiparalléle ne donnent pas la méme valeur de résistance tun-
nel. Camplitude de la TMR est alors définie de la méme maniere par:

Rap—Rp  2P|P,
Rp  1-PP,

Ou P, et P, sont respectivement les taux de polarisations en spin des couches FM1 et FM2 définies
par:

TMR =

(1.3)

D! =D}
" DI +D!
Avec D! et D! les densités d’état au niveau de Fermi respectivement pour les spin « up » et « down
» associées a chaque couche FM.

P (1.4)

Depuis quelques années, les dispositifs utilisant la TMR ont remplacé ceux basée sur le
principe de la GMR, notamment dans les tétes de lectures modernes ainsi que les mémoires
magnétiques telles que les « MRAM » (magnetic random acces memory). La commercialisation de
ces nouveaux dispositifs, pouvant étre jusqu’a 10 fois plus efficaces que les dispositifs GMR, a été
possible grace au développement des procédés de fabrication permettant d’affiner au maximum
la barriere tunnel tout en gardant une efficacité optimale [11].

1.1.3 ... verslaspin-orbitronique

Les deux effets présentés, a savoir la GMR et la TMR ont largement participé a 'émergence de
I’électronique de spin. Néanmoins, I’avancement des procédés de fabrications de couches minces
aamené ala récente découverte qu'un moment cinétique d'un spin pouvait également étre trans-
féré ala couche adjacente par des effets de couplage spin-orbite (SOC). Ce nouveau mécanisme a
incité les chercheurs a ajouter des couples spin-orbite au systeme d’électronique de spin existant.
Par ailleurs, les découvertes récentes de phénomeénes liés au SOC dans ces matériaux ont permis
de donner un nouvel élan aux progres réalisés dans le domaine et d’aboutir a un nouvel ensemble
d’applications et de conceptions technologiques.

1.1.3.1 Le couplage spin-orbite (SOC)

L'électron possede en réalité deux moments cinétiques, le spin s, mentionné précédemment
et le moment cinétique orbital 1 correspondant a la rotation de I'électron autour du noyau. Le
moment magnétique orbital associé a ce moment cinétique est alors donné par :

pr =yl (1.5)
Avec v le rapport gyromagnétique de I'électron.
Dans le cas du couplage spin-orbite (SOC), le moment magnétique total d'un atome se

traduit par la somme des moments cinétiques de spins totaux (S = ) ;s;j) et des moments
cinétiques orbitaux totaux (L =)_;1;) des électrons:
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T=S+L (1.6)

Amenant a un moment magnétique total donné par :

pr=-g—T (1.7)

h
N , . _ 3, S(S+1)-L({L+1)
Ot le facteur de Landé est cette fois-ci pour un atome g = R Tos

Le couplage spin-orbite [12] est donc 'interaction entre le spin de 1'électron et son mouve-
ment orbital autour du noyau. Cet effet relativiste se produit généralement en raison de la grande
vitesse orbitale des électrons dans lesquels un champ électrique pouvant étre généré par le noyau
dans un métal lourd ou a I'interface entre deux couches minces peut étre transformé en un champ
magnétique qui se couple aux spins des électrons. Le SOC s’exprime a travers I'Hamiltonien
approximé en termes de couplage entre le moment cinétique de spin et le moment cinétique
orbital des électrons par :

g g 10V()
Joc == - sl
SOCT 2 m2e2r or

Ou g est le facteur de Landé pour un électron, g et m respectivement la charge et la masse d'un
électron, c la célérité, r le rayon atomique et V(r) le potentiel de Coulomb du noyau.

(1.8)

1.1.3.2 Phénomenes émergeants du SOC al'interface
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FIGURE 1.6 — Phénomeénes émergents issus du couplage spin-orbite (SOC) aux surfaces et aux interfaces.
Mustration schématique du lien entre la présence d'un fort SOC sur les surfaces et interfaces des matériaux
(ellipse interne) et de I’émergence résultante de nouvelles interactions et d’états électroniques (ellipse mé-
diane), telle que I'interaction de Dzyaloshinskii Moriya (DMI), les interfaces Rashba et les états de surface
topologiques. Ces phénomenes émergents peuvent a leur tour étre utilisés pour générer de nouveaux effets
spintroniques 2D (ellipse externe), tels que la conversion spin-charge, I'effet photogalvanique, le renforce-
ment du SOC dans des matériaux 2D, tels que le graphene, les skyrmions magnétiques et les parois de do-
maine chirale, qui sont des applications directes des dispositifs mentionnés en périphérie. Figure extraite
de [4].
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Le couplage spin-orbite (SOC) est au cceur du magnétisme et de 1'électronique de spin,
ol il est responsable entre autres de I'anisotropie magnétique [13], la relaxation de spin [14],
I'amortissement magnétique [15], la magnétorésistance anisotrope [16] et I'effet Hall anormal
[17].

Etonnamment, malgré des recherches avancées et une connaissance accrue, cette inter-
action fondamentale a été au cceur de plusieurs révolutions au cours des dix dernieéres années.
En fait, tous les effets mentionnés ci-dessus existent dans les systemes ol la symétrie d’inversion
est préservée. Mais lorsque la symétrie d’inversion est brisée, comme dans certaines classes de
cristaux magnétiques ou bien aux interfaces entre deux couches minces, le SOC engendre un
certain nombre de phénomenes fascinants tels que les échanges magnétiques antisymétriques
donnant lieu a des textures magnétiques topologiquement non triviales, au blocage de spin, aux
couples spin-orbite, a 'amortissement magnétique chiral, etc.... Ce vaste domaine de recherche
porte aujourd’hui le nom de spin-orbitronique [18, 4].

Les phénomeénes émergents, trés prometteurs dans le développement des dispositifs
magnétiques, issus du SOC aux surfaces et aux interfaces dans les couches minces sont illustrés a
travers la figure 1.6. L'un des effets majeurs du SOC est qu’il peut scinder les bandes dégénérées
avec un moment cinétique fini (p, d et f) modifiant ainsi la structure de bande électronique d'un
atome. Par ailleurs, il s’avere que les effets liés au SOC sont grandement amplifiés lorsque les di-
mensions des objets dans lesquels ils se produisent sont réduites. En effet, une des conséquences
de cette réduction est 'importance de la symétrie d’inversion brisée a la surface ou a I'interface au
niveau desquels résulte un champ électrique qui couple les spins des électrons de conduction. Ce
phénomeéne, appelé effet Rashba [19, 20, 21] est connu pour produire une dispersion scindée des
spins a la surface de métaux conventionnels [18]. Dans la méme lignée, les isolants topologiques
récemment découverts [22] présentent également des états de surface polarisés en spins dotés
de propriétés topologiques supplémentaires. Lintérét principal de ces deux effets réside dans le
fait qu'un fort SOC imposent l'orientation du spin par rapport a la quantité de mouvement de
I'électron selon le schéma présenté figure 1.7 amenant a la possibilité de convertir un courant
de spin en un courant de charge [23] et d’optimiser ainsi des nouveaux dispositifs tels que les
batteries de spins [24].

P J
S - s
’
Py interface

FIGURE 1.7 - Schéma représentant I'orientation des spins s par rapport a la quantité de mouvement p d'un
électron au niveau d’'une interface en présence d'un fort SOC.

En effet, la conservation du spin dans les couches minces a des conséquences directes sur
I'interaction entre le transport de charge et le transport de spin. Un courant de charge dans le plan
induit une accumulation de spin transversale (densité de spin uniforme non nulle) qui peut étre
utilisée pour générer un courant de spin dans une couche adjacente [25]. Inversement, I'injection
d’un courant de spin induit une polarisation de spin et un courant de charge associés.

D’autres types de conversion entre courants de charge et de spin peuvent également étre
obtenus par les effets du SOC dans des objets a trois dimensions tel que l'effet Hall de spin [26]
dans les métaux lourds [27]. Néanmoins, ceux-ci restent moins efficaces que dans les systémes
a deux dimensions. Etant donné que I'effet Hall de spin 3D est déja utilisé dans les dispositifs
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en électronique de spin [28], les effets observés, lorsque les épaisseurs de couches minces sont
réduites, demeurent trés prometteurs pour les applications évoluant vers la spin-orbitronique.

Un second effet du SOC a l'interface dans les couches minces se trouve étre trés intéres-
sant dans ce néo-domaine ot I'interaction entre le SOC et les propriétés magnétiques se révelent
étre d'une importance croissante. Pour les matériaux magnétiques classiques dans lesquels
regne I'ordre ferromagnétique, les spins voisins sont alignés. Une conséquence bien connue du
SOC est 'anisotropie magnétocristalline, I'alignement préférentiel des moments magnétiques
dans certaines directions cristallographiques, via le couplage du moment cinétique au champ
cristallin du réseau. Dans les systémes dépourvus de symétrie d’inversion, le SOC induit une
interaction non-conventionnelle de type chirale, également connue sous le nom d’interaction
Dzyaloshinskii-Moriya (DMI) [6, 7]. Les effets engendrés par cette interaction sur I'arrangement
des spins permettent d’'imaginer une nouvelle approche afin de stocker I'information amenant de
nombreux sujets de recherches participant ainsi a I'expansion de la spin-orbitronique.

1.1.3.3 Perspectives

Les récents développements concernant les techniques de croissance des films minces ont
permis la synthese de couches minces et des hétérostructures d’épaisseur quasi-atomique et
de surface ultraplate et les performances de calculs ab initio ont rendu possible la prédiction
de leurs propriétés électroniques et magnétiques. Un élément commun a plusieurs de ces
systemes, souvent composés de métaux lourds et multicouches ferromagnétiques, s’avere étre
que la force du SOC aux interfaces est comparable en termes d’ordre de grandeur aux autres
énergies pertinentes et joue donc un role central sur la dynamique de I'aimantation a travers
ces nouveaux matériaux. En combinaison avec les effets de surface et d’interface, cela engendre
des phénomenes fondamentalement inhabituels basés sur le spin permettant de contourner les
problémes liés au désordre et aux fluctuations thermiques ce qui les rend trés prometteur pour

les applications basées sur la manipulation des spins a température ambiante.

Malgré ses promesses pour les applications futures, la spin-orbitronique n’est encore
qu’a son stade embryonnaire et nécessite donc des recherches plus fondamentales en physique.
Premierement, les mécanismes et les propriétés des effets liés au SOC, tels que 'interaction
Dzyaloshinskii-Moriya, ne sont pas bien connus et leur lien encore mal défini. Une étude de leurs
mécanismes et propriétés sous-jacents dans les films magnétiques ultra-minces est donc tres
utile pour guider la conception adéquate des dispositifs spintroniques. De plus, la miniaturisation
de ces dispositifs et les différents effets d'interface engendrés peuvent étre un frein a I'exploitation
des effets liés au SOC. Il est donc indispensable de les caractériser et de les quantifier afin de faire
avancer la recherche dans ce domaine.
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1.2 Phénomenes magnétiques d’interfaces dans les couches minces

Lintérét de cette theése est d’étudier le comportement magnétique dynamique en présence
d’effets originaires des interfaces entre deux couches minces, l1a ou le SOC peut survenir. Nous
allons nous intéresser a certains phénomeénes magnétiques émergeants de la brisure de symétrie.
Plus précisément le cas idéal d'un interfacage entre deux couches minces et dont les effets sont
trés attrayants pour la spintronique et a long terme la spin-orbitronique.

1.2.1 Limportance de I'anisotropie d’interface

1.2.1.1 Lalimite du super-paramagnétisme

De nos jours, I’électronique de spin qui tend vers la miniaturisation des dispositifs se heurte a
plusieurs probléemes qui ne se limitent pas seulement a la réduction physique de la taille des com-
posants. Outre les progres physiques attendus par le développement des techniques d’élaboration
et de gravure, un phénomene se couplant a cette progression fait figure d’obstacle du point de vue
magnétique.

Grains

K

Direction de I'aimantation globale

FIGURE 1.8 — Schéma représentant 'aimantation des grains dans un systéeme magnétique conventionnel.

Considérons le principe du stockage conventionnel sur disques durs. Les données y sont
stockées dans des domaines magnétiques ou grains (fig. 1.8) possédant une direction d’aiman-
tation privilégiée et généralement dans le plan d’'une couche mince en raison de l'anisotropie
de forme de tels systemes. Chaque grain est isolé de I'interaction voisine par I'ajout d’éléments
non-magnétiques. Lorsqu’un bit est écrit sur le support magnétique, celui-ci couvre une zone de
centaines de grains formant une bande magnétique avec une aimantation globale stabilisée vers
la droite ou vers la gauche (fig. 1.8). A mesure que les densités d’enregistrement augmentent, il est
souhaitable de réduire la taille des grains afin de maintenir un grand nombre de grains par cellule
de bits. Cependant, lorsque la taille des grains diminue, I’aimantation a travers celles-ci devient
thermiquement instable pouvant conduire a des pertes de données amenant a un comportement
volatile du systéeme.

En effet, pour passer d'une des directions de facile aimantation a l'autre, une énergie,
appelée énergie de barriere Eg = KV doit étre fournie, avec K I'énergie d’anisotropie magnétique
par densité de volume du systeme et V le volume d'un grain. Un phénomeéne d’instabilité [29]
peut donc se produire lorsque I'énergie thermique du systéme, kgT, est suffisamment proche
de Ep pour provoquer le retournement de 'aimantation dans les grains individuels. Ici, kg
est la constante de Boltzmann et T la température. Cette limite du super-paramagnétisme est
applicable pour toutes particules magnétiques. Elle stipule que I'énergie de barriere doit étre
maintenue supérieure a I'énergie thermique afin de controler efficacement 'aimantation. Ce
faisant, elle limite I’avancée de la miniaturisation bien que plusieurs solutions a ce probleme
soient envisagées.

15



CHAPITRE 1. ETAT DE L'ART : INTRODUCTION AUX NANOSTRUCTURES MAGNETIQUES

1.2.1.2 Lanisotropie perpendiculaire magnétique (PMA)

Afin de contrer la limite du super-paramagnétisme, il s’avere préférable d’augmenter ’aniso-
tropie K du systéme pour contrebalancer la diminution du volume V des futurs dispositifs.

A cette fin, la demande croissante de densités de stockage plus élevées, de temps d’ac-
ces plus rapides et de dispositifs de mémoire consommant moins d’énergie a suscité de tres
nombreux travaux de recherche et de développement notamment dans les matériaux a aimanta-
tion perpendiculaire fournissant une anisotropie tres élevée.

Les matériaux magnétiques a aimantation perpendiculaire induite par une forte aniso-
tropie magnétique perpendiculaire (PMA), sont trés intéressants a cet égard par rapport aux
matériaux a anisotropie planaire en raison de leur capacité a fournir une meilleure densité de
stockage et une meilleure stabilité thermique [30, 31]. Au-dela d'une énergie plus importante que
celle de 'anisotropie planaire, la PMA favorise un stockage perpendiculaire limitant I'interaction
entre domaines magnétiques voisins, diminuant ainsi la surface de stockage nécessaire comme
schématisé sur la figure 1.9.

I

FIGURE 1.9 - Schéma représentant le stockage de I'information perpendiculaire dans une couche mince.

Cependant, afin de retourner 'aimantation d'une bande magnétique, un champ magné-
tique H doit étre appliqué a 'aide d'un circuit électrique extérieur, souvent associé a un micro-
électroaimant intégré a la téte de lecture dans les disques durs par exemple. Le champ d’écriture
doit ainsi annuler I’énergie de barriere et voit sa valeur augmenter avec I'augmentation de K. On
aboutit ainsi a un probleme majeur, la miniaturisation des dispositifs conduit a 'augmentation de
I'anisotropie afin de contrebalancer la diminution du volume. Par conséquent, le champ d’écri-
ture ne cesse d’augmenter, alors que la diminution de taille des circuits est limitée par la force
maximale du champ magnétique qui ne doit pas venir perturber le systéme entier ainsi que les
systémes voisins. De nouveaux concepts tentent néanmoins de pallier ce probleme comme I'en-
registrement assisté thermiquement [32] ou a plus long terme l'enregistrement sur couches na-
nostructurées [33], ou les bits seront physiquement séparés et organisés en réseau régulier (fig.

- )

FIGURE 1.10 - Illustration d'un réseau nanostructuré permettant de séparer physiquement les bits d’infor-
mation.

Les supports magnétiques PMA ont, depuis plus d'une dizaine d’année, remplacé le stockage
planaire de I'information dans la commercialisation des disques durs et des mémoires magné-
tiques [34, 35]. IIs ont permis I'augmentation des capacités de stockage des technologies actuelles
notamment grace au développement de couches minces de plus en plus complexes.
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1.2.1.3 Controle de la PMA dans les couches minces

Alinterface entre deux couches minces adjacentes, le SOC peut engendrer un axe unique per-
pendiculaire, qui peut induire par conséquent une anisotropie uniaxiale associée a I’anisotropie
de surface Kj.

Dans les couches ultra-minces, typiquement d’épaisseur inférieure a 10 nm, K; est non
négligeable. L'énergie produite par 'anisotropie magnétique perpendiculaire favorisera une
aimantation perpendiculaire a I'interface venant surpasser celle de 'anisotropie de forme induite
par le plan de la couche.

Cette PMA a été observée, par exemple, dans les bicouches de Co/Pd [36], Co/Pt [37, 38],
Co/Ir [39] et Co/Au [40], pour laquelle I'origine fondamentale fut attribuée a I'anisotropie du
moment angulaire orbital interfacial induite par la faible symétrie du systeme [41, 42, 43, 44]. La
présence de métaux lourds non magnétiques a de telles interfaces modifie le moment angulaire
orbital interfacial de la couche ferromagnétique et améliore le SOC augmentant ainsil’anisotropie
magnétique perpendiculaire.

La PMA est également présente dans certaines couches ultraminces impliquant uniquement
des métaux de transition, tels que Co/Ni [45] et aux interfaces entre les matériaux ferromagné-
tiques et des oxydes non-magnétiques tels que MgO et AlO,, dont la présence est attribuée a la
nature de la liaison entre le métal et les ions oxygene a I'interface [46, 47, 48, 49].

Dépendante du type d’interface, il a été récemment découvert que la PMA pouvait étre
modulée également en appliquant un champ électrique normal a l'interface, méthode tres
prometteuse concernant ’aspect éco-énergétique du retournement de I'aimantation dans les
mémoires magnétiques [50, 51, 52].

La PMA, finalement utilisée dans les supports d’enregistrement magnétiques depuis plusieurs
années, a récemment connu un regain d’intérét en raison de son application dans divers hétéro-
structures exploitant ses effets pour 1'électronique de spin. Dans cette optique, la recherche de
matériaux a forte PMA dans des dimensions applicables a I’électronique de spin est primordiale,
la ot la structure et la configuration des couches minces offre la possibilité unique de controler
I'anisotropie perpendiculaire, essentielle au développement du stockage de l'information de
demain.

1.2.2 Linteraction Dzyaloshinskii-Moriya d’interface (DMI)
1.2.2.1 Origine de la DMI

Linteraction entre les moments magnétiques a longtemps été décrite par I'hamiltonien
d’Heisenberg. Cette interaction d’échange symétrique est responsable de 1'alignement paralléle
ou antiparallele des spins dans les matériaux FM et AFM. Cependant, depuis les années 1960, une
interaction d’échange antisymétrique a été mise en évidence et permet entre autre d’expliquer
I'alignement non conventionnel des spins dans certains matériaux.

Linteraction d’échange antisymétrique a d’abord été proposée pour expliquer le faible
ferromagnétisme observé dans certains cristaux antiferromagnétiques possédant des proprié-
tés magnétiques non-symétriques. Ce phénomeéne a été étudié pour la premiere fois par I. E.
Dzyaloshinskii [6]. Dans ces travauy, il a proposé une théorie phénoménologique qui suggere
qu'une interaction de nature antisymétrique entre deux spins voisins est responsable du faible
ferromagnétisme dans un cristal a-Fe,O3. Cette interaction a été supposée de la forme :
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D.[Sl X Sz] (1-9)

Ou D est un vecteur constant et Sy, S2 deux spins voisins.

Ce n'est que quelques années plus tard, dans une approche numérique, que l'existence
de cette interaction antisymétrique fut théoriquement analysée et assimilée par T. Moriya [7] en
tant que terme, induit par le SOC, participant a I'interaction de super-échange dans les isolants
magnétiques possédant une absence de symétrie d’inversion. Par la suite, le nom d’interaction
Dzyaloshinskii-Moriya (DMI) fut donné a 'interaction d’échange antisymétrique.

Dans les systemes métalliques, 'existence de la DMI fut démontrée dans un premier
temps par A. Fert pour les alliages désordonnés dans lesquels un atome avec un fort SOC induit
une DMI entre deux atomes voisins [53]. Puis dans un second temps, celle-ci fut également
prédite a I'interface entre un film ferromagnétique et un métal lourd possédant un fort SOC [54].
Communément appelée DMI d’interface, son exploitation a travers les couches minces a ainsi
ouvert la voie a de nombreuses applications pour les futurs dispositifs en électronique de spin.

1.2.2.2 DMI d’interface dans les couches minces

Dans les systemes de couches minces, une brisure de symétrie intervient généralement a I'in-
terface de deux couches en contact direct. Lorsque qu'une couche FM est alors interfacée avec
un métal lourd HM possédant un fort SOC, une DMI d’interface (iDMI!) peut apparaitre sous la
forme :

Jpmi = D12.(S1 x S2) (1.10)

Ou S; et S, sont des spins voisins et Dy est le vecteur DMI.

FM

oc. . ..HM

FIGURE 1.11 — Représentation schématique de l'interaction Dzyaloshinskii-Moriya dans un systeme com-
posé d’'une couche ferromagnétique (FM) déposée sur un métal lourd (HM) a fort SOC.

La DMI est une interaction qui favorise donc une organisation des spins de type chirale pour
laquelle la valeur de I'énergie va dépendre de la nature de rotation de S; a Sy autour de Dy
selon le sens horaire ou antihoraire. Si S; et Sp sont initialement paralleles, I'effet d'une DMI
assez forte comparée a l'interaction d’échange symétrique aura pour conséquence d’introduire
un angle d’inclinaison des spins autour du vecteur DMI. Pour illustration, la figure 1.11 décrit la
configuration des spins dans un systtme HM/FM en présence d'une DMI d’interface.

La DMI peut étre vue a travers l'interaction de deux atomes issus de la couche FM avec

1. Auvu de I’étude essentiellement de couches minces, la notation DMI ou iDMI concernera exclusivement 'inter-
action Dzyaloshinskii-Moriya d’interface dans la suite du manuscrit
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un atome du métal lourd formant alors un triangle pour lequel le vecteur DMI D, est dans le plan
de la couche mince et perpendiculaire au vecteur reliant S; et Sp comme indiquée sur le schéma.

De par cette configuration, la DMI peut dés lors induire une texture chirale au niveau
des domaines magnétiques a 'interface. La figure 1.12 nous montre I'effet du vecteur DMI sur
un alignement de spins. Le sens de D, fixe le signe du champ effectif magnétique associé a la
DMI (Hpmr) indiquant alors le sens de rotation des spin suivant un retournement de type Néel.
Ce type d’alignement, qui minimise 1'énergie de la DMI explique alors pourquoi la mesure du
ferromagnétisme dans certains matériaux amene a un résultat assez faible.

Retournement de type Néel vers la droite  Retournement de type Néel vers la gauche
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FIGURE 1.12 — Effet de la DMI sur I'alignement des spins dans les couches minces. Le sens du vecteur DMI
fixe le champ effectif magnétique Hpyp issu de la DMI et le sens de rotation des spins suivant un retourne-
ment de type Néel.

Finalement, dans les couches minces avec DMI d’interface, dans une description microma-
gnétique de 'aimantation du systéme avec un vecteur d’aimantation localisée normalisée m, I'ex-
pression discréte de I'énergie de la DMI (1.10) devient, sil’on considere les plus proches voisins et
en développant a 'ordre 1, une expression continue décrivant I'énergie de la DMI par densité de
volume [55] :

0x Y ox “ oy Y oy

Epmi =Degy(m, ) (1.11)
Avec D, r la constante DMI reliée au vecteur DMI D2, inversement proportionnelle a I'épaisseur
t de la couche FM. D.rr = D/t avec D; la constante DMI de surface pour une interaction
purement interfaciale et dont le signe dépend du sens de la chiralité induite.

Les recherches récentes concernant la DMI dans des systemes de couches minces pour
I'électronique de spin sont de plus en plus nombreuses et I'évaluation de sa force dans de tels
systemes est importante afin d’élaborer des matériaux fonctionnels profitant pleinement de ses
avantages.

1.2.2.3 Intéréts dela DMI
Les skyrmions magnétiques

Lun des grands intéréts de la DMI, du moins le plus prometteur, est la génération de skyr-
mions magnétiques, candidats potentiels a la succession des domaines magnétiques pour le
stockage de I'information.

Les skyrmions magnétiques sont un ensemble de spins relativement petit (entre une di-
zaine et une centaine de nanometres) et stabilisé par I'effet DMI assez fort dans une topologie de
forme vortex pouvant prendre une configuration de type Néel dans le cas d'une DMI d’interface

ou Bloch dans le cas d'une DMI de volume (figure 1.13).

Les skyrmions n'ont été mis en évidence qu’il y a une dizaine d’année dans les cristaux
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magnétiques possédant une structure non-symétrique dans lesquels leur présence est essen-
tiellement due a I'existence de la DMI induisant une structure chirale des spins dans ce type de
matériaux [56, 57]. Par la suite, les skyrmions ont pu étre observés, a travers plusieurs études, dans
les couches minces magnétiques composées d'un matériau ferromagnétique (FM) déposé sur un
métal lourd (HM) a fort SOC ot la brisure de symétrie a l'interface est sujette a I'induction d'une
DMI favorisant 'apparition de ces entités [58, 59]. Des mesures obtenues par microscopie a force
magnétique (MFM) [59] présentées a la figure 1.14 nous montrent clairement la faible dimension
et la disposition des skyrmions dans une couche mince Ta(HM)/CoFeAl(FM)/MgO.

Skyrmion de type Néel Skyrmion de type Bloch

taowr s/ freslloetid

FIGURE 1.13 - Skyrmions magnétiques dans une couche mince pour une configuration en domaine de type
Néel (a) et de type Bloch (b).

Pressentis pour remplacer les domaines magnétiques en raison de leur faible dimension et de
leur plus grande stabilité, I'information pourrait y étre codée selon la chiralité d'un seul skyrmion
par analogie avec I'orientation des domaines magnétiques. Cependant, la nécessité d’isoler et de
stabiliser un unique skyrmion a température ambiante et pour des champs magnétiques raison-
nables se trouve étre un réel défi de nos jours, méme si certaines études commencent a fournir
quelques résultats tres prometteurs [60, 61, 62, 63].
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FIGURE 1.14 — Mesures typiques obtenues par microscopique a force magnétique (MFM) d’un film mince
Ta(10 nm)/CoFeAl(1,8 nm)/MgO(2 nm) mettant en évidence des skyrmions magnétiques a température
ambiante et a champ magnétique nul. (a) Image MFM brute. b) Distribution statistique de la taille des
skyrmions magnétiques obtenue par balayage linéaire manuel du profil magnétique (la ligne continue re-
présente un fit gaussien). (c) Vue agrandie d'un skyrmion individuel (zone 1 sur I'image MFM). (d) Profil
magnétique 3D de la surface d'un skyrmion observé expérimentalement. Les différentes couleurs révelent
des orientations différentes du flux magnétique. Figures extraites de [59].

De ce fait, les recherches autour des skyrmions ainsi que de la DMI dans les couches minces
constituent plus que jamais un intérét majeur au développement de la future génération des tech-
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nologies d’information et de communication.

Controéle de la vitesse des parois de domaines

Un autre intérét majeur de la DMI réside dans la possibilité, de par son champ magnétique ef-
fectif associé, de controler la vitesse des parois de domaines ouvrant la voie a un transport efficace
et plus rapide de I'information. En effet, dans le contexte des parois de domaine, il a été démontré
que la DMI d’interface ne favorise pas seulement une structure de type Néel mais favorise égale-
ment un retournement plus rapide des spins augmentant la vitesse des parois de domaines.
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FIGURE 1.15 - Vitesse de paroi de domaines en fonction du champ magnétique pour un matériau présen-
tant une DMI non nulle a I'interface (Pt/Co/AlO,) et pour un matériau sans DMI (Pt/Co/Pt) d’apres [64].
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FIGURE 1.16 — Vitesse de paroi de domaines en fonction du champ magnétique appliqué perpendiculaire
au plan des couches minces de Pt/Co/métal. Notez I'augmentation de la vitesse de saturation en fonction

de la force de la DMI. Figure extraite de [65].
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Des mesures, effectuées par I. M. Miron [64] et présentées a la figure 1.15, nous montrent par
exemple que la vitesse d'une paroi de domaines dans un matériau avec DMI (Pt/Co/AlO,) est
largement supérieure a celle d’'un matériau sans DMI? (Pt/Co/Pt) a partir d’'un champ suffisant
pour déplacer efficacement les parois de domaines.

Par ailleurs, les travaux de E Ajejas et al. [65] ont également souligné le fait que la vi-
tesse de paroi de domaine dans une couche ferromagnétique de Co est fortement dépendante de
la force de 1a DMLI. En effet, comme nous le montre la figure 1.16, la vitesse de paroi de domaines
dans les couches minces de type Pt/Co/métal peut étre controlée en changeant la nature de la
couche métallique supérieure modifiant ainsi la valeur de la DMI globale du matériau de par les
différentes interfaces (cf. chapitre 4).

Cette caractéristique de la DMI suscite un intérét certain dans le domaine de la mobilité
et du transport de l'information comme I'attestent plusieurs études récentes sur le comporte-
ment des parois de domaines en présence de DMI [66, 67, 68, 69] permettant des lors de penser a
des applications a retournement ultra-rapide de I’aimantation pour I’électronique de spin.

2. En réalité I'interface Pt/Co induit une DMI de signe opposé a la DMI de l'interface Co/Pt annulant ainsi la DMI
globale dans le matériau. L'explication de ce phénomeéne est détaillée au chapitre 4.
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1.3 Nanostructures magnétiques et applications pensées pour la DMI

Les trés nombreuses études dans le domaine de I'électronique de spin et de la spin-
orbitronique ont amené a I'imagination et la création de nombreux systémes a dimensions na-
nométriques sensés révolutionner le stockage et le transport de I'information. Parmi elles, nous
allons nous intéresser ici a quelques structures pensées pour accueillir un effet DMI et pour les-
quels des effets de tailles et d’'interface peuvent étre ressentis et venir perturber I'’optimisation de
certains parametres magnétiques.

1.3.1 Les couches minces magnétiques
1.3.1.1 Etudes de la DMI dans les couches minces

D’un point de vue expérimental, I'effet DMI a été observé pour la premiere fois, alors que son
origine n’était pas encore claire, a travers une texture de spin non-triviale dans des films minces
magnétiques composés de deux monocouches Fe déposées sur W(110) [70]. Par la suite, la DMI
a été confirmée comme responsable d'une texture similaire identifiée aux interfaces de couches
minces Mn/W(110) [71] et Fe/W(110) [72] entre autres. Ce n’est que quelques années plus tard,
avec I'observation de skyrmions magnétiques (fig. 1.17) dans un film CosoFe50Si [57] et dans un
systeme Fe/Ir(111) [58] que la DMI dans les couches minces a suscité un réel engouement de la
part de la communauté.
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FIGURE 1.17 — Textures topologiques des spins dans une couche mince magnétique FesoCos0Si. Structures
chirale (a) et skyrmions (b) prédits par simulation Monte Carlo. (c) Schéma de la configuration de spin dans
un skyrmion. (d - f) Images spatiales réelles observées de maniere expérimentale de la texture du spin,
représentées par la distribution d’aimantation latérale obtenue par analyse des données issues de mesures
par microscopie électronique en transmission de Lorentz : structure chirale a champ magnétique nul (d),
réseau de skyrmions pour un champ magnétique faible (50 mT) appliqué normalement au plan du film
mince (e) et une vue agrandie de e (f). La gamme de couleur et les fleches représentent la direction de
l'aimantation en chaque point. Figure extraite de [57].

La DMI a depuis été largement étudiée pour différents types d’interfaces notamment par I'as-
sociation de couches minces ferromagnétiques (FM) telles que Co, Ni, Fe, CoFeB ou CoFeAl avec
des métaux lourds (HM) tels que Pt, Ir ou W formant alors des systemes conventionnels FM/HM
(fig. 3.8) [73, 74,75, 76, 77, 78, 79].
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FIGURE 1.18 - Systeme de couches minces présentant un effet DMI composé d'une couche ferromagnétique
(FM) en contact direct avec un métal lourd (HM).

Des études numériques dans lesquelles les valeurs de la DMI ont été prédites par calculs ab
initio pour différentes interfaces [80, 81, 82] ont également été tres utiles a 'approfondissement
des connaissances concernant la physique de la DMI d’interface, mais aussi appréciables pour
la conception et I'ingénierie des matériaux et interfaces. En effet, c’est d’aprés les travaux de
Yang et al. [81] pour une interface Co/Pt que la nature interfaciale de la DMI a pu étre confirmée,
autrement dit, la DMI s’est révélée étre beaucoup plus forte dans la premiere couche atomique
de Co juste a l'interface et presque négligeable dans les autres couches atomiques. Belabbes et al.
[82] ont expliqué ce phénomene par la position relative des états 3d de la couche FM et des états
5d de la couche HM, qui est un parametre important a prendre en compte puisqu’il permet de
contrdler a la fois leur hybridation a l'interface, le transfert de charge résultant entre les couches
3d/5d et le champ électrique émergeant a l'interface. La DMI est par conséquent plus faible
quand les états 5d du métal lourd se retrouvent en dessous des états 3d de la couche FM pour
certains types d’interfaces.

Finalement, les systtmes FM/HM ne sont pas les seuls a héberger une DMI d’interface.
Des études récentes ont montré que la DMI pouvait étre produite non seulement aux interfaces
avec des métaux 5d, mais également avec des oxydes tels que MgO [61, 83] et méme avec du
graphéne [84]. D’apres ces études, la présence de DMI est uniquement liée a un transfert de
charge et un champ électrique a I'interface particulierement important compensant le faible SOC
des atomes a l'interface. Cependant, cette DMI reste treés discutable au niveau de son origine et
nécessite des études plus approfondies repoussant un peu plus son exploitation dans les systémes
pensés pour la DMI en électronique de spin.

1.3.1.2 Controle de la DMI

La constante DMI est connue pour varier selon la force du SOC imposée par le matériau HM
[81] et selon I'épaisseur du matériau FM [85, 74]. Le choix du métal lourd ainsi que I'épaisseur
de la couche ferromagnétique se révele étre d'une importance capitale dans la mesure ou une
forte DMI est nécessaire pour l'exploitation de ces effets tels que les skyrmions. Cependant,
cette interaction antisymétrique reste trés faible en comparaison avec l'interaction d’échange
symétrique et n'est donc mesurable que pour de faibles épaisseurs de couche FM, typiquement
inférieure a 5 nm. De plus celle-ci est sensible a la qualité de I'interface HM/FM et par conséquent
aux conditions de dép6t des couches [75].

Aujourd’hui, le systeme Co/Pt présente une DMI des plus fortes comme nous l'illustre la
figure 1.19 issue des travaux de Yang et al. [81]. Néanmoins, d’autres systémes plus complexes,
notamment nanostructurés, présentent des effets et des propriétés magnétiques tres attrayantes
pour I'électronique de spin. La coexistence et la relation des effets liés au SOC dans ces struc-
tures restent de nos jours encore mal connues et la nanostructuration de ces systémes risque
par-dessus tout de modifier les comportements de certains phénomeénes. Il en demeure essentiel
de caractériser les paramétres magnétiques de ces systémes afin de mieux comprendre les
fondements des phénomeénes émergeants comme la DMI.
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FIGURE 1.19 — DMI dans des systemes FM/HM de Co/Pt, Co/Ir, Co/Au et Co/Pd en fonction du nombre
total de monocouches. (a) Coefficient DMI total d’°? et (b) constante DMI micromagnétique en fonction de
I'épaisseur du systeme. CW et ACW indiquent le sens de chiralité, respectivement horaire et anti-horaire.
Figure extraite de [81].

1.3.2 Les multicouches : empilements de couches minces
1.3.2.1 Lesvannes de spin et I'intérét du couplage d’échange

En dehors du SOC, le couplage d’échange est un autre phénomeéne de couplage important et
connu de longue date se produisant entre deux interfaces voisines dans les matériaux ferroma-
gnétiques. Ce phénomeéne a la particularité de modifier la réponse magnétique classique d'un
matériau a un champ magnétique extérieur [86, 87, 88] et aura tendance a changer la direction
préférentielle de 'aimantation résultant d'une anisotropie unidirectionnelle. Ce comportement
est tres intéressant, notamment dans les vannes de spin, empilement de type FM1/NM/FM2 [89]
(fig. 1.20) dans lesquelles 'aimantation d'une couche FM est fixée par couplage d’échange tandis
que celle de I'autre couche FM est libre et sensible au faible champ magnétique. Cet effet est
de nos jours couramment utilisé pour les tétes de lecture dans les disques durs (fig. 1.20) mais
également dans les mémoires de type « MRAM » [90, 91] ol1 la GMR précédemment mentionnée
intervient également.

Bien que l'existence de la GMR ne soit pas directement liée au couplage d’échange, des
études concernant les divers effets associés aux multiples interfaces dans ces empilements de
couches minces ont mené, entre autres, a I'observation pour des métaux de transition (FM)
d'une oscillation du couplage d’échange inter-couche en fonction de I'épaisseur de 1'espaceur
non-magnétique [92, 93]. La description théorique du couplage d’échange inter-couche [94, 95]
fut introduite par la suite en rapport avec la structure de bande de la couche NM [96, 97]. De
nos jours, les calculs et mesures expérimentales du couplage d’échange intercouches permettent
d’obtenir des corrélations quantitatives notamment dans des systemes simples FM/NM/FM
ou la caractérisation du couplage d’échange peut se faire directement a partir de mesures de
I'aimantation du systeme.
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Au final, 'une des caractéristiques principales de ces systemes est que le couplage d’échange
indirect peut étre combiné a différents effets d’'interfaces afin d’obtenir une large variété de
couplage notamment le couplage entre skyrmions magnétiques permettant leur stabilisation a
température ambiante.

conducteur Ilbre

FIGURE 1.20 - Systeme composé de deux couches ferromagnétiques (FM1 et FM2) séparées par un espaceur
non-magnétique (NM) afin d’introduire un couplage d’échange intercouche. Ce systtme nommé vanne de
spin est utilisé dans les tétes de lectures dont le principe est schématisé sur la droite.

1.3.2.2 Stabilisation des skyrmions a température ambiante

Comme mentionné précédemment, la stabilisation a température ambiante de skyrmions
individuels est 'un des enjeux majeurs pour le stockage de 'information de demain. En effet, les
skyrmions dans des couches ultraminces magnétiques ne sont stables que pour de faibles tem-
pératures. Le développement de multicouches avec des interactions complémentaires provenant
d’interfaces successives constitue une orientation remarquable vers I’exploitation des skyrmions
a température ambiante.

Le fait que la DMI puisse étre améliorée par un choix approprié d’éléments formant
I'empilement multicouche permet de générer des skyrmions assez stables. Par exemple, dans
le cas de multicouches HM1/Co/HM2, le signe de la DMI peut étre opposé pour les interfaces
HM1/Co et HM2/Co. En conséquence, lorsque les couches HM1 et HM2 se trouvent de part et
d’autre de la couche de Co, leurs effets sont additionnés, ce qui augmente 'amplitude nette de la
DMI dans le systeme (détails au chapitre 4). En outre, de tels empilements de couches peuvent
étre répétés et des skyrmions dans des piles successives peuvent étre couplés par le biais de
couches non-magnétiques ultraminces, conduisant a des colonnes de skyrmions stabilisés a
I'intérieur du systéme [60, 98].

Récemment, plusieurs études, dans divers systémes, ont montré que des skyrmions pou-
vaient étre stabilisés et manipulés a température ambiante a 1'aide du couplage d’échange
[99, 60, 61, 100, 101, 102].

A titre d’exemple, dans une étude récente [101] (fig. 1.21, l'utilisation de deux « sous-
couches » FM séparées, chacune d’elles comprenant deux ferromagnétiques différents (tel que
FM = Ni/Co/Ni) dans une structure Pt(5 nm)/FM/Au(d)/FM/Pt(5 nm), donne la possibilité de
controler le champ démagnétisant par le biais d’interactions dipolaires a longue portée et de
stabiliser des skyrmions. G. Chen et al. [99] ont également démontré, par une approche expéri-
mentale, la possibilité de stabiliser un état fondamental de skyrmions a température ambiante
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dans des films magnétiques chiraux via un couplage entre couches. De plus, S. Pollard et al. [100]
ont rapporté, par microscopie électronique a transmission de Lorentz, 'observation directe de
structures de spin chirales comprenant des skyrmions dans une multicouche de ferromagnétique
Co/Pt assez épaisse couplée par échange a la température ambiante.
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FIGURE 1.21 - Schéma de I'empilement Pt/FM/Au/FM/Pt. Les fleches noires indiquent I'orientation de I'ai-
mantation a I'intérieur des deux couches contenant des parois de domaines (DW : domain wall). Les fleches
colorées correspondent aux interactions magnétostatiques. (b) Energie des DW et largeur A calculée en
fonction de I'épaisseur d de 'espaceur Au. Les cercles correspondent au cas expérimental d = 3 nm. (c —
f) Images par microscopie a force magnétique (MFM) dépendantes du champ, révélant le processus de
formation des skyrmions. Les contrastes lumineux et sombres correspondent respectivement aux forces
répulsives et attractives. L'échantillon est dans un état désaimanté a bas champ. L'application d'un champ
magnétique croissant entraine une condensation des skyrmions et une diminution de leur densité. Barre
d’échelle, 1 pm. Figure extraite de [101].

Tous ces travaux offrent des pistes prometteuses vers l'ingénierie d’empilements présentant
un couplage d’échange qui permettraient d’optimiser les propriétés de skyrmions dans les films
magnétiques et leur exploitation pratique.

1.3.3 Les couches minces nanostructurées
1.3.3.1 «Racetrack memory »

Avec I'évolution des techniques d’élaboration, la structuration des surfaces permettra de ma-
niere plus efficace de contrdler et de diriger I'information magnétique dans les couches minces.
Proposées par S. S. P. Parkin [103, 104] et imaginées pour accueillir des parois de domaine [105],
des structures comparables a un réseau de nanolignes nommée « racetrack memory » incarnent
le futur des mémoires magnétiques.

Alors que le stockage de l'information sous forme de skyrmions magnétiques incarne
également le futur, des « racetrack memory » pour skyrmions (fig. 1.22) ont également été propo-
sées et étudiées, exploitant le caractére unique des skyrmions a travers lequel I'information peut
étre codée par une séquence de skyrmions individuels le long d'une piste magnétique [106, 107].
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Un des principaux avantages en comparaison avec les parois de domaine classiques est
le haut degré d’intégration des skyrmions. En effet, les skyrmions ont la capacité de s’adapter
aux dimensions de la piste tout en se maintenant au milieu lorsque d’'un courant de conduction
est induit en raison de son confinement [108]. De plus, il a également été démontré a travers
des simulations [107, 109] que 'espacement entre deux skyrmions voisins sur une piste pouvait
étre de l'ordre du diametre d'un skyrmion amenant a une plus grande densité d’'information
comparée aux parois de domaines. Par ailleurs, la capacité a déplacer un skyrmion est largement
moins couteuse en énergie nécessitant qu'un faible courant d’apres des études de skyrmions dans
des structures bulk [110].

Il est intéressant de noter que ce concept peut étre facilement réadapté en transistor
skyrmionique de taille nanométrique [111] dans lequel une porte peut étre ajoutée sur la piste
afin de modifier localement via I'application d'un champ électrique, les propriétés magnétiques
de la couche, qu’il s’agisse de l'anisotropie perpendiculaire ou de la DMI contrélant ainsi le
passage ou non d’'un skyrmion tel I'interrupteur "on/off" d'un transistor.

FIGURE 1.22 — Dispositif de stockage d’'information structuré en nanoligne du nom de « racetrack memory
» permettant de déplacer des skyrmions individuels le long d'une piste dans une seule direction. Figure
extraite de [107].

1.3.3.2 Les cristaux magnoniques

Un autre aspect de la nanostructuration, dont les résultats récents sont de bon augure pour le
développement de I’électronique de spin, se trouve dans les réseaux périodiques, communément
dénommeés cristaux magnoniques dont le nom fait référence aux magnons, quasi-particules
associées aux ondes de spin.

Lintroduction de la périodicité dans les nanostructures modifie radicalement les lois de
propagation des ondes de spin. De tels milieux artificiels, généralement appelés cristaux magno-
niques et dotés de nouvelles propriétés physiques, présentent un grand intérét pour la physique
ondulatoire pure et les dispositifs magnoniques multifonctionnels trés prometteurs sur le plan
technologique [112].

Bien que le terme "cristal magnonique", introduit en 2001, [113], soit relativement nou-

veau, des recherches concernant le comportement des ondes de spin dans des structures
périodiques avaient été entreprises beaucoup plus tot [114].
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Un cristal magnonique est un méta-matériau magnétique avec des propriétés d’onde is-
sues de la structuration géométrique et non directement de leur composition (fig. 1.23). D’'une
part, comme d’autres structures périodiques, elles présentent des caractéristiques telles que les
bandes interdites, dans lesquelles les ondes de spin sous la forme de modes de Bloch ne sont
pas autorisées a se propager et dont les principales caractéristiques peuvent étre personnalisées
selon la structuration [115]. D’autre part, ils peuvent étre optimisés en appliquant des champs
magnétiques ou électriques externes qui rendent ces structures extrémement flexibles et encore
plus attractives pour le traitement du signal et des données.

De plus, 'application de champs externes variables dans le temps, comme c’est le cas
pour les cristaux magnétiques dynamiques, ouvre 'acces a de nouveaux dispositifs magnoniques
dont les caractéristiques peuvent étre modifiées en temps réel [116].

FIGURE 1.23 — Schéma représentant des cristaux magnoniques. (a) Réseau de nanolignes ferromagnétiques
couplées dipolairement a travers le vide et (b) film continu avec une ou deux surfaces périodiques (les lignes
rouges représentent soit le méme matériau ou un autre matériau magnétique ou non magnétique de nature
différente). (c) Réseaux de trous vides formant un réseau d’« antidots » magnétique et (d) trous remplis par
un autre matériau ferromagnétique formant un cristal magnonique bi-composant. Figure extraite de [115].

En termes de perspectives, la possibilité de controler spatialement la formation des skyrmions
donne également la possibilité de préparer un arrangement périodique artificiel de skyrmions
dans une matrice 1D ou nanostructure 2D. De tels réseaux de skyrmions peuvent ensuite étre
utilisés comme modulateur périodique de I'aimantation pour adapter la propagation des ondes
de spin a I'intérieur de ce nouveau type de «méta-matériau». Ma et al. [117] ont récemment mon-
tré par des simulations numériques que I'un des principaux avantages de ce cristal magnonique
a base de skyrmions, par rapport a des cristaux plus classiques, est qu’il peut étre reconfiguré dy-
namiquement en modifiant simplement le diametre des skyrmions, en appliquant un champ ma-
gnétique, ou en modifiant la périodicité du réseau, voire en I'effacant. Ces cristaux de skyrmions
ont I'avantage de pouvoir étre envisagés a I’échelle du nanometre, ce qui est inaccessible pour
les cristaux magnoniques classiques fabriqués avec les techniques de lithographie et de gravure
existantes.
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Chapitre 2

Techniques expérimentales pour I'étude
des ondes de spin dans les couches
minces

Nous allons dans ce chapitre, décrire les principales techniques et dispositifs expérimentaux
utilisés pour notre étude concernant les couches minces magnétiques et leurs différentes carac-
téristiques. Dans un premier temps, la technique usuelle de magnétométrie a échantillon vibrant
qui permet d’évaluer le comportement statique de I’aimantation sera brievement expliquée. Puis
dans un second temps, la méthode de résonance ferromagnétique permettant de remonter a des
parametres essentiels pour I'étude des ondes de spin sera abordée. Finalement, le principal ou-
til de mesure de cette thése, a savoir la spectroscopie Brillouin, permettant entre autres de dé-
terminer efficacement I'interaction Dzyaloshinskii-Moriya, sera completement détaillé. Ces deux
techniques complémentaires sont principalement utilisées pour se concentrer sur I’étude de la
dynamique de 'aimantation dans les structures magnétiques complexes.
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2.1 Lamagnétométrie a échantillon vibrant

11 existe plusieurs méthodes directes ou indirectes permettant d’obtenir une mesure des mo-
ments magnétiques dans un matériau ferromagnétique. Ces méthodes peuvent étre classées se-
lon trois catégories distinctes : les mesures de forces issues d'un matériau soumis a un champ
magnétique non uniforme, les mesures de I'induction magnétique a proximité du matériau et les
mesures liées aux propriétés optique et électrique du matériau. Parmi ces méthodes, la magné-
tométrie a échantillon vibrant (VSM : vibrating sample magnetometer), figurant dans la catégorie
des mesures de 'induction magnétique, se révele étre la méthode la plus efficace pour des mesures
d’aimantations dans les couches minces magnétiques.

2.1.1 Principe du VSM

Dans cette technique, imaginée par Simon Foner [118], I'échantillon est fixé al'extrémité d'une
baguette (généralement a I'aide d'un ruban de téflon) et soumis a un champ magnétique externe
uniforme fixant 'aimantation du matériau comme schématisée a la figure 2.1. L'échantillon est
ensuite soumis a une vibration perpendiculairement par rapport au champ appliqué par I'inter-
meédiaire d'un systéme de haut-parleur. Des bobines placées autour del’échantillon détectent'os-
cillation du flux magnétique issue de I’échantillon vibrant. Par conséquent, les propriétés magné-
tiques du matériau peuvent étre déduites a partir de la mesure de la tension produite a I'intérieur
des bobines. De plus, une seconde tension de référence est mesurée a partir d'un échantillon in-
terne de référence dont les caractéristiques magnétiques sont connues. L'échantillon et la réfé-
rence étant sur le méme dispositif vibrant, la phase et 'amplitude des tensions mesurées sont
directement liés. En comparant ces valeurs, ’'aimantation de I’échantillon peut alors étre détermi-
née. Cette procédure synchrone permet d’éviter ainsi toutes perturbations liées aux parametres
extérieurs lors de la manipulation.

Echantillon

/ e
-A@/‘/ De reférence

AN

\ Bobines de

référence

Baguette
enPVC Ty

=

Echantillon

bobines

Electro-aimant

FIGURE 2.1 — Représentation schématisée du dispositif expérimental de magnétométrie a échantillon vi-
brant (VSM)
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2.1.2 Cycles d’hystérésis

Lorsqu’'un matériau ferromagnétique est soumis a un champ extérieur son aimantation aura
tendance a s’aligner dans la direction du champ appliqué. Cependant, il ne reviendra pas a une ai-
mantation nulle lorsque le champ imposé sera supprimé et il est nécessaire d’appliquer un champ
dans la direction opposée pour étre ramenée son état initial. Si un champ magnétique variable est
appliqué alors I'aimantation du matériau trace une boucle appelée cycle d hystérésis. La propriété
d’hystérésis provient du mécanisme de relaxation de 'aimantation dans le matériau. Une illustra-
tion d'un cycle d’hystérésis typique est présentée a la figure 2.2 pour plus de clarté.

M

/

M."
M
HC
\A H
k EA
Easy axis

/

<>
Hk,HA

Hard axis

FIGURE 2.2 — Exemple d’'un cycle d’hystérésis typique obtenu par VSM pour une couche mince magnétique
soumis a un champ magnétique homogene.

Un cycle d’hystérésis décrit la variation de 'aimantation M d'un matériau en fonction d'un
champ magnétique appliqué H selon une direction fixe, généralement dans le plan ou per-
pendiculaire au plan de I’échantillon. Les caractéristiques principales indiquées sur une courbe
d’hystérésis (figure 2.2) sont ’aimantation a saturation M; correspondant a un alignement de tous
les moments magnétiques suivant une direction commune qui se traduit par la plus large valeur
de 'aimantation, 'aimantation rémanente M, correspondant a 'aimantation pour un champ
magnétique appliqué nul (H = 0), le champ coercitif H, correspondant au champ nécessaire a
appliquer pour obtenir une aimantation nulle tel que M(H,) = 0 et les champs d’anisotropie Hx ga
et Hxpa correspondant aux champs nécessaires a la saturation suivant 'axe d’application. La
forme du cycle d’hystérésis nous renseigne également sur ’axe de facile aimantation (EA : easy
axis) du systeme correspondant a 'axe ou 'aimantation se retourne plus facilement. Lorsque
le ratio M, /M; est proche de 1, on parle alors d’EA dans la direction du champ appliqué et le
cycle est de forme carré. Si 'on fait varier 'angle du champ magnétique appliqué, le cycle aura
tendance a s’incliner jusqu’a obtenir une forme linéaire en diagonale correspondante a I'axe de
difficile aimantation (HA : hard axis).

La technique VSM permet alors d’obtenir les cycles d’hystérésis d'une couche mince
dans une direction de champ magnétique appliqué précise. Laimantation a saturation M;
obtenue est un parametre essentiel a I'étude des ondes de spin dans les couches minces. De plus,
lors des mesures BLS, il est nécessaire d’appliquer un champ magnétique extérieur de facon a
saturer I’échantillon afin d’éviter toute perturbation liée a une aimantation non homogene dans
le matériau d’ou 'importance de connaitre le champ magnétique de saturation.
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2.2 Latechnique de résonance ferromagnétique

La premiére observation directe des ondes de spins dans le cas d'une précession uniforme a
été menée par Griffiths [119] par 'intermédiaire de la résonance ferromagnétique (FMR : ferroma-
gnetic resonance). L'étude de la résonance ferromagnétique, dont la théorie a été largement déve-
loppée par Kittel [120], permet d’obtenir des parametres importants concernant la dynamique de
I'aimantation dans les matériaux ferromagnétiques comme les anisotropies, le damping, le fac-
teur gyromagnétique ou facteur de Landé, mais aussi dans le cas de multicouches des couplages
présents entre les différentes couches ferromagnétiques [121, 40, 122, 123]. 1l existe plusieurs va-
riantes de la technique FMR telles que la FMR a cavité ou bien la FMR a micro-ruban, variante
principalement utilisée en complément de la BLS pour I’étude d’onde de spin dans cette thése.

2.2.1 Principe dela FMR

Le principe de la résonance ferromagnétique repose sur I'excitation de I'aimantation d'un
matériau par 'intermédiaire d'un générateur de micro-onde. Lorsque la fréquence propre de la
précession de 'aimantation coincide avec la fréquence du générateur micro-onde, le phénomeéne
de résonance ferromagnétique se produit et se manifeste par un maximum d’absorption de
I’énergie micro-onde par le matériau. La puissance transmise est alors mesurée en fonction du
champ magnétique extérieur que 'on applique. Lorsque la résonance est atteinte, la puissance
absorbée atteint un maximum, ce qui correspond a un minimum de puissance transmise. La
puissance mesurée étant la puissance totale absorbée par I'’échantillon magnétique, I’analyse de
celle-ci permet de remonter a certains parametres magnétiques importants.

2.2.2 Dispositif expérimental du LSPM

Générateur de , .
. Detection
micro-ondes synchrone
(0,1-20 GHz) Détecteur
Schottky
— > —-JpofH“U —i dP(H(t))
dH
A
7 >
Signalde _
—l |_—| référence f
¥
( . -1
échantillon =
=9
. . 0 ' ! Il.II * ' 2.0
Bobines de modulation H (kO¢)

FIGURE 2.3 — Dispositif expérimental de technique FMR a micro-ruban

Le dispositif expérimental de la technique FMR a micro-ruban (MS-FMR) utilisée et pré-
sente au LSPM est schématisé a la figure 2.3. Il est constitué d’'une ligne micro-ruban en cuivre
connectée a un générateur de micro-onde a large bande (0,1 — 20 GHz) permettant de transférer
convenablement un champ micro-onde homogene de type radiofréquence hgr excitant l'ai-
mantation de la couche mince magnétique préalablement fixée dessus. La ligne micro-ruban est
également connectée a une diode Schottky permettant de récolter la puissance transmise.
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Le systeme [ligne micro-ruban + échantillon] est soumis a un champ magnétique exté-
rieur généré par un électro-aimant pouvant atteindre 1,6 T (16 kOe) modulé par un champ
magnétique alternatif afin de permettre une détection synchrone et d’améliorer le rapport signal
sur bruit. Lacquisition des données s’effectue a ’aide d'un logiciel Labview offrant la possibilité
de contréler le champ magnétique pour une acquisition en fonction du champ a fréquence fixe
ou bien de controler la fréquence d’excitation pour une acquisition en fonction de la fréquence a
champ fixe, également visualisable en temps réel.

Lorientation et la disposition de I'échantillon dans le dispositif permet deux configura-
tions de mesures possibles : une configuration dite planaire pour laquelle le champ magnétique
extérieur (assez faible pour cette configuration) est parallele au plan de la couche mince qui peut
étre orientée dans toutes les directions. Celle-ci permet de mesurer des dépendances angulaires et
fréquentielles des champs de résonance afin d’évaluer les anisotropies et leurs champs associés.
La seconde configuration dite perpendiculaire correspond au cas de I’échantillon placé perpendi-
culairement au champ magnétique extérieur permettant ainsi des mesures a champ magnétique
plus flexible ayant pour optique de déterminer le facteur gyromagnétique, 'aimantation effective
et la constante d’échange dans le cas de multicouches.

2.2.3 Spectres FMR et théorie

La détermination des différents parametres magnétiques d’'une couche mince s’effectue par
I'analyse des spectres FMR représentant la puissance absorbée par la couche mince en fonction
du champ magnétique extérieur appliqué. En réalité, suite a la modulation du champ extérieur
par un champ alternatif, la puissance détectée n’est pas la puissance absorbée P, mais sa dérivée
par rapport au champ magnétique extérieur Pa 1 en résulte alors un spectre FMR typique

dH
présenté sur la figure 2.4 que I'on peut interpréter par intégration.

Ces spectres contiennent deux informations essentielles, d'une part le champ de résonance
H; dépendant des champs internes, de leurs variations en fonction de la fréquence d’excitation
et de la direction du champ magnétique extérieur appliqué permettant de remonter aux valeurs
des anisotropies magnétiques, de I'aimantation effective et du facteur gyromagnétique. D’autre
part, la largeur de raie FMR AH liée a 'amortissement magnétique (damping), pour laquelle
I'étude de dépendance en fonction de I'angle d’orientation de I'échantillon et de la fréquence
permet d’évaluer le mécanisme de relaxation magnétique a travers la couche mince. Ces deux
résultats sont généralement extraits a partir du fit des données expérimentales par une fonction
Lorentzienne asymétrique. Le champ de résonance est donné par le maximum de la puissance
absorbée 2.4a ou par le centre de symétrie du spectre FMR dans le cas de la modulation 2.4b. La
largeur de raie créte a créte AH'? est égale a la distance entre les extrema 2.4b. La largeur de raie
créte a créte est reliée a la largeur de raie a mi-hauteur AH par la relation [124] :

1
AHP? = —AH 2.1)
V3
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FIGURE 2.4 - Spectres FMR dans le cas de la puissance absorbée (a) directement déduite par intégration de
la puissance mesurée (b).
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2.3 Laspectroscopie Brillouin

Depuis quelques décennies, la spectroscopie Brillouin (BLS : Brillouin light scattering) est
considérée par la communauté comme une puissante méthode pour étudier les propriétés ma-
gnétiques dans les films magnétiques et multicouches. Son statut actuel a été acquis grace a des
fréquentes utilisations en tant qu’outil de recherche standard dans 'investigation des couches
minces afin de déterminer certains parametres magnétiques importants dans les structures ma-
gnétiques tels que I'anisotropie magnétique [125, 126], le couplage magnétique [127, 128], le dam-
ping [129] ou bien la constante DMI [130, 73, 131].

2.3.1 Principe de la diffusion Brillouin

La spectroscopie Brillouin ou diffusion Brillouin est une méthode de spectroscopie optique
pour 'étude de modes d’excitations dans le régime fréquentielle des GHz. La BLS présente de
nombreux avantages : la possibilité de sonder les ondes de spin avec différentes valeurs et orien-
tations de leurs vecteurs d’onde, une large gamme dynamique avec la possibilité de détecter a la
fois les ondes de spin thermiquement excitées de faible amplitude et les ondes de spin de haute
amplitude excitées par un champ micro-onde externe, une haute résolution spatiale définie par la
taille du faisceau laser, dont le diametre est d’environ 30 — 50 um permettant une étude localisée.
En d’autres termes, la BLS offre une occasion unique d’étudier les ondes de spin confinées dans
un environnement en deux dimensions et nanostructuré.

Photon diffusé
winci Wsy kinc k4 ksw

Onde de spin (SW)

Photon incident Wy, Koy

Winc » kr‘nc

FIGURE 2.5 - Principe de la diffusion Brillouin.

Le principe physique de la BLS est illustré a la figure 2.5. Des photons d’énergie hw;,. et de
moment hk;,. interagissent avec les quanta élémentaires des ondes de spin (hwgy, fiks,) aussi
appelés magnons. Le photon diffusé gagne ou perd en énergie et en moment selon deux types de
processus :

hogifr=hwine £ 05p) 2.2)

hkaifr=hkine + ksw) (2.3)

Si un magnon est annihilé, a partir des équations 2.2 et 2.3, il est évident que le vecteur d’onde
kaiff—kinc , transféré dans le processus de diffusion, est égal au vecteur d’onde ks;, de 'onde de
spin. Un magnon peut aussi étre créé par transfert d’énergie et de quantité de mouvement du
photon avec, s'il est diffusé, une énergie A(w;,c — wsy,) et un moment A(k;p,c — ksy). Autrement dit,
le processus communément appelé processus de Stokes correspondant a I'’émission d’'un magnon
peut étre aussi décrit a travers la fréquence Stokes tel que :

Fsrokes = Finc—Fsw (2.4)

ko =kinc—ksw (2.5)
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et lorsqu'un photon absorbe un magnon, le processus correspondant est le processus anti-Stokes
décrit a travers la fréquence anti-Stokes tel que :

Fanti-stokes = Finc + Fsw (2.6)
k+ = kinc + ksw 2.7)

2.3.2 Dispositif expérimental du LSPM

Miroir PC
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Miroir

Interférométre tandem
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i Lentilles Analyseur |
Faisceau diffusé

Electro-aimant

Systeme d’asservissement

FIGURE 2.6 - Dispositif expérimental de la spectrocopie Brillouin.

Le dispositif expérimental de la spectroscopie Brillouin utilisé au Laboratoire des Sciences
des Procédés et des Matériaux (LSPM) est schématisé dans la figure 2.6. Un faisceau lumineux
issu d'un laser préalablement stabilisé est focalisé sur I’échantillon étudié a travers un dispositif
de miroirs et de lentilles. La lumieére est diffusée de « maniére élastique et inélastique » par
I’échantillon puis envoyée et collectée a travers un analyseur afin de supprimer le bruit et réduire
I'influence indésirable dans certains cas (étude exclusivement magnétiques) des phonons lors
de la mesure avant d’entrer dans un interférometre tandem de Fabry-Pérot (double Fabry-Pérot)
et d’étre captée par une photodiode a avalanche. Un ordinateur collecte le nombre de photons
et affiche les données sous forme de spectre représentant l'intensité du signal en fonction de la
fréquence.

Pour nos études, nous utilisons un laser vert (Torus 532) de longueur d’onde A = 532
nm. Le laser possede une bande passante étroite, une grande longueur de cohérence (> 100 m)
et démontre une bonne stabilité en longueur d’onde au cours du temps afin de s’assurer que les
résultats d’interférométrie soient dus a la faible diffusion de Brillouin plutét qu’aux effets liés au
laser. Le faisceau est focalisé sur ’échantillon a I'aide d'une lentille de focale égale a 140 mm pour
une zone sondée, grace au dispositif Brillouin, d’environ 43 pm. La disposition du montage nous
permet d’imposer le vecteur d’onde d’étude par 'intermédiaire de 'angle d’'incidence du faisceau
lumineux comme le montre le schéma de la figure 2.7. Le vecteur d’onde k;,, vaut alors :

27
ksw = 27 sin®;,e) (2.8)

Dans la géométrie du dispositif, 'angle d’incidence maximal possible est de 60° ce qui
équivaut a un vecteur d’onde maximum de 20,45 pm™~!. En fixant des angles d’incidence diffé-
rents en changeant la disposition de I’échantillon, nous pouvons changer le vecteur d’'onde et
donc remonter a la relation de dispersion des magnons.
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FIGURE 2.7 — Schéma représentant la disposition de I'’échantillon par rapport aux faisceaux incident (k;)
et diffusé (kdiff)-

La gamme de fréquence fixée par l'interférometre est comprise entre 3 et 300 GHz et la
résolution en fréquence pour I'analyse spectrale dépend de la finesse du dispositif %. Générale-
ment & = 100 donc la précision est de 0,1 GHz pour une fréquence de 10 GHz. Cependant cette
précision dépend également de 'intervalle spectral car celui-ci est découpé en plusieurs canaux,
typiquement 200 canaux. Ainsi pour un intervalle spectral de 20 GHz, un canal représente 0,1
GHz mais pour un intervalle spectral de 40 GHz un canal représente 0,2 GHz.

Le champ extérieur appliqué au matériau est quant a lui généré par un électro-aimant
d’'une amplitude maximale d’environ 1,4 T (14 kOe). Pour nos études, la disposition de I’électro-
aimant et de I’échantillon nous permet de générer un champ magnétique dans le plan de
I’échantillon et perpendiculaire au vecteur d’onde (géométrie de Damon-Eshbach). En pratique,
les données sont accumulées assez longtemps afin d’obtenir un spectre exploitable, ce qui peut
prendre plus d'une demi-journée.

2.3.3 Linterférometre tandem de Fabry-Pérot

Linterférometre tandem de Fabry-Pérot développé par J.R. Sandercock peut étre utilisé en
tant que spectrometre a haute sensibilité avec une résolution fréquentielle dans le domaine
des GHz et un contraste de 10'° [132, 133]. Ces caractéristiques conviennent parfaitement pour
I’étude des ondes de spin par diffusion Brillouin dans des couches minces magnétiques.

Dans la plupart des cas, le Fabry-Pérot simple consiste en un montage parallele de deux
miroirs plats séparés par une distance L paramétrable. La lumiere de longueur d’onde A sera
transmise si la distance entre les miroirs est un multiple entier de %

Lintervalle spectral libre (FSR : free spectral range) désigne 1’espacement entre deux ordres
d’interférences voisins séparés en fréquence par i En d’autres termes I’espacement entre les
miroirs définit la gamme en fréquence sondée 5 f tel que 5f = 57 = LLGHZ , avec ¢ la célérité et
[L] en mm.

La largeur du pic de transmission détermine la résolution de I'instrument et le ratio FSR
/ largeur est connu en tant que finesse & . En pratique, la finesse est une valeur limitée inférieure a
100 indiquant des lors un plafond sur le contraste donné par le ratio du maximum sur le minimum
de transmission tel que :

4F2  4F?

c=1+?=?5104 (2.9)
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Cependant, il est possible que ce contraste ne soit pas suffisant dans la pratique ou l'intensité
issue de la composante élastique de la lumiere diffusée est supérieure a celle de la composante
inélastique d’un facteur 10* 4 10°. Ce qui est le cas pour la mesure d’onde de spin dans les couches
minces opaques ou il est donc essentiel d’améliorer le contraste spectral. Pour cela, il suffit de
faire passer la lumiere trois fois a travers le Fabry-Pérot et ainsi ouvrir la voie aux mesures BLS
dans les matériaux opaques.

Ce processus permet également d’affiner les raies observables lors de la mesure et donc
améliorer la fonction d’appareil du systeme. Dans l'optique de mesures de largeur de raies
spectrales permettant de remonter a la valeur du damping [129], paramétre important caracté-
ristique d’'une couche mince, il est évidemment nécessaire d’affiner au maximum cette largeur
instrumentale afin d’éviter tout faussement des résultats.

Limplication du passage dans le Fabry-Pérot engendre une périodicité du pic de trans-
mission. Lors de mesures de fréquences Stokes et anti-Stokes, il est possible de confondre leur
positionnement avec les ordres voisins. Afin d’éviter toutes ambiguités, et par la méme occasion
d’augmenter l'intervalle spectral libre, la combinaison en série de deux Fabry-Pérot d’espace-
ment différent, d’otu 'appellation tandem Fabry-Pérot, peut étre envisagée et le résultat de cette
association au niveau des spectres obtenus peut étre visualisé a la figure 2.8. La superposition des
deux spectres permet de supprimer les interférences voisines et d’élargir la gamme en fréquences

sondées.

TRANSMISSION ———

TANDEM

" A
]
A
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FIGURE 2.8 — Processus d’élimination d’interférences voisines pour un arrangement en tandem Fabry-Pérot
avec un espacement différent [132].

Le dispositif du tandem Fabry-Pérot est présenté a la figure 2.9. L'alignement des miroirs est
géré automatiquement par un systeme piézoélectrique lors des mesures. Les deux interférometres
sont montés sur le méme systéme de translation afin d’éviter les problémes d’environnements dif-
férents, 'un avec I'axe du miroir parallele au sens de translation, 'autre décalé d'un angle «. Ici,
I'espacement des miroirs pour les deux interférometres est tel que L, = L; cosa permettant ainsi
de satisfaire les conditions de synchronisation et de conserver lalongueur d’onde transmise. Fina-
lement, la stabilisation de I'instrument a long terme est maintenue par un boitier d’asservissement
ol des corrections successives sont appliquées aux systémes d’alignements afin de maintenir les
interféromeétres paralleles et avec le bon espacement relatif afin de conserver la synchronisation.
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Ly Direction de translation

FIGURE 2.9 - Dispositif expérimental du tandem Fabry-Pérot. Un systéme de translation piézo-électrique
permet de synchroniser automatiquement les deux interférometres.

2.3.4 Mesures directes de la DMI
2.3.4.1 DMI et ondes de spin

Lintérét pour la mesure de la DMI provient de la non-réciprocité en fréquence pour deux ma-
gnons de vecteurs d’onde opposés dans une géométrie de Damon-Eshbach [134, 81], géométrie
uniquement utilisée lors de cette these. En réalisant un spectre BLS on absorbe d'un c6té les ma-
gnons ayant un vecteur d’onde +ks;, pour les décalages en fréquences positifs alors que les vec-
teurs d’ondes —k;,, sont émis pour les décalages en fréquences négatifs. La différence entre les
fréquences des deux magnons ayant pour vecteurs d’onde +|ks,,| et —| kg, | est alors [130] :

2Y
AF =Fstokes—Fanti-Stokes = Deff ksw (2.10)
M

La différence de fréquence Fs;ores—Fanri—srokes €St linéaire avec le vecteur d’onde, et est
directement proportionnelle a la constante D, ¢. Le signe de AF informe sur le signe de la DMI.
En effet, dans la géométrie étudiée ol1 'aimantation est planaire et le vecteur d’onde perpendicu-
laire a la partie dynamique de ’aimantation forme une cycloide de spin, et comme la DMI favorise
une chiralité par rapport a 'autre, celle ayant la chiralité favorisée par la DMI a une fréquence
moins élevée que I'autre. Un spectre BLS d'un d’échantillon présentant un effet DMI est donné a
titre d’exemple a la figure 2.10. Les fréquences Stokes et anti-Stokes indiquées par le sommet des
pics sur la figure sont généralement déterminées grace a un fit utilisant la fonction Lorentzienne.

La diffusion Brillouin donne ainsi une quantification directe du DMI a la fois en module
et en signe. Toutefois pour des faibles valeurs de DM], la différence de fréquence AF peut étre
proche de la résolution en fréquence du systeme et de la largeur de raie, limitant la précision sur
les mesures pour une faible DMI.
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FIGURE 2.10 — Exemple de spectre BLS d'un échantillon présentant un effet DMI. La mesure du décalage
en fréquence Stokes et anti-Stokes en fonction du vecteur d'onde permet de remonter a la valeur de la
constante DMI. L'application de champs magnétiques H opposés permet d’inverser les spectres et de mieux
discerner le décalage.

2.3.4.2 Visibilité de la DMI dans les couches minces : 'importance du substrat

Mesurer la DMI dans les couches minces nécessite d’observer un décalage de fréquence
Stokes/ anti-Stokes sur les spectres BLS. Par conséquent, la qualité du signal BLS se révele étre
primordiale afin d’optimiser les mesures dans les couches minces et d’évaluer avec précision la
DMI.

——— 5i0,(500nm) E j o
Si0,(400nm) o2l ]
—— Si0,(300nm) = o
—— Si0,(200nm) Sk o o
——5i0,(100nm) . b 0 a0 0N 8
— Si0,(2nm) 0 200 400

SiO, thickness (nm) |

ounts (hour™'channel™”)

FIGURE 2.11 — Spectres BLS mesurés a un angle d’incidence de 30° avec un champ magnétique de 5 kOe
pour les systemes SiO; (500, 400, 300, 200, 100 nm)/Pt/Co/Cu et a 3 kOe pour SiO, (2 nm)/Pt/Co/Cu. Les
lignes continues correspondent a un fit Lorentzien. Notez que la différence de fréquences observée est due
a la différence d’anisotropie engendrée par I'épaisseur de SiO,. Linsert montre une comparaison entre les
intensités mesurées et les intensités calculées par la méthode « magnetism-sensitive » [135] pour les fré-
quences Stokes (noir) et anti-Stokes (rouge). Figure extraite de [101].

Dans cette optique, A. Hrabec et al. [101], ont démontré récemment que l'intensité de la
lumiere diffusée inélastiquement en BLS est fortement dépendante de I'épaisseur du substrat
diélectrique de silicium thermiquement oxydée (SiO,) couramment utilisée lors de I’élaboration
des couches minces pour I'électronique de spin. Cet effet a été simplement interprété par les
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propriétés optiques des couches minces ainsi qu'un modele numérique basé sur l'interaction
microscopique de la lumiére avec les ondes de spin. A titre d’exemple, la figure 2.11 rend parfaite-
ment compte de I'influence de I'épaisseur du substrat SiO, sur I'intensité du signal BLS.

Par conséquent, pour notre étude des effets de tailles et d’'interface dans les couches
minces magnétiques en présence de DMI, nous allons nous assurer d’obtenir un signal suffisam-
ment intense lors des mesures BLS en choisissant systématiquement un substrat SiO, d’épaisseur
adapté ala configuration de nos échantillons.

2.3.5 Observation de modes quantifiés

Un autre aspect de la technique BLS réside dans la possibilité d’observer une quantification
des modes collectifs issus des ondes de spin souvent liée a des modes stationnaires [136, 137]
ou a l'effet magnonique dans des matériaux nanostructurés [138, 139, 140]. La BLS posséde un
principal avantage par rapport a d’autres méthodes expérimentales, tels que la résonance ferro-
magnétique (FMR) et la microscopie a effet Kerr (MOKE), habituellement utilisées pour sonder
la dynamique de 'aimantation dans les nanostructures. En effet, grace a la conservation du vec-
teur d’onde lors de I'interaction magnons - photons, on a la possibilité de mesurer la relation de
dispersion (fréquences par rapport au vecteur d’onde) des modes collectifs des ondes de spin per-
mettant d’obtenir une idée sur la nature de ces modes (stationnaires, couplés, etc...). Lors d'une
mesure BLS, I'existence des modes collectifs a travers le matériau se manifeste par I’apparition de
plusieurs pics autour du mode principal comme illustrés sur le spectre BLS a la figure 2.12.

T T / A T T
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2 H = 0.5 kOe
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Frequency (GHz)

FIGURE 2.12 — Exemple de spectre BLS d'un échantillon Pt/CoFeB structuré en réseau périodique présen-
tant un effet magnonique. La présence de plusieurs pics magnétique indiqués par les fleches démontre
I'existence de modes collectifs a I'intérieur du matériau.
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Chapitre 3

Etude théorique de la dynamique de
Iaimantation dans des multicouches en
présence de l'interaction
Dzyaloshinskii-Moriya

Lobjectif de ce chapitre est d’explorer, principalement théoriquement, les caractéristiques
majeures du comportement dynamique de 'aimantation dans des empilements de couches
minces magnétiques en tenant compte des principales interactions magnétiques connues. A sa-
voir, a la fois du couplage magnétique lié a I'échange courtes-distances tels que I'’échange conven-
tionnel interne, I'interaction Dzyaloshinskii-Moriya d’interface iDMI) présente a l'interface (fer-
romagnétique/métal lourd) et I'interaction Ruderman-Kittel-Kasuya-Yosida (RKKY) qui apparait
entre deux couches ferromagnétiques assez proches, et aussi a la fois des interactions longues dis-
tances de nature dipolaire. Loriginalité de ce travail est, notamment, d’évaluer comment la DMI
modifie le spectre des ondes de spin dans des structures magnétiques complexes qui sont proches
des systémes utilisables pour les futurs dispositifs d’électronique de spin. Des courbes théoriques
issues du modele proposé, principalement numérique, seront calculées a partir de parameétres
magnétiques conventionnels pour différentes structures de couches minces.
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3.1 Aspects énergétiques dans les systemes ferromagnétiques

La premiere approche consiste a évaluer 'aspect énergétique qui régit les lois magnétiques
dans les matériaux ferromagnétiques. D'un point de vue du micromagnétisme, I'aimantation est
décrite localement par le vecteur M = Mm avec une norme équivalente a I’aimantation a satura-
tion notée M, parametre propre au matériau et dépendant de la température, et m un vecteur uni-
taire colinéaire et de méme sens que I'aimantation appelé aimantation réduite. Afin de connaitre
I’état de plus basse énergie du systéme, autrement dit, sa configuration magnétique stable, il est
nécessaire de minimiser 1’énergie du systeme correspondant a la somme des différents termes
d’énergie intervenant. Ces énergies sont succinctement présentées ci-dessous.

3.1.1 Energie de Zeeman

Lorsque 'on applique un champ magnétique externe H a travers une couche mince ferroma-
gnétique, une interaction dite interaction de Zeeman se produit entre ce champ et 'aimantation M
issue du matériau de volume V. Laimantation aura donc tendance a suivre la direction du champ
magnétique appliqué et]’énergie qui résulte de cette interaction, appelée énergie de Zeeman, s’ex-
prime telle que :

EZeeman = _j\\/H.M dV (3.1)

Dans une approche macro-spin appliquée a une couche mince, ot I'on suppose la direction
de I'aimantation uniforme et en présence d'un champ magnétique H uniforme dans le volume V,
I’énergie par unité de volume est :

E;=-HM (3.2)

3.1.2 Energie d’échange

Il est bien connu qu'un matériau ferromagnétique possede une aimantation spontanée, autre-
ment dit une aimantation non nulle méme en 'absence de champ magnétique. Cette spécificité
est régie par un ordre magnétique, c’est-a-dire un alignement des spins provoqué par l'interaction
d’échange. En d’autres termes, cette interaction dont I'origine repose sur le principe de Pauli et
I'interaction Coulombienne a courte distance entre deux spins voisins est responsable du ferro-
magnétisme dans les matériaux métalliques. Linteraction d’échange fut découverte en 1926 in-
dépendamment et quasi-simultanément par Dirac [141] et Heisenberg [142]. Dans les matériaux
ferromagnétiques, I'énergie d’interaction est minimale pour une orientation parallele des spins.
En effet, cette interaction va favoriser un alignement des spins voisins dans une couche magné-
tique selon deux configurations a I'équilibre, soit de facon parallele (FM : ferromagnétique), soit
antiparallele (AFM : antiferromagnétique). L'énergie d’échange entre deux particules avec un mo-
ment angulaire de spin S; et §; peut alors s’écrire :

Eecn == Jij(S1.8) 3.3)

ij
Jij est I'intégrale d’échange. Quand J;; > 0, I'énergie est minimale pour un alignement parallele
des spins et quand J;; <0, alors ce sera un alignement antiparallele qui sera favorisé. Le signe de

I'intégrale d’échange dépend fortement de la distance interatomique r;; entre les atomes, ce qui
explique en partie la nature ferromagnétique ou antiferromagnétique de certains matériaux.
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Dans une approche macro-spin appliquée a des couches minces, nous pouvons écrire I'ex-
pression en fonction du gradient de 'aimantation telle que :

A
Eecn = 5 (VM)? (3.4)

N

n]ijSZ

Avec la constante de rigidité d’échange A.., = —— ol c est le parametre de maille, S est la valeur
du moment de spin et n un parametre cristallographique.

Dans de nombreux matériaux ferromagnétiques, aussi bien que dans des matériaux an-
tiferromagnétiques et ferrimagnétiques, les atomes sont situés a une distance assez éloignée les
uns des autres, pour que l'interaction d’échange, aussi référée en tant qu’'interaction d’échange
direct, ne puisse étre considérée comme responsable de I'ordre magnétique dans ces systémes. En
effet, différents mécanismes d’interaction indirecte pour lesquels d’autres atomes interviennent,
peuvent étre considérées dans ces cas-la. A ce titre, nous pouvons citer le mécanisme d’inter-
action d’échange indirect RKKY. Celle-ci permet d’expliquer l'origine du couplage FM/AFM
pour un systeme de deux couches ferromagnétiques séparées par un métal non-magnétique
(NM) et qui fera 'objet de notre étude lors de cette thése. Dans un matériau NM, une impureté
magnétique peut favoriser la polarisation des électrons de conduction dans son voisinage. Cette
polarisation décrit une sinusoide décroissante le long de I'épaisseur du matériau NM avec une
période correspondant a 2kg, ou kg est le vecteur d’'onde des électrons de conduction équivalent
au vecteur d’onde a la surface de Fermi pour des matériaux cristallins.

Le couplage RKKY [143] du nom de Ruderman et Kittel [144], Kasuya [145] et Yosida
[146] est donc une interaction d’échange entre des moments magnétiques via les électrons de
conduction d’otl1 la qualification d’interaction indirecte. Cela est crucial pour de nombreuses ap-
plications dans les dispositifs de stockage magnétiques modernes et I’électronique de spin [147].
En effet, dans le cas des multicouches FM/NM/FM, les électrons de conduction de la couche
NM acquiérent une faible polarisation au contact des couches magnétiques et les directions de
I'aimantation des couches FM sont couplées par I'intermédiaire de ces électrons selon I'épaisseur
de la couche NM. Le couplage, qui oscille en fonction de I'épaisseur de la couche d’espacement
[143, 148], a été observé pour la premiere fois par Griinberg [149] pour les systemes a métaux de
transition. Aprés que 1'onde d’électrons de conduction polarisés a traversé la couche non ma-
gnétique, si les deux interfaces FM/NM et NM/FM présentent la méme polarisation, le couplage
sera positif et favorisera I’alignement parallele des moments magnétiques. Si la polarisation est
opposée aux deux interfaces alors le couplage sera négatif et les moments magnétiques vont
s’aligner antiparallelement. La nature du couplage RKKY dépendra principalement de I'épaisseur
de la couche NM et de sa nature comme démontrée dans les travaux de S.S.P. Parkin [143].

3.1.3 Energie dipolaire

Un spin individuel produit un champ dipolaire qui peut étre ressenti par d’autres spins. L'in-
teraction dipolaire qui en découle est, contrairement a I'interaction d’échange, une interaction de
type longue portée dont I'énergie est proportionnelle a 1/r3 avec r la distance interatomique. Le
champ dipolaire, aussi appelé champ démagnétisant, est difficile a calculer et dépend fortement
de la configuration de I'aimantation a travers le matériau. En effet, les configurations d’aimanta-
tion limitant I'impact des champs dipolaires vont étre favorisées du point de vue de I'interaction
dipolaire. Ces états d’aimantation sont des configurations pour lesquelles I'aimantation est
paralléle aux bords de I’échantillon, responsable notamment de I’anisotropie de forme.
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Par analogie avec 'électrostatique, la divergence de l'aimantation M provoque alors I'appa-
rition d'un champ démagnétisant interne H; au sein du matériau ferromagnétique. Dans un
corps uniformément aimanté et de forme quelconque, le champ démagnétisant est fonction de
I'amplitude et de l'orientation de 'aimantation par rapport a I’échantillon. Dans notre cas, c’est-
a-dire le cas simple d'une couche mince avec une aimantation uniforme, le champ démagnétisant
peut étre écrit comme :

H,; = -n.M (3.5)

Avec n le vecteur normal au plan de la couche mince.

L'énergie dipolaire associée a l'interaction dipolaire est quant a elle décrite par l'expression
suivante :

1
Egip = _EMHd (3.6)

3.1.4 Energie d’anisotropie

Lénergie d’anisotropie est issue de I'anisotropie magnétique du matériau. Dans les matériaux
ferromagnétiques, 'aimantation a tendance a s’aligner selon un axe de facile aimantation sui-
vant ainsi une certaine anisotropie magnétique. Cette anisotropie est régie par différentes contri-
butions liées a la configuration du matériau. Dans un premier temps, I’anisotropie va dépendre
de l'orientation des moments magnétiques par rapport aux axes cristallographiques du matériau
et du champ cristallin engendré. Appelée anisotropie magnéto-cristalline, celle-ci est le résultat
de l'interaction spin-orbite traduisant le couplage entre le spin et le moment orbital dans le ré-
seau cristallin. Dans le cas d'une anisotropie magnéto-cristalline uniaxiale, I'énergie magnéto-
cristalline associée est :

K
Eqni = — Nif L (M.uy? 3.7)

N

Avec u le vecteur unitaire suivant I'axe de facile aimantation et K.s¢ la constante d’anisotropie
effective.

Lorsque l'on évoque les couches minces et particulierement leur association, les interac-
tions au niveau des atomes ferromagnétiques a l'interface ne sont pas a négliger en raison de la
faible épaisseur des matériaux. En effet, certaines associations de matériaux connues tels que
le Co/Pt [150, 151] ou le CoFeB/MgO [152, 153] créent une anisotropie a l'interface favorisant
une aimantation perpendiculaire au plan. Définie comme anisotropie perpendiculaire (PMA :
perpendicular magnetic anisotropy), cette anisotropie de surface intervient dans I’expression de
la constante d’anisotropie uniaxiale est donnée par :

2K

Keff =Ky + (3.8)

Avec K, l'anisotropie de volume regroupant les termes d’anisotropie magnéto-cristalline et
d’anisotropie dipolaire, K 'anisotropie de surface et t I'épaisseur de la couche ferromagnétique.

En dérivant I'énergie d’anisotropie par rapport a 'aimantation, on obtient le champ d’ani-
sotropie :

Kerr

H,=2
a M,

(3.9
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Non négligeable dans les problemes mécaniques, une anisotropie magnéto-élastique
peut exister a travers la couche mince si elle est soumise a des déformations. En effet, I'effet
magnéto-élastique provient de I'interaction spin-orbite et dans le cas ot le réseau cristallin subit
des déformations, les distances entre les atomes ainsi que les énergies d’interactions sont altérées
produisant alors une anisotropie magnéto-élastique. De plus, celle-ci peut également apparaitre
lors du processus de fabrication de la couche mince lorsque I'adaptation du réseau entre les
différentes couches ou les différentes contraintes thermiques liées aux conditions de dép6t en-
gendrent des contraintes a travers le matériau. L'énergie issue de I'anisotropie magnéto-élastique
et la constante de couplage associée tiennent compte de l'interaction entre 'aimantation et la
déformation du milieu dues aux tensions générées [154]. A titre d’exemple, dans une couche
mince soumise a une déformation uniaxiale, I'énergie magnéto-élastique s’exprime telle que
[155] :

3 1
Epe = —EA(COSZ(O) - 5)om (3.10)

Avec 0 la déformation uniaxiale, 8 I’angle entre la direction de 'aimantation et la direction de la
déformation et A le coefficient effectif de magnétostriction du film.

3.1.5 Configuration d’équilibre

L'énergie magnétique totale du matériau est donnée par la somme des quatre énergies liées
aux interactions présentes dans le systéme, énergie de Zeeman, énergie d’échange, énergie dipo-
laire et énergie d’anisotropie, telle que :

Etor =Ez+Eech +Edip +Eani (3.11)

La configuration d’équilibre du systeme est définie par 1'état d’équilibre de I'aimantation
pour lequel celle-ci s’aligne suivant une direction préférentielle correspondant donc a un mi-
nimum d’énergie fournie par le systeme. Trouver 1'état d’équilibre revient donc a minimiser
I'énergie totale (3.11) telle que:

H
Etor = f [A(Vm)? + Eypi-Mym. (H + 7(1)] av (3.12)
\%

Minimiser I'énergie totale améne a deux équations. La premiere est 'équation de surface,
valable en I’absence d’énergie de surface :

om
2Almx —]=0 (3.13)
on
La seconde est 'équation de volume :
m x Hegg =0 (3.14)
Avec le champ effectif Hegr défini par :
2A _,
Hegr = [~ V*m + Ha + H+ H] (3.15)
N
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D’apres 1'équation (3.14) la condition d’équilibre est alors donnée par I'alignement de l'ai-
mantation avec le champ magnétique effectif et ces équations forment les bases de I'approche
micromagnétique classique pour les problémes magnétiques statiques.
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3.2 Rappels sur la dynamique de l'aimantation dans les couches
minces

3.2.1 Modes de propagation des ondes de spin

Dans un milieu ferromagnétique excité ou perturbé, I'aimantation aura tendance a entamer
un mouvement de précession autour de la direction d’équilibre afin d’atteindre celui-ci en s’ali-
gnant suivant le champ effectif a travers le matériau. Il existe deux types de mouvement collectif
liés a la précession des spins.

Le premier est le cas ou les spins précessent en phase avec la méme fréquence produi-
sant une répartition homogene des moments dynamiques (3.1a). Ce type de mouvement
collectif est communément appelé mode uniforme. Dans un milieu ot l'aimantation et le
champ effectif sont homogenes, le mode uniforme est excité par 'application, par exemple, d'un
champ radiofréquence uniforme. La fréquence de ce mode uniforme est déterminée par le champ
effectif et peut étre obtenue a partir de 'expression de la densité d’énergie magnétique totale E;o¢.

Le deuxieme cas subsiste lorsque des excitations non uniformes caractérisées par une
aimantation dépendante du temps et de la position ont lieu. Dans ce cas, les moments de spin
locaux ne sont plus paralléles et les interactions d’échange et dipolaire sont des parametres
importants a prendre en compte lors de la quantification du mouvement collectif. De plus, les
spins voisins précessent avec la méme fréquence mais avec des phases différentes et forment un
mouvement d’excitation collectif autour de la direction d’équilibre de 'aimantation aussi appelé
onde de spins (3.1b). Ce sont des modes propagatifs dont la diffusion va dépendre de I'orientation
de I'aimantation et du vecteur d’onde. Sila longueur d’'onde A de ces ondes de spin est petite, elles
sont régies par l'interaction d’échange qui tend a uniformiser la direction de 'aimantation sur
quelques distances atomiques. Si A est tres grand, il s’agit du cas de I'interaction dipolaire a longue
portée. Par conséquent, les ondes de spin sont classées en deux types de modes principaux :
les modes d’échange et les modes dipolaires. Dans notre configuration expérimentale liée a la
technique BLS, les vecteurs d’onde sont situés dans une gamme intermédiaire ou les ondes de
spin sondées sont considérées a la fois en tant que modes dipolaires et modes d’échange (modes
dipole-échange).

- 00000 00600

Cessss eosetn

FIGURE 3.1 — Schéma représentant (a) le mode uniforme et (b) une onde de spin dans une couche ferroma-
gnétique.

La propagation des ondes de spin est une solution propre de I'équation Landau-Lifshitz-
Gilbert (LLG) (voir section suivante). Généralement, la relation de dispersion se définit par la
relation qui lie la pulsation de 'onde w a son vecteur d’onde kg,,. Afin de déterminer la relation
de dispersion des ondes de spin, 'équation LLG doit étre résolue avec les équations de Maxwell
dans I'approximation magnétostatique. Ce calcul a été réalisé en 1961 par Damon et Eshbach
[156] pour toutes les directions de propagation d’onde de spin en soumettant 'hypothese que la
contribution d’échange soit négligeable afin d’obtenir les modes dipolaires.

Différentes configurations de propagations d’ondes de spins sont illustrées sur la figure
3.2 dont la configuration de DE (ou MSSW : magneto-static surface waves) correspondant au
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cas ou l'aimantation est dans le plan et la propagation est perpendiculaire a I'aimantation a
I'équilibre. Cette géométrie est souvent considérée comme la configuration générale pour I'étude
de la DMI dans les couches minces du fait de la non-réciprocité des ondes de spin induite par
cette interaction [107, 131, 130]. En effet, dans une géométrie de DE, la différence d’énergie entre
deux ondes se propageant dans des directions opposées sera proportionnelle a la constante DMI
D. Ceci se traduira en un terme de fréquence avec I'apparition d'une non-réciprocité proportion-
nelle a k;,,D. Pour la suite de notre étude expérimentale, seule la géométrie de Damon-Eshbach
sera donc privilégiée.

En plus du mode DE, il existe une autre famille de modes magnétostatiques, qui peut
apparaitre dans les couches minces, appelés modes stationnaires (PSSW : perpendicular standing
spin waves) [138] constitués par la superposition d’ondes de spins perpendiculaires au plan du
film et se propageant dans deux directions opposées comme illustré sur la figure 3.3.

(a) MSSW (DE) M (b) MSBVW

FIGURE 3.2 — Différentes configurations de propagation d’ondes de spin : (a) ondes magnétostatiques de
surface ou modes de Damon-Eshbach (MSSW ou DE), pour lesquelles 'aimantation M est dans le plan et le
vecteur d'onde k;,, est perpendiculaire a I’aimantation al’équilibre. (b) ondes magnétostatiques de volume
rétrogrades (MSBVW : magneto-static backward volume waves), pour lesquelles I'aimantation et le vecteur
d’onde sont colinéaires. (c) ondes magnétostatiques de volume (MSFVW : magneto-static forward volume
waves) pour lesquelles 'aimantation est hors du plan et le vecteur d’'onde dans le plan. Les petites fleches
rouges représentent 1'orientation des spins a travers le matériau. Ces modes different par leurs champs
dipolaires.

n=0
n=1
n=2

FIGURE 3.3 — Représentation des modes stationnaires (PSSW) confinés dans une couche mince pour diffé-
rents ordres.

Par ailleurs, I’étude des ondes de spin permet d’accéder a certaines propriétés dynamiques
des milieux magnétiques, en particulier, pour des couches minces et des nanostructures ferro-
magnétiques. A partir des mesures d’'ondes de spin, les informations de base sur les propriétés
magnétiques, telles que les anisotropies magnétiques, les phénomenes d’interface, ou encore le
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couplage intercouches peuvent étre obtenues.

3.2.2 Equation de Landau-Lifshitz

Basé sur des fondements purement phénoménologiques, le premier modeéle dynamique décri-
vant le mouvement de I'aimantation dans un matériau ferromagnétique fut proposé par Landau
et Lifshitz en 1935 [157]. Ce modele est constitué d'une équation de précession continue tenant
compte des phénomenes liés a la mécanique quantique et de I'anisotropie par I'intermédiaire du
champ effectif H,¢r. Ce champ se compose principalement du champ magnétique extérieur H,
du champ démagnétisant et des champs particuliers liés a I’échange et I'anisotropie. L'équation
de Landau-Lifshitz est la suivante :

— = —YM x Hegr (3.16)

Avec v le rapport gyromagnétique.

On notera que la caractéristique importante de 1'équation de mouvement est qu’elle as-
sure la conservation de la norme du vecteur M. Si nous considérons M comme un vecteur avec
une extrémité fixée, I'autre extrémité, se déplacera a la surface d’'une sphere. Dans le cas d'une
symétrie cylindrique, I'extrémité du vecteur M se déplace le long d'une ellipse tant que les oscil-
lations sont de faibles amplitudes et un tel mouvement s’appelle la précession de I’aimantation.
Dans le cas contraire, comme lors du renversement de 'aimantation, sa trajectoire est plus
compliquée.

3.2.3 Equation de Landau-Lifshitz-Gilbert

Loscillation de I'aimantation est inévitablement accompagnée par une dissipation de I'éner-
gie. Par conséquent, I'aimantation aura tendance a s'aligner avec le champ He si celui-ci est as-
sez fort. Il est donc indispensable d’introduire un terme d’amortissement dans le processus dyna-
mique de 'aimantation. L'approche suivie par la suite par Landau et Lifshitz consista a introduire
une relaxation de 'aimantation de facon phénoménologique, c’est-a-dire, introduire un terme de
couplage supplémentaire qui pousse I’aimantation dans la direction du champ effectif. L'équation
de Landau-Lifshitz devient alors :

oM A
5 =—YMXHeff—ﬁMX (M x Hegr) (3.17)
N

Ou A > 0 est un parametre phénoménologique d’amortissement dépendant des caractéristiques
du matériau.

En 1954, Gilbert [158] a introduit une forme plus convaincante pour le terme d’amortissement
basée sur une approche Lagrangienne dans laquelle les roles des coordonnées généralisées sont
joués par les composantes du vecteur d’aimantation my, my, m,. Pour cela, le moyen le plus na-
turel d’introduire une relaxation phénoménologique consiste a introduire une force de type «vis-
queuse», dont les composantes sont proportionnelles aux dérivées temporelles des coordonnées
généralisées. Plus spécifiquement, il a introduit le terme supplémentaire suivant :

x oM

— M x —

M; ot
Ol a > 0 est le facteur d’amortissement de Gilbert, aussi appelé « damping » dépendant des
caractéristiques du matériau.

(3.18)
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—M X H.ff

FIGURE 3.4 — Schéma représentant la précession de I'aimantation incluant I'amortissement de Gilbert.

La nouvelle équation de précession, modifiée selon les travaux de Gilbert, est générale-
ment appelée équation de Landau-Lifshitz-Gilbert et permet de rendre compte de la précession
de l'aimantation :

oM « oM
N
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3.3 Comportement des ondes de spin dans les couches minces magné-
tiques

Un modele dynamique, utilisé principalement pour l'interprétation des résultats par la suite,
fut élaboré afin d’obtenir la relation de dispersion des ondes de spin (fréquences en fonction du
vecteur d’'onde des ondes de spin) dans les couches magnétiques. Ce modele est proche de ce-
lui présenté par B. Hillebrands [159] basé sur une théorie magnétostatique de type continue in-
cluant les contributions dipolaire et d’échange et tenant compte intégralement de 1'anisotropie
magnétique de surface et d’'interface ainsi que du couplage d’échange lorsque différentes couches
magnétiques sont en contact. La différence ici consiste a imposer des conditions aux limites liées
alinteraction d’interface Dzyaloshinskii-Moriya (iDMI) sur les composantes dynamiques de 'ai-
mantation comme proposé par M. Kostylev [160], ou il montre que 'iDMI fixe certaines conditions
alinterface et que celles-ci dépendent du vecteur d’'onde de I'onde de spin.

3.3.1 Equation des ondes de spin dans une couche ferromagnétique

<

M

S J -
A

FIGURE 3.5 - Systeme d’axes respecté pour les différents calculs liés aux équations d’ondes de spin dans les
couches ferromagnétiques.

Considérons un milieu uniformément aimanté le long de I'axe z suivant la direction du champ
magnétique extérieur et on assume la présence d'une anisotropie uniaxiale suivant I’axe y perpen-
diculaire a ’axe d’aimantation. Ce systeme d’axes présenté dans la figure 3.5 sera respecté tout le
long de notre étude. Léquation de Landau-Lifshitz nous donne [159] :

i m = Hmy - X oM A (3.20)
Y X = y M y ay M y .
; 2 Hm, + MO 4 284 3.21)
Il—my=—rm -_— —AMm .
Yy 7 * ox M7

Ou my, m, sont les composantes de I'aimantation, ¢ est le potentiel associé au champ déma-
gnétisant (introduit par [161]), w est la fréquence angulaire, y est le facteur gyromagnétique, A
est la constante d’échange, H est le champ magnétique extérieur, M est 'aimantation et K est la
constante d’anisotropie. Le symbole A représente 'opérateur Laplacien V2.

Afin de résoudre formellement ces équations, Camley et al. [162] ont introduit une fonction
auxiliaire y définie par 'équation suivante :

2A 2K w?

2A
(-G OH-FA-TD) = =0 (3.22)

Cette fonction auxiliaire permet d’utiliser une unique fonction a la place de my , m, et ¢.
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Par ailleurs, en injectant cette expression ainsi que les expressions des composantes de I’aimanta-
. L1 ) 2 . . . ) 2 . 0

tion déduites de I'équation de Landau-Lifshitz, dans I'équation de Maxwell A¢+4n(% + aﬂyy) =0,

on obtient finalement I’équation d’onde de spin suivante :

2 0? 0?
(ﬁ—%mm—%AJ%—%MWMMMﬁF%A—%%%+M—%M#Q 3.23)
=0

3.3.2 Relation de dispersion dans les systemes classiques HM/FM
3.3.2.1 Approche numérique

Pour rappel, la relation de dispersion dans les couches minces, présentant la variation de la
fréquence des ondes de spin en fonction de leur vecteur d‘onde, permet d’obtenir des informa-
tions importantes sur les parametres magnétiques du systéme et notamment la DMI.

FM |

FIGURE 3.6 — Systeme de bicouche composé d'une couche ferromagnétique (FM) déposée sur une couche
de métal lourd (HM) afin d’induire la DMI.

Dans le cas le plus simple, on considére une bicouche composée d'une couche ferroma-
gnétique (FM) déposée sur un métal lourd (HM) comme illustrée sur la figure 3.6. Une onde
propagative le long de la direction x dans un film magnétique perpendiculaire a ’axe y corres-
pond a une dépendance en exp(iks, x) pour la fonction y. Par conséquent, I'équation d’onde
(3.23) devient une équation différentielle linéaire d’ordre 6 en y. La solution générale de cette
équation est une combinaison linéaire de 6 exp(igy) ou g est une solution réelle ou complexe de
I'équation algébrique associée a I’équation différentielle. L'association de plusieurs exp(igy) est
nécessaire afin de satisfaire les conditions aux limites du systéme.

Au-dessus du film magnétique, le potentiel s’écrit Gox; = b1 exp(iksy, x)exp(—ksyy). En des-
sous du film, celui-ci s’écrit ¢y = G2 exp(iks,y x) exp(ksyy). Sur chaque interface, les conditions
de Maxwell introduisent les relations suivantes :

(3.24)

b = bext (3.25)

On assume que l'interface supérieure est caractérisée seulement par 'anisotropie de surface, qui
est perpendiculaire au plan du film, alors que l'interface inférieure est soumise a la fois a 'iDMI
induite par le métal lourd en contact avec le ferromagnétique et a 'anisotropie de surface. Pour
I'interface supérieure, les conditions d’interfaces dites de Rado-Weertman [159] s’écrivent :

%amx
M oy

=0 (3.26)

2A0my 2K yp
M oy M
Ou Kj yp estla constante d’anisotropie de surface.

my =0 (3.27)
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Concernant l'interface inférieure, les conditions d’interfaces introduites par Kostylev [160]
s’écrivent :

2A0my _ ;2D k 0 (3.28)
j— —]— m, = .
M ay MUY

2A0my, 2D 2Ks Jow

i kaeme+ — m, =0 3.29

M ay M swllty M y ( )

Ou D est la constante iDMI et K ;,,,, 1a constante d’anisotropie de surface.

A la différence de Kostylev, la constante D présentée dans les relations (3.28,3.29) est ex-
primée comme une énergie par unité de longueur. Cette constante est le produit de la constante
iDMI introduite par Kostylev par la distance atomique requise dans sa présentation. A l'instar
de plusieurs publications [130, 131, 73], la constante D considérée ici est présentée en tant que
constante iDMI intrinseque ou de surface.

Les conditions (3.24, 3.25) aux deux interfaces ainsi que (3.26, 3.27, 3.28, 3.29) induisent
un systéeme de 8 équations linéaires comprenant les inconnues ¢1, &, Wi, W2, W3, Wa, Ws, Ws.
Ce systeme d’équation possede des solutions non triviales seulement si son déterminant est nul.
Cette condition mathématique correspond alors a une équation qui décrit le caractere dispersif
des modes des ondes de spin dans ce type de structure.

3.3.2.2 Approche analytique

Dans une approche analytique, pour le cas d'une couche mince HM/FM uniforme soumise a
un champ magnétique homogene dans la direction de I'axe z et dans laquelle les ondes de spin
se propagent le long de 'axe x, les fréquences propres peuvent étre déduites de ’équation de
Landau-Lifshitz:

2Desf 2A

2K
e swM—471(1 = G)myux —4nGmyuy + M—eff myuy) + mx H (3.30)

ym=Mx (- 5

i(2+ksw
Y

Avec les champs associés tels que :

2K
- _N;g L myuy (3.31)
Hdip =—4An(1-G)myux — 4JTGmylly (3.32)

et le champ associé al’ iDMI donné par [134, 163] :

2Deff ( omy omy
M ox = Ox
Dans cette configuration, 'expression de 'aimantation est donc M = Mym avec :

Hpmi = uy) (3.33)

m = MUy + MyUy—Uz = Myo €Xp(i(WE — ks X)Ux + My expi(wt — kg X)ty — Uy (3.34)

avec |myol, [myol << 1.

Lexpression usuelle de la relation de dispersion dans les couches minces, également calcu-
lée par [163, 160, 131] est alors donnée par :

F = Fo+ Fpy = %\/[H + k2, +AGM][H + T k2, ~4GM + 4TM, ] + HLMSDeffksw (3.35)
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Avec H le champ appliqué dans le plan, M I'aimantation a saturation, y la valeur absolue du
rapport gyromagnétique, J = f/[—‘é la constante de rigidité d’échange des ondes de spin avec A
la constante d’échange micromagnétique, D.rr la constante DMI effective, K. ¢ I'anisotropie
effective, 4nM,rr = 4nM-H, 'aimantation effective, H, = 2K,rr/M; le champ d’anisotropie
perpendiculaire et G = 1—%;'{;”'” le facteur démagnétisant pour I'aimantation dynamique
dans le cas des couches minces.

3.3.3 Calcul de la DMI dans les couches minces

Si la DMI est purement d’origine interfaciale, on s’attend a une variation avec I'épaisseur ¢
du ferromagnétique telle que D¢ (f) = Ds/t. Des lors, la différence de fréquence provoquée par
la DMI pour des ondes se propageant dans des directions contraires mesurée par BLS peut étre
déduite de 3.35 par I’équation :

2 2y D
AF = f(—ksu)-f (ksw) = n—l\LDeffksw = n—hlfksw (3.36)

WM
M J

FIGURE 3.7 — Systéme composé d'une couche ferromagnétiques (FM) placée entre deux couches de métal
lourd (HM) afin d’induire la DMI aux deux interfaces.

Dans notre cas, seule la couche HM induit une DMI d’interface a la couche FM. Cependant,
dans le cas particulier ot la couche FM est interfacée entre deux couches HM comme illustrée sur
la figure 3.7, il est évident que la DMI sera différente du cas avec une seule couche HM. En effet,
si les deux interfaces, supérieure et inférieure, sont impliquées dans la DMI, alors la DMI totale
sera la somme algébrique des deux contributions Ds = Dy + Djgy,. I est a noter que si le méme
meétal lourd est présent aux deux interfaces, Dy, = —Dj,,, donc Dy = 0 [74]. Alors que si le méme
meétal est présent aux deux interfaces, les anisotropies de surface sont les mémes K ;5. = K yp €t
Ks =2Ks 10w-

Par conséquent, de I’équation (3.30), on obtient :

(& Bers

. ksw)® = HeH, (3.37)

AvecH, =H+ 2 k2, +4n(1-GM et Hy = H+ 2 k2, + 4nGM - L.

Finalement la différence de fréquence pour le cas d’'une couche FM entre deux couches HM
se traduit par :

1 2YDerrk
— (@(ksw) = 0(—ksy)) = ———LI W (3.38)
27 ™
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3.3.4 Calculs numériques et courbes théoriques pour les couches HM/FM
3.3.4.1 Cas d’'une couche ultra-mince

Dans ce cas simple, la couche FM est suffisamment fine pour que 'on puisse négliger
leffet d'une asymétrie des interfaces sur la non-réciprocité des ondes de spin. De ce fait, la
non-réciprocité des ondes de spin pour une structure HM/FM a été calculée en estimant la
différence entre la fréquence Stokes et la fréquence anti-Stokes. Les calculs ont été effectués
avec les parametres suivants : un champ magnétique extérieur H = 1000 Oe, une aimantation a
saturation M = 1000 emu/cc, une constante d’échange A = 1076 erg/cm, une constante DMI D =
2x1077 erg/cm et % = 3 GHz/kOe. Par ailleurs, toutes les anisotropies sont considérées comme
nulles.

Deux épaisseurs de couche FM tpy = 1 et 2 nm sont considérées ici afin de souligner le
caractere d’interface de la DMI dans les couches ultraminces. Les différences de fréquences
Stokes/anti-Stokes f(—ks,) — f(ksy) pour un vecteur d’onde |k, | variant de 4 pm_l als pm_l
sont présentées sur la figure 3.8. Comme attendu [130, 131, 85, 164, 129], la DMI est totalement
responsable de la différence de fréquence f(—ksy) — f(ksw) = %{%kw et celle-ci est d’autant
plus grande lorsque I'épaisseur est faible, de par sa nature interfaciale. Le cas d'une couche FM
déposée sur couche HM est considéré pour la suite comme une configuration de référence afin

de faciliter I'analyse de résultats concernant des structures plus complexes.

45 T T T T T T

A 6 8 10 12 14 16 18
1
k_, (Wm)

FIGURE 3.8 — Différence de fréquence Stokes/anti-Stokes f(—ks,)—f (ksw) en fonction du vecteur d’'onde
ks pour un systeme de couche ultra-mince HM/FM avec tpy = 1 nm (ligne continue) et tpy = 2 nm (ligne
discontinue).

3.3.4.2 Cas d’'une couche plus épaisse

La structure étudiée dans la section précédente était considérée comme ultramince (tpy = 1
et 2 nm) et aucune anisotropie n’'a été prise en compte. De plus, I'anisotropie de surface supposée
exister pour de tres faibles épaisseurs, typiquement inférieure a 10 nm, n’est, dans ce cas, pas
assez influente sur la différence de fréquence f(—ks,) — f(ksw) [73] pour étre considérée dans les
calculs précédents. Contrairement au cas précédent, si le film est plus épais, d’environ quelques
dizaines de nanometres, la dispersion du mode de Damon-Eshbach n’est plus négligeable,
la distribution de I'aimantation a travers la couche FM devient inhomogeéne et I'anisotropie de
surface a une plus grande influence sur la différence de fréquence en raison de la présence d'iDMI.

En tenant compte de cela, des calculs ont été effectués pour une structure HM/FM en
utilisant les parameétres suivants : H = 1000 Oe, M = 1000 emu/cm3, A = 10°° erg/cm, % =3
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GHz/kOe, D =2x10~7 erg/cm, tgy = 20 nm et K = 0. Deux anisotropies de surface sont considérées
K, 10w = 0 et 0,4 erg/cm?,

Dans le cas d'une épaisseur de couche FM d’environ 20 nm, plusieurs modes peuvent
étre observés par la technique BLS. Le mode de plus basse fréquence est le mode dipolaire tandis
que les autres modes sont les modes propres stationnaires (ou « standing spin modes ») a travers la
couche mince [159]. Les différences de fréquences Stokes/anti-Stokes pour des vecteurs d’ondes
dans la gamme de 4 pm™! & 18 pum™! sont présentées figure 3.9 pour K 5,y = 0. Dans ce cas, la
différence de fréquence pour le mode de Damon-Eshbach fpg(—ksw) — fpr(ksw) est donnée par

. 2 e s . .
I'expression usuelle %%kw alors que la différence de fréquence pour le premier mode sta-
2y D

tionnaire fs;,1(—ksw) — fse,1(ksw) est bien supérieure a — Tt
Ks 10w = 0,4 erg/cm?, la différence de fréquence issue du mode DE augmente significativement
tandis que la différence de fréquence pour le premier mode stationnaire diminue légerement
comme illustré par la figure 3.9b.

ksw. Pour une anisotropie non nulle,

D’apres ces résultats, 1'évaluation de la constante DMI semble a priori plus complexe
pour une couche FM plus épaisse déposée sur une couche HM. En effet, cela requiert, en plus,
de déterminer I'anisotropie de surface. Il est possible néanmoins d’obtenir la constante DMI a
partir des fréquences issues du mode DE et du premier mode stationnaire pour cette structure.
Celle-ci est plus facilement calculable a partir du premier mode stationnaire car la différence de
fréquence est moins sensible a I'anisotropie de surface. En réalité, ne disposant d’aucune formule
explicite pour déterminer cette différence de fréquence en présence de différentes conditions
d’interfaces (induites par l'anisotropie de surface) sur chaque face du film, les calculs ont été
effectués avec des parametres raisonnables qui peuvent étre modifiés afin d’obtenir un meilleur
ajustement avec des données expérimentales dans ce type de structures.

0.5 : r : r : r 0.5 : r : : : :

. o (2m) DM )k, (a) . O ) @AM )k (b)
N Damon Eshbach mode . ] Damon Eshbach mode
T 044 _. first standing mode -7 1 I 044 . first standing mode
— 0.3 — 0.3

= - =

u - w
o - o
= 024 = 024 <
1 1
“Eo14- “Eo1y s e® _
_\F L 0 ergiem’ _\F o @ K, ., = 0.4ergicm
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FIGURE 3.9 - Différence de fréquence Stokes/anti-Stokes f(—ks,)—f(ksy) en fonction du vecteur d’onde
ks, pour un systeme de couche mince HM/FM pour deux anisotropies de surface, (a) K o,y = 0 erg/cm?,
(b) K 1010 = 0,4 erg/cm?, les cercles indiquent la différence de fréquence obtenues avec I'expression usuelle
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T Mtpy SW*
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3.4 Ondes de spin dans les empilements de couche minces

Dans la continuité de notre étude théorique, nous allons nous intéresser ici aux équations et
notamment a la relation de dispersion des ondes de spin qui en découle pour des structures d’em-
pilement de couches minces magnétiques en présence de DMI. Ces structures particuliéres sont
de nos jours largement étudiées en raison de leur intérét a stabiliser les skyrmions magnétiques a
température ambiante [99, 60, 61, 165, 100, 101, 102] et dont le comportement des ondes de spin
en présence de DMI est I'objet de notre étude.

3.4.1 Relation de dispersion des ondes de spin dans des systemes FM/NM/FM couplés
RKKY déposés sur film HM

3.4.1.1 Approche numérique

FM ’
FM |

FIGURE 3.10 — Systeme composé de deux couches ferromagnétiques (FM) séparées par un espaceur non-
magnétique (NM) et déposées sur une couche de métal lourd (HM) afin d’induire la DMI.

On considere dans ce cas une structure magnétique composée de I'empilement suivant : deux
couches ferromagnétiques (FM) séparées par une couche non-magnétique (NM) déposées sur
une couche de nature métal lourd (HM) comme illustré sur la figure 3.10. La présence de l'in-
terface HM/FM a la base de cette structure est nécessaire afin d'induire une iDMI. Dans chaque
couche FM, I'aimantation et le potentiel associé sont déduits a partir de la fonction auxiliaire
comme dans le cas d'une couche FM isolée. Les conditions aux limites pour l'interface supérieure
de la couche FM supérieure ainsi que l'interface inférieure de la couche FM inférieure sont les
mémes que celles pour un film magnétique isolé. Dans la couche séparatrice NM, le potentiel
s'écrit Ospa = P3 exp(iksyX) exp(—kswy) + daexpliks, x) exp (ks y). Sur chaque interface de cette
couche, les conditions de Maxwell induisent les relations suivantes :

(3.39)

G =bspa (3.40)

De plus, des conditions d’interfaces supplémentaires, aussi appelées de Hoffmann, liées au cou-
plage RKKY entre les deux couches FM, sont a prendre en compte au niveau des interfaces de la
couche NM :

2Ayp Omy, 2A12 2A12
v P a’“ L M low = —— My up = (3.41)
up y Miow Mup

2Aup OMyup | 2A1p 2A1p 2Ky, up _
M., 0y + M, Mylow = Mo, Myup + M, Myup =0 (3.42)

2A10w OMy 10w 2A12 2A12
Myup + ——— My jow =0 (3.43)
Mjow Oy Muyp Miow
2Alow an’ly,low _ 2A10 2A19 _ 2Kg,low _
Miow Oy M., My,up + 7, Mylow = 31, My,low = 0 (3.44)

Ou low et up se réferent respectivement aux films supérieur et inférieur, et A, est la constante
d’échange RKKY.
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Ces conditions d’interfaces aménent a un systeme d’équations contenant 16 équations li-
néaires dont les inconnues sont ¢y, ..., G4, W1,10w» -» W6,l0w> W1,ups - Weup - 1l suffit alors de
minimiser le déterminant de ce systéme afin d’obtenir les modes propres et d’en déduire la
relation de dispersion pour ce type de structure.

FIGURE 3.11 — Systéme d’empilement de couche composé de n couches ferromagnétiques (FM) séparées
par un espaceur non-magnétique (NM) et déposées sur une seule couche de métal lourd (HM) afin d’in-
duire la DMI.

Dans le cas d'un empilement multiple, lorsque I'on considere n bicouches FM/NM déposées
sur une seule couche de métal lourd comme décrit dans la figure 3.11, a la maniére du cas
précédent, pour chaque couche FM, 'aimantation et son potentiel associé se calculent a partir
de la fonction auxiliaire dans le cas d'un film mince FM isolé. Les conditions d’interfaces sont
les mémes que celles déterminées pour deux couches FM couplées par interaction RKKY et
I'interface HM/FM induit les propriétés de I'iDMI.

3.4.1.2 Approche analytique

Dans le cas d'un empilement de couches, le seul couplage entre couches provient du champ de
fuite dynamique. Il est donc nécessaire d’estimer le champ démagnétisant global engendré par les
deux couches. Le calcul détaillé du couplage dipolaire est présenté en annexe et en tenant compte
de celui-ci, 'équation de Landau-Lifshitz (3.30) pour la couche en contact avec le matériau HM
devient :

: 2Deyr 2A 7.2 2Kerf
l(% + i ksw)my =M x (=55 k5, my — 4n(1 - G my 1ux — 4nGmyuy + 5" my, yuy)

(3.45)
+my x H+M x (—4nFmy, yux + 4nFmy yuy)
Et celle de la couche FM supérieure devient :
; _ 2A 1.2 2Kery
l$m2 =M x (-5 k5,,mz — 4n(1 = G my pux — 4nGmypuy + 5" My, yuy) (3.46)

+my x H+ M x (—4nFm, yux +4nFm, yuy)
(1—exp(— |k;w|t)) . o . , .
AvecF == exp( | Ksw! §)— 17— etm;, my respectivement les vecteurs unitaires de I’aiman-
w
tation dans les couches FM 1nfer1eure et supérieure.

Ces équations peuvent étre réécrites telles que :

i(Hy + Hpwmr) -H, )( My, ):( 0 —H, )( My2 ) (3.47)
Hy i(Hy +Hpwmr) my1 -H, 0 My '

et
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i(Hy,) -H,y )( My ) ( 0 -H )( My 1 )
. ’ = ’ 3.48
( Hy i(Hy) ny,» -H, 0 my,1 ( )
Avec H,y = £, Hpw = el kg, et He = 4TFM.
Comme
0 —H, 0 -H¢ | o[ 1 0
( _Hc 0 )( _Hc 0 )_(HC) ( 01 ) (3'49)
Alors
—HcHy —iH¢(Hy, + Hpmp) )x( -HHy —iH:Hg )( My,2 ) (3.50)
—iH.Hy, +HpMmr) H.H, —iH H,, H.H, ) )
m
=(Hc)4( 2 )
my'g

Par conséquent, les fréquences propres sont associées a la condition suivante :

H2H% — H2H,,(H,, + Hpm) —HE  iH2HH,, — iH2H, (H,, + Hpm)

. ; =0 3.51
iH2H (H,, + Hpwmr) — iH2H, H, H§H§ - H2H,,(H, + Hppmy) — H? 3.51)

Et finalement, la relation de dispersion des ondes de spin se propageant dans un empilement de
couches minces peut étre déduite de :

1 2 1o 2 2011 112
(Ho + 5 Honn)® = HyHy + 5 Hyy — HZ & \HH HE o+ HE(H, ~Hy) (3.52)

3.4.2 Calcul de la DMI dans les empilements de couches minces

Lexpression (3.52) implique que (H, + %HDMI) (—ksw) = Hy+ %HDMI) (ksw). Par conséquent, la
différence de fréquence AF, pour un systéme d’empilement de couches minces HM/FM/NM/FM,
se trouve étre équivalente a la moitié de la différence en fréquence pour le cas d'une couche mince
FM seule déposée sur un métal lourd telle :

YDeffksw

M (3.53)

1
AF = —(w(ksyw) — w(=ksw)) = —
2m

De méme que pour le cas précédent d’'une couche mince FM entre deux couches HM, on
considére cette fois-ci un empilement de n couches FM identiques entre deux couches HM
différentes tel n x (HM1/FM/HM2) illustré sur la figure 3.12.

Dans un premier temps, si on considére n = 2 alors 'équation de Landau-Lifshitz pour le
premier film FM se traduit par :

. 2Dg 2A 2Ke
i(% + Ksw il my =M x (- £5 k2, my —4n(l - G)my, 1uy — 4nGmyuy + S5 my yuy)

(3.54)
+m1 X H + M X (—4T[Fm2,xux + 4T[Fm2’yuy)

Et pour le film supérieur par :
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; 2Desr _ 2A 1.2 2Kerr
l(% + ksw—y)mz = M x (=55 k5,2 — 47(1 — G) my pux — AnGmypuy + - M, yuy) (3.55)
+mgy x H+M x (—4nFm, yux +4nFm; yuy)
. . . . . . . 2D,
A partir de ces équations, on obtient la relation de dispersion (% + kszff)2 =

H.H, - (4nFM)? + 4nMF(H, — Hy) qui se trouve similaire a celle du cas d'une couche unique

HM/FM/HM. La différence de fréquence qui en découle est donc exactement la méme telle

_ wlksw)-w(=ksaw) _ Y 2Deff
AF = o =T M ksw.

n
<
SN

M J

L

FIGURE 3.12 — Systéme d’empilement de couche composé de n couches ferromagnétiques (FM) comprises
entre deux couches de métal lourd différentes (HM1 et HM2) afin d’induire la DMI aux deux interfaces.

Dans un second temps, si on considére n empilements, les calculs similaires aménent a la
méme conclusion, a savoir que la différence de fréquence est la méme que dans le cas précédent.

En d’autre terme, en 1'absence de couplage RKKY dans ces structures particulieres de
par la présence de couches HM entre les couches FM, la mesure de la DMI est indépendante
du nombre de couches empilées et les ondes de spins se comportent donc comme dans une
couche mince FM comprise entre deux matériaux HM. Il est a noter ici que les couches HM
différentes induisent leur propre DMI (de valeurs différentes) a chaque interface ne rendant pas
la contribution de la DMI nulle comme évoqué précédemment.

3.4.3 Calculs numériques et courbes théoriques pour différents empilements de
couches minces

3.4.3.1 Cas d’'un empilement HM/FM/NM/FM

Par analogie avec les oscillateurs harmoniques couplés, les modes issus des magnons dans
deux films FM couplés via une couche intermédiaire non-magnétique (NM) peuvent étre assimi-
1és a des modes acoustique (dipolaire) ou optique (d’échange) dépendant du mode de précession
(en phase ou en opposition de phase) dans les deux films FM. La constante d’échange (ou de
couplage) A;» dépend de la nature et de 'épaisseur de I'espaceur NM de maniére non triviale
[143, 148]. Généralement, ce comportement est interprété via le mécanisme RKKY [166] présenté
en début de chapitre.

Par la suite, nous considérons deux couches minces FM séparées par un métal NM ou la
couche FM inférieure est en contact avec un métal lourd. Les fréquences propres des modes
couplés pour un empilement HM/FM/NM/FM ont été calculées avec les parameétres suivants :
H = 1000 Oe, M = 1000 emu/cm?3, A = 1076 erg/cm, K=0 erg/cms, tousles Ky =0 erg/cmz, trop
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= thortom =t = 1 nm, D = 2x1077 erg/cm, % = 3 GHz/kOe. Les variations des fréquences en
fonction du vecteur d’onde pour une constante d’échange positive A, = 0,01 erg/cm? (couplage
ferromagnétique) et pour une constante d’échange négative Ajp = -0,01 erg/cm? (couplage
antiferromagnétique) sont présentées sur les figures 3.13a et 3.13b.

On remarque alors pour Aj, = 0,01 erg/cm? et Aj, = -0,01 erg/cm?, que les modes di-
polaire (insensible a Aj») et d’échange (dépendant de A;») montrent une large différence en
fréquence f(—ksy,) — f(ksyw) équivalente dans les deux cas [159]. Ces différences fréquentielles
coincident avec I'expression %%ksw correspondant a la moitié de la différence en fréquences
pour un film seul d’épaisseur ¢. De plus, les fréquences du mode d’échange diminuent largement
lors d’'un couplage antiferromagnétique par rapport au couplage ferromagnétique alors que
les fréquences du mode dipolaire semblent indépendantes du couplage d’échange. Finalement
I'effet DMI devrait étre facilement quantifiable pour une structure HM/FM/NM/FM comme dans
le cas d’'une bicouche HM/FM.

R T (@)_ jq]diolarmede T (b)]
1 - - - Stokes _F__.--"‘ Stokes
g 14—___F-__‘fn.t.i'§t2ke's‘ -7 ;2—;1;%11;\\:: 2,16 GHz E 12 YN
9 ----------------------- g 10__ J
sl L E R PR
§ 10: | Ul § 8—_ ------------ a2 T
R 8 o1 e 2]
|I anti-Stokes Ay, =0.01 erg.fcm2 LT_ 1 = - -anti-Stokes A12 =-0.01 erg/cm
T8 & 1 1'21 14 16 18 T 5 1 12, 14 16 18
K, (KM ) k_, (Mm")

FIGURE 3.13 - Fréquences Stokes et anti-Stokes en fonction du vecteur d’'onde kg, pour un empilement
HM/FM/NM/EM, (a) couplage intercouche positif Aj = 0.01 erg/cm?, (b) couplage intercouche négatif A,

=-0.01 erg/cm?, Les fleches indiquent les différences de fréquences déduites par 1'expression Zn—Y % ksw-

3.4.3.2 Cas d’'un double empilement (HM/FM/NM),

FM

M

FIGURE 3.14 — Systeme d’empilement de couche composé de deux tricouches composées d'une couche
ferromagnétique (FM) et d'une couche non-magnétique (NM) déposées sur une couche de métal lourd
(HM) afin d’induire la DMI.

On assume dans ce cas que toutes les couches FM ont la méme géométrie ainsi que les mémes
parametres magnétiques. Comme mentionné précédemment, 'empilement HM/FM/NM/FM
présente une différence de fréquence Stokes/anti-Stokes correspondant a la moitié de la diffé-
rence de fréquence pour une bicouche HM/FM, 8Fyum/eM/NM/EM = %6FHM/FM. Cette différence
de fréquence ne dépend pas de la nature du mode, c’est-a-dire qu’elle est la méme pour le mode
dipolaire que pour le mode d’échange, et ne dépend pas également du couplage RKKY si les

65



CHAPITRE 3. ETUDE THEORIQUE DE LA DYNAMIQUE DE LAIMANTATION DANS DES
MULTICOUCHES EN PRESENCE DE L'INTERACTION DZYALOSHINSKII-MORIYA

couches FM sont les mémes.

Les calculs numériques pour I'empilement (HM/FM/NM), dont la structure est schéma-
tisée a la figure 3.14 nous montrent que la différence de fréquence a les mémes valeurs que dans le
cas d’'une seule couche FM en contact direct avec une couche HM, SFum/EM/NM/EM = %6FHM/FM,
peu importe la valeur de la constante d’échange. Les variations des fréquences Stokes et anti-
Stokes en fonction du vecteur d’onde pour les empilements HM/FM/NM/FM et (HM/FM/NM),
sont présentées sur les figures 3.15 et 3.16 afin d’avoir une comparaison directe. L'épaisseur
magnétique totale ainsi que le couplage DMI dans le cas de I'empilement (HM/FM/NM), sont
doublés par rapport au cas de 'empilement (HM/FM/NM). Néanmoins, les résultats attendus
sont censés s’'ajuster a ce dernier du fait que le ratio D/¢ soit le méme dans les deux cas. Les
calculs ont été effectués avec les parametres suivants : M = 1000 emu/cm?, K = 0 erg/cm?, tous
les Ks = 0 erg/cm?, A = 107% erg/cm, y/2n = 3 GHz/kOe, t = 1 nm, H = 1000 Oe, A, = 0 et -0,01
erg/cm?, D=2x 107" erg/cm.

T T T T T T T 15 T T T T T T T
12 (a), . - _ _ (b)
— J ’___---"" —_ { - - - anti-Stokes (A= 0) -
N -t IufiStoke _.:A__ - N - - - Stokes (A = 10) Y
I 114 o inl_ o.fs_ Lo L 44 anti-Stokes (& _=-0.01 ergicm ) -
- Stokes (A= 0) 2y D 2 -
g ] el B W E ks = 2,16 GHz g Stokes (A = -0.01 erg;cm;:: .7 ’
> 104 e 1> _ >
2 1 2
o 9_// | o
g_ = anti-Stokes (A _=-0.01 erg-f'cm;j: g_
Q Stokes (A= -0.01 erg/cm’} Q
sl 84 : st
L \ L o
L e e 11 —T T T T T T T T T T
4 ] g 10 12 114 16 18 20 4 s} g 10 12 14 16 18 20
- -1
k_, (Hm™) Ky, (HM )

FIGURE 3.15 — Courbes de dispersion (a) du mode d’échange et (b) du mode dipolaire pour un empilement
de couches minces HM/FM/NM/FM avec un couplage A;» = 0 et -0,01 erg/cm?. Les fleches indiquent les va-
leurs de la différence de fréquences déduite de I'expression usuelle appliquée au systeme HM/FM/NM/FM
AF=2Y Dok,

Comme attendu, les différences de fréquences pour I'empilement (HM/FM/NM), sont iden-
tiques au cas simple (HM/FM/NM), 8F v em/Nm), = OFum/em = 20Fum/em/NM/EM, Pour les deux
modes et quelle que soit la valeur de A;,. Pour le mode d’échange représenté dans les figures
3.15a et 3.164a, les fréquences obtenues sont quasi-identiques et bien dépendantes de I'interac-
tion d’échange, autrement dit du couplage a travers les couches. De plus, il est intéressant de noter
que’asymétrie de 'empilement HM/FM/NM/FM est relevée a travers une légere influence de A;»
sur les fréquences du mode dipolaire comme nous le montre la figure 3.15b. Cependant, les fré-
quences du mode dipolaire pour la structure (HM/FM/NM), représentées a la figure 3.16b restent
indépendantes de la valeur de Aj.
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FIGURE 3.16 — Courbes de dispersion (a) du mode d’échange et (b) du mode dipolaire pour un empilement
de couches minces (HM/FM/NM), avec un couplage A, = 0 et -0,01 erg/cm?. Les fleches indiquent les va-
leurs de la différence de fréquences déduite de I’expression usuelle appliquée au systeme HM/FM/NM/FM

_2y D
AF = 3 ksw-

3.4.3.3 Cas d’'un empilement HM/FM1/NM/FM2

FM1 J

FIGURE 3.17 — Systéeme d’empilement de couche composé de deux couches ferromagnétiques différentes
(FM1 et FM2) séparées par un espaceur non-magnétique (NM) et déposées sur une seule couche de métal
lourd (HM) afin d’induire la DMI.

Dans cette section, nous considérons deux couches ferromagnétiques différentes en terme
de propriétés magnétiques FM1 et FM2 avec FM1 la couche FM inférieure en contact avec le
métal lourd induisant la DMI, tel qu’ illustré sur la figure 3.17. Les fréquences propres des modes
couplés issus de I'empilement HM/FM1/NM/FM2 ont été calculées avec les parametres suivants :
M; = 1000 emu/cm3, Mo= 500 emu/cm3, A=10"° erg/cm, fpm1 = fpv2 = 1 nm, D=2x 1077 erg/cm,
et % =3 GHz/kOe. Toutes les anisotropies sont considérées nulles. Les variations de la différence
de fréquences en fonction du vecteur d’onde pour une constante d’échange A;» = 0,01 erg/cm?
sont présentées sur la figure 3.18. Les cercles indiquent la différence de fréquences correspondant
al'expression suivante : 8 fean = %Y mkw.

En considérant ces parametres, aucun des deux modes (dipolaire et d’échange) ne pos-
sede une différence de fréquences Stokes/anti-Stokes proche de 0 fieqn. La plus faible fréquence
correspond au mode dipolaire et la plus haute au mode d’échange. Nous pouvons remarquer
que le mode d’échange présente une large différence en fréquence f(—ks,) — f(ksy) alors que
celle du mode dipolaire est plus faible. Il est intéressant de noter que le profil du mode dipolaire
est quasi uniforme alors que la dynamique de I'aimantation pour le mode d’échange possede
un signe différent selon la couche FM. Par conséquent, l'intensité du signal BLS associée au
mode dipolaire sera beaucoup plus forte par rapport au mode d’échange et 'iDMI devrait étre
évaluée par I'intermédiaire des fréquences du mode dipolaire. Néanmoins, il est plus judicieux de
I'évaluer a partir de la plus large différence en fréquences, c’est-a-dire, a partir du mode d’échange
sil'intensité du signal le permet.
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Une autre difficulté concernant I’évaluation de la DMI pour un systeme FM2/NM/FM1/HM
peut survenir. En effet, la différence de fréquences dépend également du couplage d’échange A;,.
Les variations de la différence de fréquences avec le couplage d’échange pour un vecteur d’onde
fixé |ks,y| = 18 pm~! sont présentées sur la figure 3.19. Les cercles indiquent toujours 8 fiean.
Lorsque A, augmente, la différence f(—ks,) — f(ksy) pour le mode dipolaire augmente elle
aussi contrairement a celle associée au mode d’échange qui diminue. Pour une large valeur du
couplage A, = 10 erg/cm? (non représenté ici), la fréquence la plus haute f, est hors de la gamme
sondée en BLS alors que la plus faible f; est encore observable. La différence de fréquences, avec
ces parametres, coincide maintenant avec 6 fi,eqn = ZFY m ksw. Cecisuggere que pour un
cas sans espaceur NM ou sans couplage d’échange, la bicouche FM1/FM2 se comporte telle une
seule couche FM avec une épaisseur fgy; + fpv2 €t Une aimantation % Finalement,

'effet de 'iDMI devrait aussi étre facilement quantifiable pour un empilement HM/FM1/FM2 tel
que dans le cas d'une bicouche HM/FM.

T T T T T T
— O 2Ry oA, M MOk
N 3-5'—:1i|:olﬂrm0:jez -
I - - - exchange mode -7

4 ] 8 10 1|21 14 16 18
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FIGURE 3.18 — Variation de la différence de fréquences en fonction du vecteur d’onde pour un empilement
de couches minces HM/FM;/NM/EM, pour un couplage d’échange A, = 0,01 erg/cm?. Les cercles in-

diquent la différence de fréquences calculée a partir de 'expression A feqn = % m ksw-

——dipolarmode
- =+ - gxchange mode
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1.0 . . . . : :
0.02 004 006 008 010 [}12 014 016

A, (erglcm’)

FIGURE 3.19 — Variation de la différence de fréquences en fonction du couplage d’échange A;» pour un
empilement de couches minces HM/FM;/NM/FM, pour un vecteur d’onde fixé a |ks,| = 18 pm™!. Les

cercles indiquent la différence de fréquences calculée a partir de 'expression A frean = % m ksw-
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3.4.3.4 Cas d’'un empilement multiples (NM/FM),, déposé sur film HM

Afin d’illustrer le décalage en fréquence induit par I'iDMI dans un empilement répétitif de
bicouches NM/FM déposées sur une couche HM illustré a la figure 3.11, des calculs numériques
ont été réalisés pour quatre bicouches (NM/FM) ou I'épaisseur des couches FM est identique,
fixée a tpyv; = 2 nm, et séparées par une couche NM d’épaisseur 0,2 nm. Les courbes de dispersion
pour les quatre modes couplés sont présentées sur la figure 3.20. Elles ont été obtenues avec les
parametres suivants : H= 1000 Oe, M = 1000 emu/cc, A = 1076 erg/cm, D =0o0u 1077 erg/cm et %
=3 GHz/kOe, K = Ky up = Ks 101 = 0, A12 = 0.02 erg/cm?.

Lordre de grandeur de la différence de fréquences induite par la DMI est d’environ
(y/ n)MLMksw. Néanmoins, cette estimation est largement influencée par le couplage du mode
dipolaire, qui est le plus sensible au vecteur d’onde par rapport au trois autres modes représentant
les modes d’échange. Dans le cas d'une multicouche, le décalage lié a 'iDMI n’est pas proportion-
nel au vecteur d’onde mais dépend du mode. Son évaluation requiert des calculs complets des
fréquences. Les décalages en fréquences dus a I'iDMI sont présentés dans le tableau 3.1 avec des
fréquences classées en série croissante fi < f> < f3 < fa.

n |1 | 2] 3| 4
Fulko,0) = fr(ko,D) (GHz) | 0,08 | 0,04 [ 0,04 | 0,02
f.(ko,0) — f(3ko, D) (GHz) | 0,21 | 0,11 | 0,10 | 0,02

TABLEAU 3.1 — Décalage en fréquence pour kg =5 pm™~! et 3k = 15 um ™!

= =D =10 ergicm

= _ 4~ ,
12 54 —D =107 ergicm |
(on f, B
= 12.0 === ]
L I - - IS
11.5 — I
4 8 10 12 _114 16 18 20

FIGURE 3.20 — Courbes de dispersion pour quatre couches FM identiques déposées sur un métal lourd. Les
quatre modes résultent du couplage entre les couches. Les lignes discontinues représentent les modes pour
D =0 et les lignes continues pour D = 10~ erg/cm.

69



CHAPITRE 3. ETUDE THEORIQUE DE LA DYNAMIQUE DE LAIMANTATION DANS DES
MULTICOUCHES EN PRESENCE DE L'INTERACTION DZYALOSHINSKII-MORIYA

3.5 Del'approche théorique a I’approche expérimentale

Apres avoir rappelé brievement certaines propriétés dynamiques des ondes de spin dans les
couches minces ainsi que les calculs permettant la caractérisation de la DMI dans les couches
minces magnétiques simples, nous avons présenté un modéle théorique détaillant les calculs
complets sur la fréquence des ondes de spin dans des multicouches en présence de DMI.

De tels calculs sont nécessaires pour interpréter et estimer la DMI dans des structures
complexes différentes du cas des couches minces simples. En effet, la relation usuelle de dis-
persion des ondes de spin dans les couches minces n'est plus valide dans certains cas lors de
nanostructuration. Dans le cas d'un empilement de couches minces identiques, nous avons a
l'aide de calculs numériques vérifié que la DMI totale de la structure est obtenue en prenant
compte I'épaisseur totale des couches FM. Cependant, il est nécessaire de vérifier cette hypothese
par I'intermédiaire de |'expérience.

Bien que ces expressions soient efficaces pour discuter des résultats numériques, une
approche expérimentale s’aveére étre nécessaire afin de comparer I'approche numérique aux
résultats réels. A cette fin, nous avons prévu plusieurs études se focalisant sur les systémes
évoqués, a savoir les couches minces simples, les empilements de couches minces et les couches
minces nanostructurées.

Les données expérimentales obtenues de par ces divers systemes caractérisés principa-
lement par technique BLS seront analysées et interprétées a travers le modele présenté dans
ce chapitre afin de confronter les calculs numériques aux calculs analytiques et d’estimer
efficacement la DMI dans les systemes complexes pressentis pour I'électronique de spin de
demain.
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Chapitre 4

Etudes expérimentales de I'interaction
Dzyaloshinskii-Moriya (DMI) dans les
couches minces magnétiques

Nous allons détailler, dans les trois prochains chapitres, 'ensemble des études expérimentales
effectuées durant ces trois années de theése au LSPM. Les chapitres seront abordés selon le type de
géométrie étudiée afin de rendre compte des effets de taille et d’'interface dans les nanostructures.
I1 est a noter que la plupart de nos échantillons ont été réalisés dans le cadre de collaborations
établies avec différentes équipes, principalement du « Center for Superconductivity, Spintronics
and Surface Science » de I'Université de Cluj-Napoca en Roumanie et du « Department of Electrical
and Computer Engineering » de la « National University of Singapore » (NUS). Les échantillons ont
été élaborés et caractérisés par magnétométrie (VSM) et par diverses techniques d’imageries post-
élaboration au sein de ces laboratoires.

FM f

FIGURE 4.1 — Représentation schématique des couches minces étudiées. Une couche d'un matériau ferro-
magnétique (FM) est en contact direct avec un métal lourd (HM) afin d’induire un effet DML

Nous allons commencer, dans ce chapitre, par I'étude expérimentale compléte de couches
minces simples représentées schématiquement sur la figure 4.1. Leur composition suivra la méme
configuration : une couche ferromagnétique (FM) pour laquelle le choix du matériau et I'épaisseur
varient en fonction du type d’investigation prévue et une couche de métal lourd (HM) directement
en contact avec la couche FM afin d’introduire un fort couplage-spin orbite amenant I'effet DMI
désiré. Dans nos travaux, le platine est principalement utilisé en tant que métal lourd de par sa ca-
pacité a produire un fort couplage spin-orbite en contact direct avec une couche mince FM [81].
Cette géométrie servira de base de référence concrete pour la suite de nos travaux. La caractéri-
sation et I'estimation des parametres magnétiques de divers systemes couramment étudiés pour
I’électronique de spin seront détaillés. Une focalisation particuliére sera de mise concernant les
effets de parametres tels que la nature de la couche HM, I'épaisseur de la couche FM ou un recuit,
sur la DMI.
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4.1 Caractérisation dela DMI dans les couches minces : étude d’un sys-
teme Pt/CoFeB

4.1.1 Présentation de I’étude et de I’échantillon

11 est de coutume d’initier toutes nouvelles études par des cas simples et souvent de référence
afin de valider certaines théories préalablement définies. Dans cette optique, nous avons étudié
la non-réciprocité des ondes de spin dans une couche mince ferromagnétique CoFeB déposée sur
une couche de Pt afin de déterminer de maniere simple et précise la DMI dans ce type de structure.

Léchantillon étudié a été élaboré a1'Université Nationale de Singapour (NUS) par la méthode
de pulvérisation cathodique a partir d'un substrat de silicium thermiquement oxydé et recouvert
d’'une couche de protection en respectant la configuration de dépdt suivante : Si/SiO/Pt(2
nm)/CoyoFes0B20(0,8 nm)/MgO(2 nm)/SiO2 (3 nm).

Les fréquences Stokes f(—ks,) et anti-Stokes f(ks,) ont été mesurées par la technique
BLS présentée au chapitre 2, dans la configuration de Damon-Eshbach pour laquelle la DMI
est la plus forte (cf. chapitre 3), pour des vecteurs d’onde kg, entre 4 et 20 um™! et un champ
magnétique extérieur fixe de 7 kOe appliqué dans le plan de I'échantillon suffisant pour saturer
le systéme. Préalablement, la technique VSM a été utilisée afin de mesurer I'aimantation a
saturation du matériau.

Le choix d'une épaisseur de couche ferromagnétique inférieure a 1 nm assure d’obtenir
un effet DMI assez conséquent [85, 131, 69] aisément mesurable par BLS. De plus, le CoFeB a la
propriété de produire des raies BLS assez fines permettant de mesurer avec précision le décalage
en fréquences Stokes/anti-Stokes afin de remonter a la valeur de la constante DMI.

4.1.2 Interprétation des résultats expérimentaux par la théorie

Comme attendu, une différence de fréquence Stokes/anti-Stokes est observée. Ces fréquences
sont reportées en fonction du vecteur d’onde sur la figure 4.2. Afin de rendre compte du com-
portement dispersif des ondes de spin, nous avons ajusté les résultats obtenus avec la relation de
dispersion des ondes de spin, présentée dans le chapitre précédent a la section 3.3, représentée
par les lignes continues sur la figure 4.2. Cette corrélation des résultats avec le modele établi fut
obtenue pour un facteur gyromagnétique usuel % = 3,01 x 1073 GHz/Oe et une aimantation
saturation M; = 1600 emu/cm?® mesurée par VSM [167].

Il est intéressant de noter que le décalage en fréquence f(—ks,)—f(ksy) visualisé dans
I'insert de la figure 4.2 augmente linéairement avec le vecteur d’'onde. Ce comportement est
évidemment lié a la DMI générée a l'interface Pt/CoFeB. En effet, pour de telles épaisseurs de
couche FM, la contribution de I'anisotropie de surface a la non-réciprocité des ondes de spin est
négligeable comparé a celle produite par la DMI comme nous le montre la figure 4.3 issues des
travaux de A. Stashkevich [73].

A T'aide de l'expression de la différence de fréquence pour les couches minces simples
(3.36) précédemment citée au chapitre 3, nous obtenons la valeur de la constante DMI d’interface
estimée a D, =-0,8 x 1077 erg/cm cohérente avec une étude d'un systéme identique [167].

Lintérét de cette premiere étude réside dans l'obtention de résultats convaincants par

spectroscopie BLS, méme pour des épaisseurs inférieures a 1 nm et de valider sur un systéme
simple le modele précédemment discuté pour des couches minces non-structurées.
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FIGURE 4.2 — Variation des fréquences expérimentales Stokes f(—ks;,) et anti-Stokes f(ks,) en fonction du
vecteur d’onde k pour une couche Pt/CoFeB(0,8 nm). Le champ magnétique extérieur est appliqué dans le
plan de I'échantillon et est fixé a 7 kOe. Les lignes décrivent le fit utilisé a partir du modele décrit dans le

chapitre 3. (Insert) Variation de la différence en fréquence f (ks )-f(—ksy) en fonction du vecteur d’onde
ksw.

(a) Surface anisotropy: thick film

7 pinned
' S 1 -

non pinned

(b) Surface anisotropy: thin film

pinned
] z S ‘: non pinned
+sw Kew
(c) IDMI anisotropy: thin film
A — — B
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FIGURE 4.3 — Profils des ondes de spin a travers différentes épaisseurs de couche FM induits par deux méca-
nismes (DMI et anisotropie de surface) provoquant la non-réciprocité. (a) Film épais pour lequel I'anisotro-
pie de surface induit principalement la non-réciprocité. (b) Film mince pour lequel I'anisotropie de surface

n'induit pas de non-réciprocité. (c) Film mince pour lequel la DMI d’interface induit une non-réciprocité
[73].
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4.2 Effets de I'épaisseur de la couche FM et de la nature de la couche
HM sur les ondes de spin et la DMI

4.2.1 Contexte d’étude et présentation des échantillons

Apres avoir vu comment caractériser efficacement la DMI dans les couches minces simples,
nous allons dorénavant nous intéresser aux effets liés aux parametres physiques et magnétiques
des couches composant notre systeme d’étude sur le comportement des ondes de spin et no-
tamment la DMI. En effet, il existe plusieurs choix de matériau HM pouvant induire la DMI et il
est essentiel de quantifier la DMI dans différents systemes en déterminant sa constante effective
Derr ou de surface D par I'intermédiaire des techniques d’élaborations et de caractérisations
efficaces et adaptées. Nous avons choisi d'utiliser ici comme couche FM un alliage Heusler, tel
que le CogzsoFezsAlps (CFA), qui a la caractéristique de posséder un faible damping, une haute
température de Curie, ainsi qu'une forte polarisation en spin, ce qui en fait un matériau FM trés
intéressant pour les applications en électronique de spin [124, 168, 169].

Nous allons traiter dans cette étude, de la dépendance en épaisseur de la DMI d’inter-
face dans une couche mince HM/CoyFeAl afin d’observer le comportement des ondes de spin
ainsi que de la DMI dans ces différents systémes pour lesquels la nature interfaciale de la DMI
devrait étre confirmée d’apres des études similaires [85, 74]. Un intérét particulier sera accordé a
'effet de la nature du matériau HM sur la DMI. Ici, les couches HM utilisées en tant que couche
tampon et/ou de protection seront l'iridium (Ir), le tungstene (W) et le platine (Pt), matériaux
largement utilisés afin d’induire la DMI dans les couches minces [129, 170, 171, 81].

Les couches minces de Co,FeAl (CFA) ont été élaborées a I'Université de Cluj-Napoca, a
température ambiante, par pulvérisation cathodique magnétron a partir d'un substrat en silicium
thermiquement oxydé (SiO,) sous une pression maintenue inférieure a 2 x 10~8 Torr. Avant
le dépot de la couche CFA, une couche tampon de Ta (2 nm) ainsi qu'une couche HM dont
I'épaisseur varie avec la nature du matériau tp; = t;, = 3 nm et t = 4 nm, ont été déposées sur
le substrat. Par la suite le film CFA, dont I'épaisseur varie entre 0,8 nm et 2 nm, a été déposé par
pulvérisation dc sous une pression d’argon de 1 mTorr et une vitesse de dépot de 0,1 nm/s. Enfin,
afin de protéger la structure des effets de 1'oxydation a I'air, les couches CFA ont été recouvertes
par différents matériaux.

Finalement, quatre séries d’échantillons sont considérées dans cette étude comme lillustre
la figure 4.4 :

Pt(3 nm)/CFA(tcpa)/MgO(1 nm)/Ta(2 nm) W(4 nm)/CFA(tea)/Pt(3 nm)

; et |
Al Co,FeAl ’ Co;FeAl ’ Co,FeAl ’
T w O wr v
[ substrat  substrst N Substrat

W(4 nm)/CFA(tcea)/MgO(1 nm)/Ta(2 nm) Ir(3 nm)/CFA(tcea)/Ti(2 nm)

Co,FeAl

FIGURE 4.4 - Représentation des structures d’échantillons étudiés

11 convient de mentionner, dans ces hétérostructures, que seules les couches HM, représen-
tées en gris foncé sur la figure 4.4, induisent la DMI dans les couches ultra-minces CFA. De plus,
les couches W ont été développées dans une phase f hautement résistante [172], tandis que les
couches Ir et Pt ont la structure (111) espérée [173] afin d’induire une anisotropie magnétique
perpendiculaire dans les couches CFA, caractéristique primordiale pour I’électronique de spin de
demain (cf. chapitre 1). Toutes les mesures présentées par la suite ont été effectuées a température
ambiante.
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4.2.2 Etude préliminaire : statique de 'aimantation dans les couches minces
4.2.2.1 Aimantation a saturation et question des couches mortes

Dans le but d’évaluer la DMI dans nos échantillons et de sonder les ondes de spin efficace-
ment, un parametre essentiel a savoir I’aimantation a saturation M; doit étre connue. Pour cela,
des mesures de magnétométrie VSM ont été effectuées sur la série d’échantillons pour toutes les
épaisseurs de CFA. Par ailleurs, il est bien connu que I'alliage CFA, par analogie avec le CoFeB
[152, 174], atendance a présenter des zones non-magnétiques, aussi appelées couches mortes ma-
gnétiques (« dead layer ») en raison des effets d’interfaces. En effet, la présence d'une couche morte
magnétique est souvent due a la formation d’alliage (mélange atomique entre deux couches) al’in-
terface HM/CFA ou a une éventuelle oxydation a I'interface CFA/MgO lors de la phase de dépot
[175, 168, 176]. Dans une optique de miniaturisation des dispositifs, il est ainsi important d’évaluer
le volume magnétique total afin d’optimiser le stockage d'information et notamment I’épaisseur
magnétique réelle de nos échantillons afin d’estimer avec précision les parameétres magnétiques
qui en découlent.
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FIGURE 4.5 — Dépendances en épaisseur de Co,FeAl (fcra) du moment magnétique a saturation par unité
de surface (M; x fcpa) pour quatre types de matériaux. Les symboles se réferent aux mesures VSM et les
lignes sont les fit linéaires.

Les dépendances en épaisseur de CopFeAl (tcpa) du moment magnétique a saturation par
unité de surface (M; x fcpa) pour les quatre séries d’échantillons comportant différentes couches
HM sont présentées sur la figure 4.5. Laimantation a saturation globale du CFA M; et I'épaisseur
de la couche morte magnétique t; sont déterminées directement a partir d'un fit linéaire des don-
nées expérimentales. La pente nous renseigne sur I’aimantation a saturation, tandis que 'inter-
section avec 'axe des abscisses correspond a I'épaisseur de la couche morte. Les valeurs de M; et
tg sont présentées dans un tableau récapitulatif 4.1 pour les quatre séries d’échantillons.

Echantillons ‘Pt/CFA/MgO W/CFA/MgO | W/CFA/Pt | Ir/CFA/Ti

M; (emu/cm?) 1167 £ 70 811 +50 983 £ 50 | 1063 + 55
ty (nm) 0,51 0,29 0,42 0,43

TABLEAU 4.1 — Valeurs issues des mesures VSM de I'aimantation a saturation M; et de I'épaisseur de couche
morte t; pour des couches minces Pt/CFA/MgO W/CFA/MgO, W/CFA/Pt et Ir/CFA/Ti .
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Outre le fait que les épaisseurs de couches mortes soient assez conséquentes par rapport a
I'épaisseur totale de CFA (0,8 a 2 nm), la plus grande épaisseur de couche morte magnétique
est observée pour I'échantillon Pt/CFA/MgO et la plus petite pour W/CFA/MgO, suggérant une
plus grande inter-diffusion a l'interface Pt/CFA par rapport a W/CFA. Concernant les valeurs
de I'aimantation a saturation du CFA M, celles-ci changent considérablement en fonction du
type de matériau alors que ce parametre est supposé intrinseque au matériau. Bien que les
valeurs de M pour W/CFA/MgO soient comparables a celles de MgO/CFA/MgO M; = 850 + 50
emu/cm?® mesurée dans une étude précédente [74], une nette augmentation peut étre observée
pour les autres systemes, treés probablement en raison d’'un effet d’aimantation induite par effet
de proximité (PIM : proximity induced magnetization) du Pt et de I'Ir.

4.2.2.2 Role de 'aimantation induite par effet de proximité (PIM) dans les couches minces

Laimantation induite par effet de proximité (PIM) est un effet d’interface bien connu dans
les couches minces. En effet, dans les hétérostructures HM/FM, en plus de la DMI, d’autres
phénomeénes peuvent apparaitre comme une polarisation spontanée de 'aimantation au niveau
de l'interface. Le PIM, produit alors par le métal lourd, est associé a la large valeur du facteur
de Stoner des éléments de transition d les plus lourds. En effet, plusieurs degrés de PIM ont été
observés particulierement dans le Pt, Pd, Ir et W lorsqu’ils sont placés au contact d'une couche
FM [177,178, 179, 180, 181].

Concernant nos échantillons, une modification non négligeable de I'aimantation est alors
induite a savoir 13,5%, 20% et 27% pour respectivement W/CFA/Pt, Ir/CFA/Ti et Pt/CFA/MgO
et également illustrée a la figure 4.6. Ces valeurs semblent cohérentes avec celles rapportées
récemment pour des systemes Ir/Co et Pt/Co [182]. Il est intéressant de noter qu’aucun PIM
n'est induit par le W et que I'interface Pt/CFA (Pt en dessous) fournit un PIM supérieur a celui de
I'interface CFA/Pt (Pt au-dessus).

CFA Pt
PIM
lllltt

Ir CFA

ttlll]

CFA

PIM
111]]]
FIGURE 4.6 — Illustration de I'aimantation induite par effet de proximité dans les systemes de couches

minces W/CFA/Pt, Ir/CFA/Ti et Pt/CFA/MgO. Les valeurs en pourcentages indiquent le degré de modifi-
cation de 'aimantation de la couche FM par le PIM issu de la couche HM.

Afin de vérifier I'existence de PIM dans les différents matériaux HM et de valider 'hypo-
theése d’'une aimantation affectée par cet effet, des mesures de réflectivité magnétique résonante
par rayons X (XRMR : X-ray resonant magnetic reflectivity) ont été effectuées ultérieurement
sur d’autres échantillons similaires (Pt/CFA(2 nm)/MgO et Ir/CFA(2 nm)/MgO) par R.M. Rowan-
Robinson (Université de Durham) par la technique XMaS a I'European Synchrotron Radiation

76



CHAPITRE 4. ETUDES EXPERIMENTALES DE LINTERACTION DZYALOSHINSKII-MORIYA
(DMI) DANS LES COUCHES MINCES MAGNETIQUES

Source dont les détails des mesures sont présentés dans [183].
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FIGURE 4.7 — Données expérimentales de réflectivité et d’asymétrie de spin obtenues a partir des mesures
de réflectivité magnétique résonante aux rayons X pour les échantillons de Pt/CFA(2 nm)/MgO et Ir/CFA(2
nm)/MgO.

La figure 4.7 montre 'intensité et 'asymétrie réfléchies par mesures XRMR pour les structures
Ir/CFA/MgO et Pt/CFA/MgO. Lintensité réfléchie présente des caractéristiques plus nettes pour
la structure Ir/CFA/MgO comparée a la structure Pt/ CFA/MgO, suggérant une qualité d’'interface
légerement supérieure dans la structure Ir/CFA/MgO. Cependant, le signal d’asymétrie semble
plus prononcé dans la structure Pt/ CFA/MgO, ce qui indique un PIM légérement plus grand pour
I'interface Pt/CFA, et qui semble cohérent avec les résultats VSM de la figure 4.5 et 4.6.

Dans notre cas, la confirmation de la présence de PIM aux interfaces des couches Pt et
Ir suggere qu'une aimantation non-négligeable proche de l'interface et issue de la couche
ferromagnétique CFA est induite. Or, nous avons observé précédemment une réduction de
I’aimantation dans la couche de CFA (cf. tab. 4.1) que 'on a attribué a la probable présence d'une
couche morte liée a l'inter-diffusion des atomes a l'interface entre le CFA et le métal lourd ou
a 'oxydation aux interfaces MgO/CFA. Par conséquent, il ne peut y avoir de couches mortes
aux interfaces Pt/CFA et Ir/CFA du fait qu'une couche morte non-magnétique, pour laquelle
I'aimantation est nulle, ne produirait jamais de PIM avec un métal lourd adjacent ce qui est le cas
ici. Les épaisseurs de couches mortes déterminées sont donc principalement liées aux régions
non-aimanté des interfaces CFA/MgO et W/CFA et d'une éventuelle région d’aimantation réduite
mais non-nulle aux interfaces Pt/ CFA et Ir/CFA.

Par ailleurs, les mesures des aimantations ainsi que !'épaisseur magnétique réelle
leff = tcra—tq déduites pour chaque échantillon permettront par la suite d’obtenir une éva-
luation précise de la DMI dans les différents systémes étudiés.

4.2.3 Etude complémentaire : détermination de I'anisotropie magnétique perpendi-
culaire dans les couches minces

L'anisotropie magnétique perpendiculaire (PMA) est une caractéristique essentielle re-
cherchée lors de I'élaboration et de I'étude des couches minces magnétiques pour des raisons
d’applications évoquées au chapitre 1 concernant le développement de 1'électronique de spin.
A cette fin, il est nécessaire d’en avoir une estimation précise, notamment en s’assurant qu’elle
soit suffisamment forte dans les systémes étudiés. Pour cela, la technique BLS est une technique
efficace permettant de quantifier la valeur de I'anisotropie magnétique.

77



CHAPITRE 4. ETUDES EXPERIMENTALES DE LINTERACTION DZYALOSHINSKII-MORIYA
(DMI) DANS LES COUCHES MINCES MAGNETIQUES

Dans l'optique d'une étude la plus précise possible, nous avons également analysé la
dépendance de I'aimantation effective M, ¢ en fonction de I'épaisseur, définie comme suit :

2errp

4nMerp =4nM—H, = ATM; — 4.1)

N
ol H, et K, sont respectivement le champ d’anisotropie perpendiculaire et la constante d’aniso-
tropie.

Les valeurs de M.y ont été obtenues a partir de 'ajustement de la valeur moyenne des
fréquences Stokes et anti-Stokes, elles-mémes obtenues par mesures BLS en utilisant la relation
de dispersion des ondes de spin (3.35), en négligeant la DMI pour différents champs magnétiques
appliqués H et en fixant le vecteur d’onde kg, .

La figure 4.8 montre que pour tous les échantillons, M, ¢ ¢ décroit linéairement avec I'inverse
de I'épaisseur effective de CFA, suggérant I'existence d'une anisotropie d’interface perpendi-
culaire. Néanmoins, un comportement non linéaire prononcé est observé pour la structure
W/CFA/MgO lorsque I'épaisseur de CFA est plus mince. Ceci est en accord avec la faible qualité
du spectre BLS, observé et présenté dans la section suivante, malgré un temps d’accumulation
important. Cette caractéristique pourrait étre une conséquence de la phase p du W du fait qu’elle
est texturée avec plusieurs orientations [172] contrairement aux films de Pt et Ir qui sont orientés
(111) [173]. Plus généralement, comme mentionné ci-dessus, et en raison de la dégradation de
I'interface pour les films de CFA plus minces, une déviation nette du comportement linéaire est
observée pour les structures présentant une anisotropie d’interface plus forte.
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FIGURE 4.8 — Aimantation effective (4ntM,rr) par rapport a I'épaisseur effective des films de CFA pour les
structures Pt/CFA/MgO, W/CFA/MgO, W/CFA/Pt et Ir/CFA/Ti déposées sur substrat de silicium. Les va-
leurs de 4mtM, ¢ ont été extraites a partir de fit des mesures BLS de la fréquence moyenne des raies Stokes
et anti-Stokes par rapport au vecteur d’'onde a 'aide de I’équation (3.35) et des parametres de I'étude. Les
symboles font référence aux données expérimentales tandis que les lignes continues correspondent aux fit
linéaires. La ligne discontinue horizontale est utilisée pour séparer la région d’épaisseur ol les échantillons
sont aimantés perpendiculairement (4nM,r s négatif) et aimantés dans le plan (4tM. ¢ positif). Les sché-
mas illustrent les échantillons présentant une anisotropie magnétique perpendiculaire (PMA : perpendicu-
lar magnetic anisotropy) et une anisotropie magnétique dans le plan (IMA : in-plane magnetic anisotropy).

A partir des pentes obtenues a la figure 4.8, les constantes d’anisotropie d’interface K ont été
déduites et présentées dans le tableau 4.2. Les constantes d’anisotropie les plus élevées sont ob-
tenues pour les structures impliquant du MgO réputé pour induire une forte PMA a l'interface
avec une couche FM [49, 184, 185, 186]. Notons également I'existence d’'une anisotropie perpen-
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diculaire de volume K, négative et non négligeable, renforcant I’axe de facile aimantation dans le
plan.

Echantillons ‘Pt/CFA/MgO W/CFA/MgO | W/CFA/Pt | Ir/CFA/Ti

K (erg/cm?) 0,91 0,68 0,22 0,39
K, (Merg/cm?) -2 -3,1 -1,2 -1

TABLEAU 4.2 — Constantes d’anisotropie de surface (K;) et de volume (K,) mesurées par BLS pour des
couches minces Pt/CFA/MgO W/CFA/MgO, W/CFA/Pt et Ir/CFA/Ti .

4.2.4 Evaluation de la DMI dans les systemes Pt/CFA/MgO, W/CFA/MgO, W/CFA/Pt et
Ir/CFA/Ti

4.2.4.1 Roledelanature et du positionnement du métal lourd sur la non-réciprocité des ondes
de spin dans les couches minces

160 P/CFA/MgO
:‘5 80 r
:E> 120 '
] IrICFA/T _ ]
S g0l ! H=2 kOe 1
< 40! s .
o o ¢
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FIGURE 4.9 — Spectres BLS mesurés pour les films Pt/CFA(1,2 nm)/MgO, W/CFA(1,2 nm)/MgO et Ir/CFA(1,2
nm)/Ti, déposées sur substrat de silicium, pour des champs appliqués respectivement dans le plan de 8
kOe, 4 kOe et 2 kOe, et pour un angle d’incidence correspondant a ks, = 20,45 um™". Les symboles renvoient
aux données expérimentales et les traits pleins représentent les fit Lorentziens. Les fits correspondant aux
champs appliqués négativement (lignes bleues) sont présentés pour la clarté et la comparaison directe des
fréquences Stokes et anti-Stokes.

Quelques spectres d’ondes de spin, obtenus avec un vecteur d’onde k,, = 20,45 um~! et pour
différents champs magnétiques appliqués supérieurs au champ de saturation propre a chaque
échantillon, sont présentés a la figure 4.9 pour les échantillons W/CFA(1,2 nm)/MgO, Ir/CFA(1,2
nm)/Ti et Pt/CFA(1,2 nm)/MgO.

Il est intéressant de noter que le rapport signal sur bruit semble plus faible pour la structure
W/CFA/MgQO, ce qui suggere une croissance de qualité moindre (défauts cristallins) pour le
CFA développé sur une couche de W. Les spectres nous montrent I’existence de raies Stokes et
anti-Stokes et une différence marquée entre ces fréquences (AF = f(ksy)—f(—ksw)) peut étre
observée révélant la non-réciprocité des ondes de spin dans la géométrie DE directement liée a
la DMI. Cette disparité en fréquence est dépendante du type de matériau HM comme attendue
et évoquée plus tot (cf. chapitre 1). En effet, pour une épaisseur de CFA fixe, la différence la plus
importante est obtenue pour I’échantillon Pt/CFA/MgO, tandis que I'empilement W/CFA/MgO
fournit la valeur la plus petite. De plus, AF est positif pour W/CFA/MgO alors qu’il est négatif
pour Ir/CFA/Ti et Pt/CFA/MgO. Ceci est principalement da a la DMI d’interface induite par les
couches Pt, Ir et W pour lesquels les signes sont en accord avec des études récentes similaires
[130, 129, 187].
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FIGURE 4.10 — Dépendance en vecteur d’'onde (ks,,) de la différence de fréquence expérimentale AF des
structures Pt/CFA(1,2 nm) MgO, W/CFA (1,2 nm)/MgO, W/Co2FeAl (1,2 nm)/Pt et Ir/CFA(1,2 nm)/Ti dépo-
sées sur substrat de silucium. Les symboles se référent aux données expérimentales et les lignes continues
indiquent le fit linéaire issu de I'’équation (3.36) et des parametres magnétiques des systemes étudiés.

La figure 4.10 montre la dépendance en fonction du vecteur d’onde k;,, de la différence de
fréquence AF pour les quatre séries d’échantillon CFA, avec une épaisseur tcga fixée, dans laquelle
un net comportement linéaire peut étre observé.

On retrouve ici, un signe négatif de AF pour Pt/CFA/MgO et Ir/CFA/Ti et un signe posi-
tif pour W/CFA/MgO et W/CFA/Pt. Ceci suggere qu'en plus du signe opposé induit entre W et
Pt, qu'une couche inférieure de Pt, c’est-a-dire située en dessous de la couche FM, va induire
une constante DMI effective négative. Au contraire, une couche supérieure, c’est-a-dire située
au-dessus de la couche FM, va induire une constante DMI positive.

incident light
F;<Fy=>D,<0 @
incident light
AS mode H S mode ,

oy wf{s l

M ® CoFelPt \\FM,

\ u interface D,,||A,BxA B / —

— O
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@ F;>F,s=> D, >0

FIGURE 4.11 - Schéma représentant le mécanisme de la DMI entre deux atomes de la couche magnétique
et un atome de Pt. A gauche, structuration avec une couche de Pt enterrée, a droite, structuration avec une
couche de Pt de recouvrement [74].

Linversion de signe en rapport a I’ordre des couches confirme en partie I'origine interfaciale
de la DMI et coincide avec le mécanisme d’échange indirect entre trois sites. Proposé par A. Fert
en 1990 [54], ce mécanisme d’interaction entre deux spins d’atomes voisins A; et A, d'une couche
ferromagnétique (Co) situés proche de I'interface avec le métal lourd (Pt) est propre a |'effet DMI.
Celui-ci implique aussi le plus proche atome B de la couche Pt comme illustré sur la figure 4.11.
Linteraction d’échange antisymétrique (ou DMI) s’écrit E = Dy5.(S; x S2) avec D2 = Dw ol1 D est
un scalaire, S; est un spin de A, S un spin de A, et w un vecteur unitaire le long de la direction
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A1B x A,B. Dans ce cas, la direction de D;2 est donnée par le produit vectoriel entre A1B et A»B.
Cela dépend donc de I'ordre des couches, c’est-a-dire si le Pt est enterré ou bien au-dessus de la

.year _ _buff
couche FM:D," =-D,"".

Ce mécanisme explique donc I'opposition de signe de la différence de fréquence obte-
nue pour les échantillons Pt/CFA et CFA/Pt et pointe 'importance du positionnement de la
couche HM pour I'étude de la DMI dans les couches minces. Par ailleurs, les résultats expérimen-
taux nous montrent que la nature du métal lourd joue un role essentiel sur la non-réciprocité des
ondes de spin (a travers AF) dans les systéemes HM/FM.

4.2.4.2 Estimation de la constante DMI et mise en évidence de sa nature interfaciale

A partir des pentes mesurées sur la figure 4.10, les constantes DMI effectives de nos échan-
tillons ont pu étre extraites a I’aide de ’équation (3.36) issue de la relation de dispersion des ondes
de spin dans les couches minces pour un rapport gyromagnétique % = 29,2 GHz/T (déterminé
précédemment dans [124, 188] a partir de mesures de FMR) et les valeurs susmentionnées de M
cf. tab. 4.1.
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FIGURE 4.12 — Variation de la constante DMI effective (D, s ) par rapport a I'inverse de I'épaisseur effective
des films de CFA pour les quatre séries d’échantillons. Les symboles font référence aux mesures et les lignes
continues correspondent aux fit linéaires. Les valeurs de D, ¢ ¢ ont été obtenues a partir du fit de la dépen-
dance en kg, en fonction de AF a partir de 'équation (3.36) et des parametres magnétiques des systémes
étudiés.

Afin de relever la nature interfaciale de la DM], la variation des D,s s estimées par rapport a
I'inverse de I'épaisseur effective de CFA, définie par 1/¢, rf =1/ (tcra — ta), illustrée a la figure 4.12,
a également été tracée pour nos différents systémes. Un écart peut étre observé par rapport a la
linéarité théorique lorsque 1'épaisseur nominale de CFA se rapproche d’une épaisseur critique
qui dépend de la structure. En effet, deux régimes de pentes de signes différents peuvent étre
distingués. Dans le second régime correspondant aux films CFA plus minces comparée a I'épais-
seur critique (Z.fr < 0,67 nm), AF décroit de maniere inattendue avec I'épaisseur suggérant une
dégradation des interfaces pour les films ultra-minces. Néanmoins, pour une épaisseur de CFA
raisonnable, la variation linéaire de la DMI en fonction de I'épaisseur de la couche FM ainsi que
I'écart de valeurs lorsque I'interface de moindre qualité confirme la nature interfaciale de la DMI
dans de tels systemes.

Lajustement linéaire des données de la figure 4.12, pour I'épaisseur de CFA dans laquelle la
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relation théorique entre D, ¢ ¢ et D donnée par I'équation (3.36) est respectée, conduit aux valeurs
de constantes DMI D suivantes :

Echantillons | Pt/CFA/MgO | W/CFA/MgO | W/CFA/Pt | Ir/CFA/Ti
D; (erg/cm) | -0,92x 1077 | 0,21x1077 [0,74x1077 [ -0,33 x 1077

TABLEAU 4.3 — Constantes DMI de surface Dg pour des couches minces Pt/CFA/MgO, W/CFA/MgO,
W/CFA/Pt et Ir/ CFA/Ti.

De par leur similitude, la valeur estimée pour le systeme Pt/CFA reste proche de celle obtenue
dans I'étude précédente concernant le Pt/CoFeB (Ds = -0,8 x 1077 erg/cm). Les valeurs obtenues
ici sont nettement inférieures a celles des systemes Pt/Co/AlOx [130] mais ont le méme signe
que Pt/Co et le systeme Ir/CFA/Ti étudié confirme les récents résultats de Kim et al. [129] pour
Ir/Co. Il convient également de rappeler le signe positif de la constante DMI pour W/CFA/MgO et
son rapprochement avec la valeur obtenue pour une structure W/CoFeB/Si02 (Ds = 0,21 x 1077
erg/cm) [189].

D’autre part, en raison du signe opposé des constantes DMI pour les couches W/CFA/MgO
et Pt/CFA/MgO, si le CFA est situé entre une couche W et Pt, on devrait s’attendre a une DMI
globale égale a la somme des DMI produites aux deux interfaces. Cependant, la faible valeur
obtenue de D; pour les systemes W/CFA/Pt (D = 0,74 x 10”7 erg/cm) conduit a une constante
DMI de surface supposée a 0,53 x 10~/ erg/cm pour l'interface CFA/Pt largement inférieure a la
valeur absolue obtenue pour le Pt/CFA (Ds = 0,92 x 1077 erg/cm) en rapport avec le mécanisme
d’échange indirect entre trois sites, ce qui suggere que cette interface est de moindre qualité pour
une croissance de Pt sur CFA comparée a Pt/CFA, ou éventuellement une configuration atomique
différente pour une couche de Pt de recouvrement.

4.2.5 Conclusion de I'étude des systemes Pt/CFA/MgO, W/CFA/MgO, W/CFA/Pt et
Ir/CFA/Ti

Nous avons dans cette partie mis en avant une étude concernant des films de Co,FeAl,
matériau possédant des caractéristiques intéressantes pour 1'électronique de spin. L'étude s’est
focalisée principalement sur différents effets liés a I'interfacage avec des couches de métal lourd
telles que W, Pt et Ir, et pour plusieurs épaisseurs de couche de CFA.

Les mesures de magnétométrie a échantillons vibrants (VSM) ont révélé que les films
comportant du Pt et de I'Ir possédaient une aimantation a saturation plus élevée par rapport aux
systemes avec du W, probablement en raison de I'effet d’aimantation induite de proximité (PIM)
dont nous avions confirmé I'existence en utilisant la réflectivité magnétique résonante aux rayons
X pour le Pt et I'I. Nous avons également montré qu'une couche de Pt enterrée induisait un effet
PIM supérieur par rapport a une couche de Pt de recouvrement.

La spectroscopie Brillouin a été utilisée pour étudier la non-réciprocité des ondes de
spin induite par I'interaction Dzyaloshinskii-Moriya (DMI) d’interface. Il s’est avéré que le signe
etla valeur effective de la DMI dépendait des matériaux et de I'ordre de dépdt comme attendu par
relation au mécanisme du couplage spin-orbite (cf. chapitre 1). Alors que le Pt et I'Ir présentent
le méme signe de constante DMI, le W induit une DMI de signe opposé. De plus, la couche de
Pt, offrant une constante DMI plus élevée par rapport a la couche d’Ir et la couche de W, semble
induire un effet DMI plus fort lorsqu’elle est utilisée comme couche enterrée plutdét que comme
couche de recouvrement.
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Finalement, la nature interfaciale de la DMI a été confirmée a travers cette étude et les
parameétres magnétiques extraits de nos systemes regroupés dans le tableau 4.4 sont cohérents

avec la littérature.

Echantillons ‘Pt/CFA/MgO W/CFA/MgO | W/CFA/Pt | Ir/CFA/Ti

M; (emu/cm?) 1167 + 70 811 + 50 983 +50 | 1063 + 55
ty (nm) 0,51 0,29 0,42 0,43
K (erg/cm?) 0,91 0,68 0,22 0,39
K, (Merg/cm?®) -2 -3,1 -1,2 -1
D (x 10~/ erg/cm) -0,92 0,21 0,74 -0,33

TABLEAU 4.4 — Parameétres magnétiques mesurés par VSM et BLS pour des couches minces Pt/CFA/MgO,

W/CFA/MgO, W/CFA/Pt et Ir/ CFA/Ti.
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4.3 Effets de la température de recuit dans les couches minces

4.3.1 Processus de recuit des échantillons Pt/CFA/MgO

Dans la continuité de notre étude sur les couches minces non-structurées, nous allons nous
intéresser au processus de recuit de couches minces et notamment aux effets engendrés sur
les parameétres magnétiques dans les systemes HM/FM. Pour cela, nous avons gardé le méme
systeme Pt/CFA étudié précédemment afin de comparer différents degrés de recuit avec la couche
de référence caractérisée.

Dans l'alliage CFA, Il existe naturellement des désordres chimiques qui influencent les
propriétés physiques [74] et spécifiquement la DMI d’interface. En effet, les alliages Heusler a
base de cobalt, tel que le CFA, cristallisent théoriquement dans la phase L2; qui présente une
phase complétement ordonnée ou les atomes de Co, Fe et Al occupent des sites bien précis.
Cependant, les alliages Heusler adoptent souvent des phases partiellement désordonnées telles
que les phases B2, DO3 ou bien completement désordonnées tel le cas de la phase A2 [124].

Par conséquent, un processus de recuit est souvent nécessaire afin d’augmenter la qua-
lité cristalline et d’introduire un ordre atomique. Etant donné que la DMI est sensible au désordre,
aux défauts et a la disposition des atomes au niveau des interfaces, 1'étude de la DMI d’interface
dans des couches minces de type Heusler, ou différents matériaux HM peuvent étre utilisés,
présente ainsi un grand intérét.

Leffet de la température de recuit sur la constante DMI D, et I'anisotropie d’interface
K a donc été étudié pour la structure Pt/CFA/MgO pour laquelle les résultats obtenus sont les
plus convaincants. Les échantillons ont été recuits a 250°C et 400°C sous vide (avec une pression
inférieure a2 3 x 1078 torr) pendant 1 heure, puis ont été caractérisés par les techniques VSM,
XRMR et BLS.

4.3.2 Effet du recuit sur la statique de 'aimantation

Afin de déterminer 'aimantation a saturation le systeme Pt/CFA soumis a un recuit, des me-
sures de magnétometrie VSM ont été effectuées et ont montré que les valeurs de M augmentaient
légerement avec I'augmentation de la température de recuit (T,;) comparées a la valeur détermi-
née a température ambiante :

T,C) | 0 | 250 | 400
M; (emu/cm®) | 1167 +70 | 1200 +70 | 1220 + 70

TABLEAU 4.5 — Aimantation a saturation M mesurés par VSM pour des couches minces Pt/CFA/MgO non
recuit, recuit a 250°C et recuit a 400°C.

Bien que la variation des M trouvées par rapport a celles des films sans recuit se situe dans la
barre d’erreur, nous notons une légere amélioration de la contribution du PIM également estimée
par mesures XRMR [183] pour les échantillons recuits. Il est également intéressant de noter que la
largeur de la région d’aimantation réduite au voisinage de l'interface a diminué jusqu’a 0,38 nm
pour le film recuit a 400°C. Par conséquent, nous pouvons supposer que le PIM se renforce avec
I’amélioration de la qualité d’interface provoquée par le recuit.
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FIGURE 4.13 — Données expérimentales de réflectivité et d’asymétrie de spin obtenues a partir des mesures
de réflectivité magnétique résonante aux rayons X pour une structure Pt/CFA(2 nm)/MgO sans recuit et
avec recuit a 400°C.

Les mesures XRMR pour I’échantillon Pt/CFA(2 nm)/MgO recuit a 400°C illustrées a la figure
4.13 montrent des modifications a la fois de I'intensité réfléchie et de 'asymétrie apres recuit,
indiquant des modifications structurales et magnétiques de I’hétéro-structure. Pour des angles
de diffusion les plus faibles, inférieurs a 2°, la structure reste en grande partie inchangée apres
un recuit a 400°C, mais le signal d’asymétrie s’est considérablement amélioré, ce qui indique un
PIM accru. Notez que le PIM lui-méme est assez faible et reste localisé pres de I'interface [190], de
sorte a ce que cette augmentation apporte une contribution négligeable aux valeurs M mesurées
par magnétométrie VSM.

Pour des angles de diffusion d’environ 3° ou supérieurs, des changements dans l'inten-
sité réfléchie peuvent étre observés suggérant une possible modification de la structure cristalline
de I’échantillon. Les franges, dites de Kiessig, plus prononcées pour la structure recuite suggerent
une interface plus nette entre le Pt et le CFA apres un recuit a 400°C, ce qui est en corrélation avec
la faible épaisseur de couche morte déterminée préalablement par VSM. Par cette technique de
caractérisation, nous pouvons confirmer le renforcement du PIM induit par le Pt avec 'améliora-
tion de la qualité d’interface pouvant étre liée a la réorganisation des atomes de Fe et de Co dans
l'alliage CFA, donnant lieu & une amélioration de la polarisation des atomes de Pt conduisant a
une amélioration structurale des interfaces.

4.3.3 Effet durecuit sur la DMI et 'anisotropie magnétique perpendiculaire

Les spectres BLS mesurés pour kg, = 20,45 um~! sont représentés a la figure 4.14 pour des
films CFA de 1,2 nm d’épaisseur et pour trois températures de recuit différentes sur lesquels
nous pouvons observer une amélioration significative du rapport signal sur bruit lorsque la
température de recuit augmente liée a 'amélioration de la qualité d’interface précédemment
évoquée. Une diminution significative de la largeur de raie a mi-hauteur (AF) avec 'augmentation
de la température de recuit est également observée. En effet, pour une couche de CFA de 1
nm d’épaisseur, la valeur moyenne de AF diminue de 5,8 GHz pour le film sans recuit a 4,5
GHz pour le film recuit a 400°C. Ceci est en accord avec des résultats précédemment obtenus
pour lesquels une diminution de 'amortissement (directement liée a la valeur de la largeur
de raie pour laquelle une étude détaillée sera présentée par la suite) dans les films de CFA est
observée lorsque la température de recuit augmente en raison de ’ordre chimique engendré [188].

Les dépendances selon l'inverse de I'épaisseur effective de CFA (fcpa—tq) de Derr et Mgy
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FIGURE 4.14 — Spectres BLS, de la structure Pt/CFA(1,2 nm)/MgO développée sur substrat de silicium et
recuite a diverses températures (T,), mesurés pour des champs appliqués dans le plan de 8 kOe et 6 kOe et
pour un angle d’incidence caractéristique correspondant a kg, = 20,45 um™!. Les symboles renvoient aux
données expérimentales et les lignes continues représentent les fit Lorentziens. Les fits correspondant aux
champs appliqués négativement (lignes bleues) sont présentés pour la clarté et la comparaison directe des
fréquences Stokes et anti-Stokes.

pour des échantillons sans et avec recuit sont représentées a la figure 4.15. Les films recuits a
400°C présentent une différence significative par rapport aux échantillons sans recuit et avec
recuit a 250°C. En effet, D, sy montre une nette diminution a une température de recuit de 400°C
(figure 4.15a) pour laquelle des changements significatifs dans la structure, dans I'ordre chimique
et dans les propriétés magnétiques commencent a se produire [74]. De plus, la figure 4.15 montre
que D,rr et M, rf suivent une variation linéaire dont la pente dépend de la température de recuit.
Il est intéressant de noter que cette dépendance a I'épaisseur differe du comportement linéaire
précédent pour les films ultra-minces de CFA et devient plus prononcée pour T, = 400°C. Ce
comportement non linéaire est tres probablement di a la dégradation de 'interface des couches
ultra-minces lors du recuit des échantillons a des températures plus élevées additionnée a la
faible épaisseur de couches FM comme mentionnée dans le cas de I'étude précédente.

0.0 : : : 15 : : :
@) (b) = T=RT
m T=RT 104 e T=250°C-
— A ® T1.=250°C A T=400°C
e 0.5 A T=400°C 4 __ 51 ) 1
o ’ [}
< e o
L Al T
~°-1.04 1= -5
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-1.5 : : : -15 —_——
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FIGURE 4.15 — Variation de la constante DMI effective (D, rf) (@) et de I'aimantation effective (4nM, 1) (b)
par rapport a l'inverse de I'épaisseur effective des films de CFA pour des structures de Pt/CFA/MgO recuits
a différentes températures (T,). Les symboles font référence aux mesures et les lignes continues corres-
pondent aux fits linéaires. Les valeurs de D.rr ont été obtenues a partir de la dépendance en ks,, de AF
en utilisant I'’équation (3.36) et des parametres magnétiques des tableaux 4.3 pour le Pt/CFA/MgO et 4.6
tandis que les valeurs de 4.7 ¢ ont été obtenues a partir du fit des mesures BLS de la fréquence moyenne des
fréquences Stokes et anti-Stokes en fonction de ks, en utilisant I'équation (3.35).

A partir du fit linéaire des données expérimentales de la figure 4.15, les constantes DMI de
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surface et d’anisotropie d’interface ont été déduites.

T, (°C) | 0 | 250 | 400
Ds (x 10~7 erg/cm) | -0,92 | -0,85 | -0,61
K; (erg/cm?) 091 | 1,14 | 1,25

TABLEAU 4.6 — Constante DMI de surface D; et anisotropie d’interface K; mesurés par BLS pour des couches
minces Pt/CFA/MgO non recuit, recuit a 250°C et recuit a 400°C.

Nous constatons que I'anisotropie et les constantes DMI suivent des tendances opposées. En
effet, alors que I'anisotropie d’interface augmente légérement avec T,, D présente une diminu-
tion importante pour les films recuits a 400°C. L'augmentation de la constante d’anisotropie est
cohérente avec les tendances observées précédemment pour les structures MgO/CFA/MgO dans
une étude incluant un recuit [74]. Ceci est probablement di au renforcement de I’anisotropie de
surface a I'interface CFA/MgO lié entre autre a la qualité cristallographique a l'interface.

Alors que l'anisotropie de surface résulte des deux interfaces, 'effet DMI est unique-
ment induit a l'interface Pt/CFA. La polarisation magnétique du Pt, tout comme la DMI, est
sensible a la structure électronique du Co et du Fe a l'interface, qui dépend fortement de la
température. Bien que la qualité cristallographique soit meilleure avec le recuit, la qualité de
la structure électronique se voit modifiée et induit alors une DMI moins forte. En revanche, il
n'est pas surprenant d’observer différentes tendances pour la constante DMI et I'anisotropie de
surface, car la premiére concerne une seule interface, tandis que la seconde implique les deux.

4.3.4 Conclusion sur I'influence du recuit dans les couches minces

Les différents parametres magnétiques mesurés lors de cette étude sont résumés dans le ta-
bleau ci-dessous pour plus de clarté.

T, °C) \ 0 250 400

M, (emu/cm?) 1167 £ 70 | 1200 + 70 | 1220 + 70
Dy (x 1077 erg/cm) 0,51 0,43 0,38
K; (erg/cm?) 0,91 1,14 1,25

TABLEAU 4.7 — Parametres magnétiques mesurés par VSM et BLS pour des couches minces Pt/CFA/MgO
non recuit, recuit a 250°C et recuit a 400°C.

Leffet de la température de recuit sur la DMI a été étudié pour des structures Pt/ CFA/MgO, ol
une modification de la constante DMI a été observée et pour laquelle 'analyse des mesures BLS
a révélé l'existence d'une anisotropie perpendiculaire a 'interface montrant un comportement
différent avec la température de recuit en comparaison avec la constante DMI. L'amélioration de
la qualité cristallographique a I'interface provoque un ordre chimique modifié lors du recuit qui
explique en partie le renforcement observé du PIM ainsi que 'augmentation de I’anisotropie de
surface.

Pressenti dans un premier temps pour favoriser le conditionnement de la DMI, il s’avere
que l'effet DMI mesuré semble moins conséquent lors d'un recuit en raison de la structure
électronique des éléments composant I’alliage CFA sensible a la température. De plus, le couplage
spin-orbite (SOC) en relation directe avec la structure électronique et responsable entre autre de
la DMI dans les systemes HM/FM semble de ce fait étre affecté par la température de recuit et
amene alors une interrogation sur son role et son influence concernant la DMI dans les couches
minces.
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4.4 Effets liés au couplage spin-orbite dans les couches minces

4.4.1 Présentation de I'étude et des échantillons Py/Cu;_,Pt,

Les travaux présentés auparavant ont montré que la valeur de la DMI dépendait fortement
de la nature des couches HM. En effet, les propriétés atomiques et les conditions d’interfacage
différentes impactent la force du couplage spin-orbite (SOC) au niveau de l'interface HM/FM et
peut donc modifier partiellement la valeur de la DMI. Cependant, certains matériaux semblent
privilégiés par rapport a d’autres de par leurs propriétés physiques et magnétiques indispen-
sables au développement de I'électronique de spin et de ses applications tel le cas du Pt pour la
génération d'une forte DMI aux interfaces.

De nos jours, les chercheurs déploient des efforts considérables a travers diverses inves-
tigations pour essayer de controler les propriétés magnétiques des matériaux utilisés pour les
mémoires de spins ou les applications a courants de spin [28, 191, 24, 192, 193, 194]. Des études
récentes ont, par exemple, montré que I’addition d’'impuretés non magnétiques avec un fort SOC
dans les métaux légers était un moyen efficace pour améliorer et ajuster I’angle de Hall de spin
Osp1 [195, 196, 197]; parametre qui quantifie 'efficacité de la génération du courant de spin d'un
matériau favorable a I'effet Hall de spin (SHE) [198] .

Il est donc intéressant, pour les applications comme pour la recherche fondamentale,
d’évaluer comment le SOC modifie certains parametres magnétiques ainsi que la DMI dans les
couches minces. D’autre part, il convient de noter que le SOC joue également un role important
dans la détermination du parametre d’amortissement de Gilbert a dans les systémes magnétiques
[199], qui détermine le taux de relaxation de I'aimantation.

Pour cette étude, nous allons nous focaliser sur le dosage du couplage spin-orbite (SOC),
phénomene responsable de la DMI (cf. chapitre 1), tout en gardant le méme matériau HM afin
d’observer l'influence de ce phénomene sur certains parametres magnétiques dans les couches
minces. En effet, le SOC dans les couches magnétiques présente un intérét du fait de son potentiel
élevé pour les applications en électronique de spin comme présenté dans le chapitre 1. Notre
intérét s’est donc porté sur des systemes composés de couche mince FM de Permalloy (Py :
Nig; Fejg) interfacée avec un métal 1éger de Cu dopé en métal lourd de Pt (voir figure 4.16. Le
comportement de la constante DMI a été étudié avec I'ajout de Pt dans Cu en sondant par la
technique BLS les ondes de spin dans ce systéme.

FIGURE 4.16 — Schéma de la structure Py/Cu;_,Pt, étudiée. L'ajout de métal lourd Pt dans la couche Cu
modifie le SOC.

Ici, I'alliage Cu;— Pty fut choisi pour sa capacité a générer un fort SHE et le Pt pour sa qualité
a induire une forte DMI a I'interface avec une couche FM. Par ailleurs, toujours dans I'optique de
caractériser les couches minces HM/FM, nous avons également utilisé des mesures de résonance
ferromagnétique a large bande (FMR), complétées de mesures BLS, pour étudier le parametre
d’amortissement effectif de Gilbert et la dépendance de ’anisotropie magnétique perpendiculaire
(PMA) avec la concentration en Pt.
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Les échantillons étudiés ont la structure suivante : Si/SiO,/Py(5 nm)/Cu;_,Pt,(6 nm)/MgO(1
nm)/ SiO» (3 nm), avec x le rapport atomique de Pt en % dont les proportions choisies pour cette
étude sont de 0, 6,6, 28, 45, 75 et 100 %. Ces échantillons ont été préparés a I'Université Nationale
de Singapour (NUS) par pulvérisation magnétron a température ambiante avec une pression
de base d’environ 2 x 1079 torr. Lalliage Cu;_,Pt, a été déposé par co-pulvérisation a partir de
cibles de Cu et de Pt. La puissance de pulvérisation des deux cibles a été calibrée pour ajuster
la concentration en Pt x dans 'alliage Cu;_,Pt,. Pour x < 75%, la puissance de pulvérisation du
Cu fut fixée a 120 W et la puissance de pulvérisation de Pt variait de 0 & 150 W. Pour x > 75%, la
puissance pour le Pt fut fixée a 60 W et la puissance du Cu variait de 0 a 60 W. Le rapport atomique
de Pt dans l'alliage Cu;_xPt, a été caractérisé et vérifié ultérieurement par spectroscopie par
rétrodiffusion de Rutherford [195].

4.4.2 Influence du métal lourd sur la statique de 'aimantation

Le paramétre intrinséque de 'aimantation a saturation dans la couche FM de Py pour un sys-
teme dopé en métal lourd fut mesuré par magnétométrie VSM. L'aimantation a saturation M; a
été estimée a partir des cycles d’hystérésis dont certains sont présentés a la figure 4.17 pour une
proportion en Pt de 0 % (a), 45 % (b) et 100 % (c).

Iy " — 800 0y
&55 8004 0% Pt 2093300008800 3 45% Pt -g 8004 100% Pt
=
= —+—In plane 2 4004 —=—In plane £ ——In plane
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FIGURE 4.17 - (a, b, ¢) Exemple de cycles d’hystérésis VSM en fonction de la concentration en Pt dans les
films Py/Cu,;_4Pt,, obtenues pour un champ magnétique appliqué aussi bien dans la direction du plan de
I’échantillon, que perpendiculairement a ce plan.

La dépendance de M; en fonction de la concentration en Pt est présentée a la figure 4.18. La
valeur moyenne de Mj, environ 800 emu/cm?3, est proche de celle connue pour le Py volumique «
Py bulk ». Néanmoins, une variation non négligeable de M; peut étre observée sur la figure dont
la valeur plus élevée pour une concentration de Pt supérieure a 75% pourrait provenir du PIM
issu du Pt [182, 183] comme pour le cas des échantillons HM/CFA étudiés précédemment. Dans
notre cas, on trouve une polarisation d’environ 0,15 pg/atome de Pt si I'on suppose que seule la
premieére couche atomique de Pt est concernée par I'effet PIM. Cela correspond quantitativement
aux valeurs rapportées dans la littérature pour des systémes référés dans le tableau ci-dessous.

Systeme Py/Cu;_,Pt, | Fe/Pt[200] | Ni/Pt[201] | Pt/Co [202] | Pt/Co [177] | Pt/Co [203]
HM/FM

Moment 0,15 0,5 0,16 0,11 0,21 0,2
(up/atome)

TABLEAU 4.8 — Comparaison des moments magnétiques a I'interface par atomes de Pt mesurés dans divers
systemes Pt/FM.
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FIGURE 4.18 — Variation de '’aimantation a saturation M en fonction de la concentration en Pt.

4.4.3 Comportement de 'amortissement magnétique en fonction du couplage spin-
orbite

4.4.3.1 Estimation du damping par résonance ferromagnétique

Le coefficient d’amortissement effectif de Gilbert ou « damping » o a ensuite été évalué
dans nos échantillons par la technique FMR, notamment par I'intermédiaire d'une étude de la
dépendance en fréquence de la largeur a mi-hauteur des raie FMR (AH) obtenue a partir du fit des
spectres enregistrés pour un mode de précession uniforme avec un champ magnétique appliqué
dans le plan.

Cette dépendance en fréquence est illustrée a la figure 4.19a pour tous les échantillons.
La largeur de raie FMR montre, dans la gamme de fréquences étudiée, une dépendance linéaire
par rapport a la fréquence pour tous les échantillons, suggérant une contribution négligeable du
mécanisme de diffusion a deux magnons qui induit une tendance non linéaire [204]. En effet,
en résonance ferromagnétique, le processus de diffusion a deux magnons implique un couplage
entre le mode uniforme et les ondes de spin sur une plage de vecteurs d’onde dégénérés avec
la pompe a micro-ondes et la réponse FMR. Le couplage est généralement plus fort pour les
longueurs d’onde de spin qui sont de l'ordre des inhomogénéités éventuelles présentes dans
le matériau. Ce processus est appelé "diffusion a deux magnons" car le mécanisme peut étre
exprimé théoriquement par un formalisme de seconde quantification dans lequel une précession
uniforme est détruite et un magnon de méme fréquence est créé.

La dépendance en fréquence de la largeur de raie a été analysée a 'aide de 1'équation sui-
vante [124] :

2nf
AH = AHp + 20—

4.2)
Ou f est la fréquence imposée, a est le parameétre d’amortissement effectif de Gilbert et AHy
décrit le terme d’élargissement non homogene provenant des imperfections de I’échantillon et
supposé indépendant de la fréquence.

Les valeurs du « damping » obtenues a partir du fit des données expérimentales (présentées
a la figure 4.19a, en utilisant I'équation (4.2) et en supposant que le facteur gyromagnétique soit
% = 2,95 GHz/kOe rapporté dans I'étude [73], sont présentées a la figure 4.19b en fonction de la
concentration en Pt. On observe une augmentation significative du parameétre d’amortissement

de Gilbert avec la concentration en Pt, qui découle tres probablement de la contribution du
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pompage de spin [121, 205], qui est plus forte en présence d'une couche métallique ayant un fort
couplage spin-orbite (SOC).
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FIGURE 4.19 — (a) Largeur de raie créte a créte FMR du champ AH en fonction de la fréquence imposée
pour différentes concentrations de Pt dans des films Py/Cu;_,Pt,. Les symboles font référence aux don-
nées expérimentales et les lignes continues représentent le fit a partir de 'équation (4.2). (b) Variation du
parametre d’amortissement de Gilbert a (cercles bleus) et de la conductance de mélange de spin (cercles
rouges) en fonction de la concentration en Pt dans les films Py/Cu;_ . Pty.

4.4.3.2 Pompage de spin, « spin mixing conductance » et terme d’amortissement

Lorsqu'une couche FM est en contact avec une couche métallique NM, la précession de I'ai-
mantation, induite par exemple par FMR, comme dans le cas présent, pompe (ou injecte) un cou-
rant de spin dans la couche NM adjacente (figure 4.20). Ce courant de spin est diffusé dans la
couche NM et décroit sur une échelle de longueur appelée longueur de diffusion de spin. Le pro-
cessus d’injection de spin dans le NM s’accompagne d'une perte de moment cinétique dans la
couche FM, ce qui entraine un élargissement de la largeur de raie FMR, qui est directement pro-
portionnel au damping a. L'élargissement de la largeur de raie est plus prononcé lorsque la couche
NM est un métal lourd ayant un fort SOC, en raison du taux plus élevé de facteur favorisant la dif-
fusion de spin. Par conséquent, lorsque la concentration en Pt augmente, le SOC est plus fort et
I’amortissement est plus élevé.

%iﬂ 30-::‘#&

Pompage de spin

FIGURE 4.20 — Schéma du principe de pompage de spin. La précession de 'aimantation dans la couche FM
induit un courant de spin dans la couche NM au niveau de I'interface.

En considérant que I'amortissement total est donné par a = apy + 0pump, OU apy est I'amor-
tissement de Gilbert pour Py et ayy,mp I'amortissement introduit par I'effet de pompage de spin
da a la couche adjacente métallique. Du fait que la contribution liée au pompage de spin due a la
couche de Cu soit négligeable, on en déduit que ap, = 0,0097. Cette valeur correspond qualitative-
ment a la valeur intrinséque typique rapportée pour une couche de Py : ap), = 0,006 [206], 0,0066
[207], 0,011 [208].
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A mesure que la concentration en Pt augmente, le damping a estimé augmente rapidement,
jusqu’a atteindre une concentration de Pt d’environ 70 %, puis plus lentement au-dela. En utilisant
I'équation :

8UB 11

S — 4.3
4mM, tpy Sef 1 3

Apump =

ou up est le magnéton de Bohr, fpy, = 5 nm est I'épaisseur de Py et g est le facteur de Landé
(g = 2), la « spin mixing conductance » gl} r a été estimée et sa dépendance en fonction de la

concentration en Pt est présentée 2 la figure 4.19b. Les conductances de spin g' et g! sont utilisées
depuis longtemps pour la description du transport de spin [209].

La « spin mixing conductance » est un concept pertinent permettant d’évaluer le trans-
port de spin aux interfaces entre deux matériaux dont I'un est forcément un ferromagnétique.
Déterminer précisément cette conductance est essentiel a la compréhension quantitative des
mesures des effets Hall de spin normal et inverse. La « spin mixing conductance » est générale-
ment obtenue a partir de la dépendance inverse de I'amortissement magnétique en fonction de
I'épaisseur de la couche FM, dans I’hypothése oli le pompage de spin est le mécanisme dominant
qui affecte cette dépendance. Elle a la particularité de contenir des informations sur le transport
de spins orientés perpendiculairement a I'aimantation de la couche FM [210]. Lestimation de
gl ]lc 7 pour le cas du Pt pur est d’environ 35 nm ™2, ce qui est en accord avec les données présentées
dans la référence [211]. Il est a noter qu'une estimation plus précise du parametre physique de
la conductance de spin gl,]lc r nécessite l'inclusion de plusieurs mécanismes tels que la perte de
mémoire de spin (SML : spin memory loss) [212], le retournement de spin a l'interface, la « spin
mixing conductance » modifiée par le SOC et la dépendance des spin a la résistance a l'interface
[213].

Par ailleurs, le pompage de spin est étroitement lié au SOC par le temps de relaxation
du retournement de spin et la « spin mixing conductance » a l'interface. Un formalisme sur le
pompage de spin qui inclut explicitement le SOC aux interfaces et le désordre dans les couches
a été proposé dans la référence [214] afin de résoudre des problématiques issues de conclusions
contradictoires sur la longueur de diffusion du spin et I'origine de la perte de mémoire de spin
aux interfaces en présence de métaux lourds.

4.4.3.3 Estimation du damping par BLS et comparaison avec la technique FMR

En paralléle des mesures FMR, nous avons également effectué une série de mesures BLS afin
de déterminer le parametre d’amortissement de Gilbert pour différentes concentrations de Pt et
d’évaluer la cohérence des résultats obtenus par ces différentes techniques. Nous avons mesuré
(présentée a la figure 4.21a) la largeur de raie a mi-hauteur de chaque fréquence de résonance a
partir des spectres BLS en faisant varier le champ magnétique appliqué, de maniére similaire a la
méthode expérimentale utilisée en FMR. Le vecteur d’onde k;,,, pour toutes les mesures, a été fixé
égal 2 11,80 um~'. Nous avons vérifié, pour une valeur aussi faible de kg, que la largeur de raie
n’était pas sensible au vecteur d’onde. En effet, I'influence du vecteur d’ondes n’est ressentie que
par le terme d’échange, dont la contribution Jk2,, est d’environ 25 Oe. Pour extraire la constante
d’amortissement de Gilbert, nous avons utilisé une équation similaire a celle utilisée pour les ana-
lyses FMR. La largeur de raie complete AF peut étre exprimée pour les mesures BLS par la relation
suivante [215] :

AF = 2aH + AF, (4.4)
21

ou AFy est la contribution de la largeur de raie extrinseque.
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La dépendance du parametre d’amortissement de Gilbert o en fonction de la concentra-
tion en Pt est obtenue comme indiqué sur la figure 4.21b. Comme dans I’étude FMR, nous avons
considéré comme coefficient d’amortissement total a = apy + &pump €t avons obtenu un apy,
= 0,0066 pour le film Py/Cu, ce qui est en concordance avec les résultats présentés dans les
références [206, 207] citées au préalable pour les mesures FMR.

La figure 4.21b nous montre une comparaison entre le facteur d’amortissement de Gilbert
extrait des deux techniques FMR et BLS pour différentes concentrations de Pt. On observe que ces
valeurs issues des deux techniques sont comparables et que les variations en ce qui concerne les
concentrations en Pt sont similaires, ce qui reflete une augmentation de I'amortissement due au
pompage de spin induit par I'ajout de sites SOC. La différence entre les valeurs d’amortissement
obtenues par BLS et par FMR peut étre attribuée a la différence de taille de la zone sondée de
I’échantillon par les deux techniques : environ 50 pm de diametre pour la BLS et au moins 10 fois
plus élevée pour la FMR. De plus, pour la BLS, les ondes de spin sondées sont thermiquement
excitées, tandis que pour la FMR, I'excitation des ondes de spin par la ligne micro-ruban affecte la
réponse magnétique, en particulier en provoquant un décalage en fréquence et un élargissement
du pic de résonance conduisant a une surestimation de I’amortissement [216]. La technique BLS
s’avere ainsi une technique efficace pour l'estimation du « damping » dans une couche mince
mais demande néanmoins un temps d’acquisition plus ou moins long des données comparée a la
FMR.

' ' 0024 ' ' '
1.4 100% 28% . @ FMR @ b

| = 75% = g6% 0020' * BLS l
. 1 wo4s%  wmo0% ] 0204 ;
rIu - 0018- I l j
O o o v
= S 00124
T ] 3 i
g L ] J 1
= 0.008 s
1 (b)
_ T T T T 0.004 T T T T T T
0 1 ) 3 4 0 20 40 B0 80 100
H (kOe) Pt concentration (%)

FIGURE 4.21 - (a) Largeur de raie a mi-hauteur (FWHM) a partir du pic d’intensité le plus élevé extraite
des spectres BLS pour différents champs magnétiques appliqués dans le plan représentés pour différentes
concentrations de Pt dans des films Py/Cu;_,Pt,. Les symboles font référence aux données expérimentales
et les lignes continues représentent le fit a partir de I'équation (4.4). (b) Variation du parametre d’amortis-
sement de Gilbert a en fonction de la concentration en Pt dans les films Py/Cu;_,Pt,. Les symboles rouges
représentent les valeurs de « extraites des mesures BLS et les symboles bleus représentent les valeurs de o
extraites des mesures FMR.

4.4.4 Effets du couplage spin-orbite sur 'anisotropie magnétique perpendiculaire

Laimantation effective exprimée par 4nM,fr = 4nM; — ZMﬁ, ol K, est la constante effective

d’anisotropie magnétique perpendiculaire, a également été extraite des mesures FMR. Pour
rappel, dans les films ultra-minces, 'anisotropie magnétique effective est de nature d’interface,
c’est-a-dire que l'anisotropie de surface se comporte comme une anisotropie globale effective,
avecK, = % ol K; est la constante d’anisotropie de surface et ¢ I'épaisseur du film FM, négligeant
ainsi I'anisotropie de volume (cf. chapitre 3).

Laimantation effective 4nM,rf, dont la variation est présentée a la figure 4.22 pour tous
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les films ayant différentes concentrations de Pt, est nettement inférieure a la valeur de saturation
4nM;. En outre, 'aimantation effective diminue avec 'augmentation de la concentration en Pt,
ce qui suggere une augmentation de la constante d’anisotropie de surface Ks due a I'addition du
métal lourd, comme illustré a la figure 4.22.

Une des raisons possibles de l'anisotropie magnétique perpendiculaire (PMA) est I'hy-
bridation interfaciale entre les orbitales de la couche FM et de I'alliage Cu;_,Pty, qui devient
plus forte a mesure que le SOC augmente. Un tel comportement est en accord avec les résultats
rapportés, par exemple pour le systeme Ir/Co, ot I'énergie de la PMA s’est considérablement
augmentée grace a un fort SOC issue de la comparaison entre des systemes Ta/Ir/Co/AlO, et
Ta/Pt/Co/AlO, [129]. En prenant en compte les valeurs de M mesurées pour chaque échantillon
et en raison de la faible anisotropie de volume pour les systemes Py/Pt rapportées dans [207], nous
avons estimé la constante d’anisotropie perpendiculaire de surface présentée dans le tableau 4.9,
K, pour la structure Py/Pt. Celle-ci est cohérente avec la valeur obtenue a partir des mesures
VSM et en bon accord avec les valeurs rapportées dans la littérature confirmant ainsi I’origine de
I’'anisotropie observée.

K, (erg/cm?) | 0,56 (BLS) | 0,57 (VSM) | 0,4 (73] | 0,36 [207]

TABLEAU 4.9 — Anisotropies magnétiques perpendiculaire mesurées par BLS et VSM et comparées a la litté-
rature.

Il est a noter que les variations de la PMA et du parametre d’amortissement de Gilbert a ont
une tendance similaire en fonction de I’évolution de la concentration en Pt. En outre, leur compor-
tement est cohérent avec des mesures d’angles de Hall de spin issues d'une étude sur les mémes
échantillons réalisée a Singapour (NUS) comme observé sur la figure 4.23 [195].
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FIGURE 4.22 - Aimantation effective 4nM,s (bleu) et constante d’anisotropie magnétique de surface K;
(rouge) en fonction de la concentration en Pt dans les films Py/Cu;_Pty.
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FIGURE 4.23 — (a) Angle Hall de spin Osy; et (b) amortissement effectif de Gilbert o, rfen fonction de la
concentration en Pt dans les films Py/Cu;_ Pt extraient par technique ST-FMR («spin-torque ferromagne-
tic resonance») [195].

4.4.5 Effet du couplage spin-orbite sur la valeur de la DMI dans les couches minces

Pour chaque proportion de Pt différente ajoutée dans la couche mince, des mesures BLS ont
été effectuées afin de déterminer la constante DMI. La figure 4.24 présente les spectres BLS ty-
piques obtenus pour différentes concentrations en Pt a un angle d’'incidence de 60° (I’angle le plus
élevé possible avec notre configuration), correspondant a un vecteur d’onde kg, de 20,45 pm_l,
avec un champ magnétique appliqué dans le plan H = + 3 kOe, suffisamment élevé pour saturer
completement I'aimantation. Par ailleurs, une inversion du champ appliqué a permis d’annuler
I'erreur systématique possible résultant de I’alignement des miroirs dans le dispositif expérimen-
tal [217].

Intensity (arb. units)

20 8 -18 14 18 18 20 20 48 -18 14 18 18 20 20 -18 -16 14 16 18 20

Frequency (GHz) Frequency (GHz) Frequency (GHz)

FIGURE 4.24 — Spectres BLS obtenus pour des concentrations en Pt de 0%, 45% et 100% pour des films
Py/Cu;_,Pty, avec un angle d’incidence de 60°, correspondant a un vecteur d’onde ksw = 20,45um™! et
pour un champ magnétique appliqué dans le plan H = +3kOe. Les symboles renvoient aux données expé-
rimentales et les traits pleins représentent les fits Lorentziens.

Lorsque la concentration en Pt augmente, le décalage en fréquence AF entre les fréquences
Stokes et anti-Stokes augmente également, ce qui indique formellement la présence de DMI a
des concentrations de Pt plus élevées. Par la suite, les données BLS ont été analysées a I'aide
du modele décrit au chapitre 3 concernant les films minces. Il est a noter que I'expression de
fréquence (3.35) dérivée de ce modele est obtenue en supposant que l'anisotropie de surface
fournit un champ d’anisotropie global. Lorsque les interfaces supérieure et inférieure sont consi-
dérées séparément, une différence de fréquence due a différentes anisotropies de surface peut se
produire. En supposant que I'anisotropie magnétique soit entierement issue de la contribution
de surface a l'interface avec Cu;_,Pty, cette différence de fréquence serait égale a 0,05 GHz pour
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I'interface Py/Pt (correspondant a ’anisotropie magnétique la plus élevée). Par conséquent, nous
n’avons pas pris en compte cette contribution dans I’analyse qui suit.

La constante D; a été obtenue en prenant les parameétres suivants pour Py [202]; % =
2,95 GHz/kOe, Apy = 1076 erg/cm et M,rr (% Pt) est déduit des mesures FMR précédentes (fig.
4.22). Le comportement de D pour différentes concentrations de Pt est présenté a la figure 4.25.

Comme prévu, avec 'ajout de métal lourd de Pt, la densité de sites SOC augmente, ce
qui conduit a un renforcement de la DMI avec une valeur de constante atteignant 0,271 + 0,06
x10~7 erg/cm (= 0,271 + 0,06 pJ/m) pour le cas de Pt pur. Cette valeur et son signe correspondent
aux résultats rapportés dans la littérature pour les systémes Py/Pt [73, 164]. Notons, que pratique-
ment, 'effet DMI n’est guere détectable en dessous d'un % de Pt d’environ 45 % probablement du
fait de sa trés faible valeur lorsque la concentration en Pt est faible.
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FIGURE 4.25 — Dépendance de la constante DMI de surface D en fonction de la concentration en Pt dans
les films Py/Cu;_,Pt,. La valeur de D; a été extraite de I'équation (3.36) a 'aide des parameétres présentés

dans le texte : % =2,95 GHz/kOe, A¢y = 107 erg/cm et M, rf (% Pt) déduit des mesures FMR précédentes
(fig. 4.22).

4.4.6 Relation entre le « damping », 'anisotropie magnétique perpendiculaire et la
DMI

Afin d’analyser plus en détail les tendances des trois grandeurs physiques liées au SOC en
fonction de la concentration en Pt, nous avons représenté sur la figure 4.26a 1'évolution de
I'aimantation effective 41tM, ¢ en fonction du parametre d’amortissement déduit des mesures
FMR agmg et sur la figure 4.26b I'évolution de la constante DMI D; en fonction du parameétre
d’amortissement agrs déduit des mesures BLS .

La PMA et le facteur d’amortissement « se sont révélés étre corrélés linéairement. Lors-
qu’elle est mesurable, la DMI augmente également avec 'amortissement. Ce comportement est
similaire a celui présenté dans la référence [218] ol1 une corrélation entre la DMI et la conductance
du mélange de spin a été observée a I'interface HM/FM pour divers films HM (Ta, W, Ir, Au, Pt). 11
a été proposé que ce comportement provienne du degré d’hybridation distinct entre les orbitales
3d et 5d prés du niveau de Fermi, en raison du degré de remplissage différent pour les électrons
5d dans I’élément HM. Ainsi, la corrélation observée serait probablement associée a un processus
de type « spin-flip » entre les états 3d et 5d impactant alors la valeur de la DMI.

Dans notre cas, la valeur de la DMI ainsi que la conductance du mélange de spin sont
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controlées par la concentration en Pt. En étudiant I'anisotropie magnétique dans les systémes
Pt/Fe grace a une approche basée sur des calculs de premiers principes, Tsujikawa et al. [219]
ont suggéré que les atomes issus de la couche Pt de couverture renfor¢caient une composante
perpendiculaire de I'anisotropie magnétique et que la relaxation atomique la renforcait éga-
lement grace a une forte augmentation de '’hybridation entre les orbitales Fe 3d et Pt 5d. 1l
semble donc probable que ces effets liés au SOC sont influencés par la nature des hybridations
a l'interface HM/FM. Cependant, la corrélation entre la DMI et I'anisotropie magnétique n’est
pas toujours tranchée. Par exemple, dans une étude de Balk er al. [220], utilisant des mesures
de microscopie magnéto-optique a effet Kerr (MOKE : Magneto-Optic Kerr effect) de domaines
« bulles » magnétiques, il a été démontré que l'irradiation ionique permettait d’ajuster la DMI
dans les systémes Pt/Co/Pt et que la variation de la dose et de I'énergie de l'irradiation modifiait
le signe et 'amplitude de la DMI sans quelconque modification de I'anisotropie magnétique,
permettant le contrdle de la DMI tout en maintenant le champ coercitif constant. Par ailleurs,
Tacchi et al. [221] ont également montré, expérimentalement et théoriquement, que la DMI n’est
pas purement de nature interfaciale, car dépendant aussi de 1'épaisseur du métal lourd. Ainsi,
cette équipe a montré que 'ampleur de I'effet DMI saturait dans des films Pt/CoFeB pour une
épaisseur de Pt supérieure a 2 nm.
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FIGURE 4.26 — (a) Aimantation effective en fonction des valeurs du parametre apyg extraites des mesures
FMR. (b) Dépendance de la constante DMI D; en fonction des valeurs du parametre aprs extraites des
mesures BLS.

Nos résultats nous amenent a penser que la corrélation linéaire entre 4ntM, ¢ et a prouve,
pour nos échantillons, que I'anisotropie perpendiculaire (PMA) et I'amortissement impliquent
la méme hybridation orbitale d’interface. Il est a noter que ces derniéres années, la corrélation
entre le paramétre PMA et le paramétre d’amortissement a suscité une vive controverse [222].
Par exemple, aucune relation n’'a été trouvée entre la PMA et le parameétre d’amortissement dans
les multicouches CoggFe o/Ni [222], alors qu’ils sont positivement corrélés dans des systemes
magnétiques en multicouches ou superstructures a base de Co/Ni [223, 224], Co/Pt [225, 226] et
Co/Pd [227]. Dans ce dernier cas, une relation linéaire entre la PMA et le parametre « est établie
et 'augmentation de 'amortissement fut attribuée a I’hybridation d-d a l'interface et au pompage
de spin.

Dans notre systéme étudié, la DMI, 'aimantation effective (c’est-a-dire la PMA) et les
variations du parameétre d’amortissement de Gilbert avec la concentration en Pt semblent clai-
rement reliés. Cependant, la variation observée de la constante DMI avec a pourrait sembler
différente de celle présentée par la PMA. En réalité, alors que la corrélation entre 4nM,rr (C'est-a-
dire la PMA) et a semble linéaire sur toute la plage de concentration en Pt,la DMI et « ne semblent
étre corrélés que sur une plage réduite comprise entre 45 % et 100 % de Pt. Il est probable qu’en
dessous 45 % de Pt, le taux de sites SOC permettant une DMI mesurable par BLS est encore faible.
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Une corrélation linéaire entre la DMI et la PMA a été rapportée pour un systéme Pt/Co/AlOy
a partir de 'étude de la dépendance des deux quantités en fonction de I'épaisseur du Pt [228].
Cependant, une dépendance quadratique fut prédite a partir des théories de perturbation pour
la PMA [229] et la DMI [230]. La dépendance linéaire fut attribuée au fait que la variation de la
PMA et/ou da la DMI n’est pas assez importante pour assurer la dépendance quadratique. Les
variations observées a travers ces études assurent uniquement qu'une corrélation existe entre
ces deux quantités physiques. Nos résultats établissent également une nette corrélation entre ces
deux quantités. Enfin, il est a noter qu'une relation quadratique de I'amortissement intrinseque
de Gilbert avec le couplage spin-orbite (c’est-a-dire avec la concentration en Pt x) a néanmoins
été rapportée pour des films d’alliage L1y FePd;_,Pt, en raison d'une grande source de SOC
provenant du Pt comparée a celle des atomes de Pd [231]. La PMA, quant a elle, a montré une
variation similaire avec la concentration en Pt.

Pour conclure, toutes les similitudes observées avec différents travaux a travers le sys-
téme étudié Py/Cu;_, Pty montrent que I'addition d’'impuretés non magnétiques a fort SOC dans
des métaux légers interfacés avec un ferromagnétique peut constituer une approche efficace pour
améliorer et contréler simultanément 'amortissement, I’anisotropie ainsi que la DMI pour des
futures applications en électronique de spin (fig. 4.27).
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FIGURE 4.27 — Tendances majeures du comportement de I'amortissement de Gilbert «, I’anisotropie ma-
gnétique et de la DMI Dy, en fonction de la concentration de Pt dans un systeme de couche mince Py (5
nm) / Cuj_4Pty . Ils présentent des caractéristiques générales corrélées lorsque le Pt est remplacé par du
Cu, confirmant ainsi leur nature physique commune. Cela ouvre la possibilité de créer des interfaces opti-
misées avec des parametres liés au SOC réglés indépendamment pour une application spécifique.
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Chapitre 5

Etudes expérimentales de la DMI dans les
empilements de couches minces
magnétiques

Nous allons, dans ce chapitre, détailler les études concernant des empilements de couches
minces, structures plus complexes pressenties pour étre adaptées pour les futurs dispositifs de
stockage de l'information, comme présenté au chapitre 1. Une représentation schématique de
différentes géométries étudiées est présentée sur la figure 5.1. Lobjectif reste le méme, a savoir :
comprendre et interpréter les effets liés a I'interface sur les paramétres magnétiques entre diffé-
rents types de couches tout en caractérisant I'effet DMI introduit par la présence d'une couche de
métal lourd dans la structure. La composition de nos échantillons suivra généralement la méme
configuration : deux ou plusieurs couches ferromagnétiques (FM},), pour lesquelles le choix du
matériau et I'épaisseur peuvent varier en fonction du type d’investigation prévue, séparées par
une couche (espaceur) non-magnétique (NM), généralement de Cu ou de Ru, afin d’introduire
un couplage Ruderman-Kittel-Kasuya-Yoshida (RKKY) entre les deux couches FM. Une couche de
métal lourd est directement en contact avec une des couches FM afin de générer un fort couplage-
spin orbite amenant I'effet Dzyaloshinskii-Moriya désiré. Une attention particuliere est donnée a
l'interprétation des résultats par le modele établi dans le chapitre 3.

FIGURE 5.1 — Représentation schématique des empilements de couches minces étudiées. Deux couches de
matériaux ferromagnétiques (FM) sont séparées par un matériau non-magnétique (NM). Un métal lourd
(HM) est interfacé a une couche FM afin d’induire un effet DMI.
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5.1 Caractérisation du couplage d’échange et de la DMI dans une struc-
ture d’empilement de couches minces Co/Cu/Co/Pt

5.1.1 Contexte et structures multicouches

Il a été démontré récemment que les skyrmions pouvaient étre stabilisés et manipulés a
température ambiante dans des structures particulieres de multicouches ou d’empilement
de couches magnétiques en adaptant les interactions magnétiques régissant leurs propriétés
[99, 60, 61, 165, 100, 232, 102]. Les empilements de couches minces magnétiques avec un nombre
adéquat de couches et une combinaison bien choisie de propriétés physiques issues des couches
individuelles permettront d’optimiser les performances des multicouches pensées pour des
applications spécifiques malgré diverses interactions magnétiques intra-couche et inter-couche,
pas nécessairement de type échange.

Au-dela d’'une interface unique, il existe une variété d’effets importants associés aux in-
terfaces multiples dans les films minces magnétiques. Certaines propriétés magnétiques sont
uniquement valables pour un film magnétique mince, comme démontré dans I'étude précédente
sur les couches minces. Mais, par exemple, comment la DMI modifie-t-elle la fréquence des
ondes de spin et comment caractériser celle-ci pour deux couches magnétiques couplées via un
couplage d’échange de type RKKY?

Pour notre premiére approche expérimentale concernant I'étude d’empilement de couches,
nous nous sommes fixé comme objectif d’évaluer cette influence et de valider notre modéle
établit dans le chapitre précédent en étudiant par diffusion Brillouin le comportement des ondes
de spin dans ces structures.

Nous avons d’abord étudié la DMI dans une structure d’empilement de couches compo-
sée comme suit (voir figure 5.2) : substrat/MgO/Co(1,2 nm)/Cu(tc,)/Co(1,2 nm)/Pt(4 nm).
Lépaisseur de I'espaceur Cu fc, est variable (entre 0,7 et 1,1 nm) afin d’instaurer différentes
constantes de couplage entre les couches FM. La couche Pt assure la présence d'une DMI. Les
multicouches ont été élaborées a I'Université Nationale de Singapour (NUS) sur des substrats
de silicium oxydés thermiquement (SiO,) en utilisant la méthode de pulvérisation cathodique
magnétron RF et DC.

Cr
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|

FIGURE 5.2 - Représentation schématique de I'empilement de couches minces étudié sub-
strat/MgO/Co/Cu/Co/Pt.

5.1.2 Comparaison entre théorie et résultats expérimentaux dans le cas d’'u