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Résumé

L’électronique conventionnelle est basée sur la manipulation de la charge électrique.
La spintronique est un domaine émergent qui utilise le spin des électrons comme de degré
de liberté supplémentaire pour générer de nouvelles fonctionnalités. Pour cela, les sys-
témes ultraminces intégrant des empilements de matériau ferromagnétique/métal lourd
(FM/HM) a fort couplage spin-orbite (SOC) font actuellement 1’objet de recherches in-
tensives en raison de leurs applications potentielles dans ce domaine. Divers nouveaux mé-
canismes et phénoménes se produisent dans ces structures telles que le pompage de spin,
I’anisotropie magnétique perpendiculaire et l'interaction Dzyaloshinskii-Moriya d’inter-
face (iDMI). Ce travail de thése est dédié a I'étude expérimentale de ces trois phénomeénes
dans les empilements a base d’interface FM/HM (o FM = Co, CoFeB et LSMO et HM=
Pt, Ta, W, Ir, et Ru...). Une attention particuliére a été portée aux effets des épaisseurs
des matériaux FM ou HM, du nombre de répétition en multicouhes et du recuit. Le com-
portement de l’anisotropie magnétique (dans le plan et hors du plan des échantillons),
ainsi que les différentes contributions intrinséques et extrinséques a I’amortissement ont
été cernés & l'aide de la technique de résonnance ferromagnétique. Un intérét particulier
est accordé a I'iDMI, étudiée par la technique de la diffusion Brillouin de la lumiére, via
la mesure directe de la non-réciprocité de la propagation des ondes de spin. Le caractére
interfacial de 'iDMI dans les différents systémes a été démontré ainsi que la possibilité
de moduler (en signe et en intensité) sa constante effective par le choix des différents em-
pilements étudiés. De plus, une iDMI significative a été mesurée en utilisant une couche
de couverture a base d’oxyde de métal (PtOy et TaOy). Enfin, aprés avoir déterminé
I’épaisseur de saturation de ces trois effets, une corrélation linéaire ou non linéaire entre
eux a été mise en évidence dans certains systémes étudiés. Les résultats obtenus a partir
de ce travail contribuent principalement & une compréhension approfondie de ces trois
phénoménes d’interface et valident I'importance d’une iDMI modulable pour les futurs
dispositifs spintroniques & base de structures chirales tels que les skyrmions et les parois
de domaines.



Abstract

Conventional electronics is based on the manipulation of the electrical charge. In
contrast spintronics which is an emerging field, uses electron spin as an additional degree
of freedom to generate new functionalities. For this purpose, ultrathin systems integra-
ting ferromagnet/heavy metal (FM/HM) stacks with strong spin-orbit coupling (SOC)
are currently the subject of intensive research owing to their potential applications in
this field. Various new mechanisms and phenomena occur in these structures, such as
spin pumping, perpendicular magnetic anisotropy and interfacial Dzyaloshinskii-Moriya
interaction (iDMI). This work is devoted to the experimental study of these three phe-
nomena in FM/HM interface based stacks (where FM = Co, CoFeB and LSMO and
HM= Pt, Ta, W, Ir, and Ru...). Particular attention has been given to effects of FM or
HM thicknesses, the number of repeats in multilayers and annealing. The behavior of the
magnetic anisotropy (in and out-of-sample’s plane), as well as the different intrinsic and
extrinsic contributions to the damping have been identified, using ferromagnetic resonance
technique. A particular interest is given to the iDMI, studied by Brillouin light scattering
technique, via the direct measurement of the non-reciprocity of the spin wave propagation.
The interfacial character of the iDMI, in the different systems, as well as the possibility to
modulate (it’s sign and strength) have been demonstrated by the choice of the different
studied stacks. Furthermore, a significant iDMI was achieved, using a metal oxide (PtOy
and TaOy) capping layer. Finally, after determining the saturation characteristic length
scale of these three SOC related effects, a linear or non-linear correlation between them
was revealed in some of the studied systems. The obtained results mainly contribute to a
deeper understanding of these three interface phenomena and validate the importance of
a scalable iDMI for future spintronic devices based on chiral structures such as skyrmions
and domain walls.
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Introduction

Depuis plusieurs décennies, la recherche sur le magnétisme n’a cessé d’attirer de plus
en plus I'intérét des physiciens, en raison des applications technologiques potentielles qui y
sont reliées, faisant du magnétisme une partie intégrante de notre vie. La plupart des tech-
nologies modernes reposent partiellement ou méme entiérement sur les propriétés uniques
des matériaux magnétiques. En passant par les plaques d’induction jusqu’a l'imagerie
médicale, ces matériaux magnétiques sont bien tout aussi présents dans les télécommuni-
cations, les capteurs, les moteurs et transformateurs électriques ainsi que dans les systémes
informatiques. C’est particuliérement dans ces appareils ot les mémoires, éléments de base
de leur fonctionnement, sont au cceurs des derniéres plus grandes avancés en magnétisme.
En effet, les besoins en densité de stockage d’information ont fortement augmenté depuis
un peu plus de 60 ans marquant I’apparition des premiers disques durs. De ce fait, pour
Iindustrie informatique ’enjeu est de taille, puisqu’il s’agit de produire des mémoires de
grandes densités de stockage par la miniaturisation des bits d’information et d’augmenter
les vitesses de lecture et d’écriture, avec une optimisation continue de la consommation
d’énergie électrique.

Dans cette course continue vers 'augmentation de la densité de stockage, la diminu-
tion de la taille des domaines (bits d’information) est alors indispensable, or on se heurte
rapidement aux difficultés reliées a cette miniaturisation. En effet, dans un disque dur,
la diminution des tailles des domaines a pour effet de produire de faibles champs magné-
tiques, dont la détection de I'information conduira a la réduction de la distance entre la
téte de lecture et les disques et par conséquent risquer de détruire les disques en plantant
la téte par dessus. De plus, la réduction des tailles de ces domaines réduit fortement leur
stabilité thermique, s’exposant ainsi a la perte des informations stockées dans les bits.

Dans ce contexte et avec les progres réalisés dans la compréhension des phénomeénes
quantiques, les recherches dans le domaine se sont orientées vers I'exploitation en plus
de la charge de 1’électron, une propriété purement quantique de celui-ci qui est "le spin
électronique”, afin de répondre aux besoins perpétuels de 'augmentation de la densité de
stockage et de 'accés rapide & 'information. Cette nouvelle discipline "la spintronique”,
est I'un des domaines les plus effervescent actuellement dans la recherche en magnétisme
en raison de nombreuses technologies trés prometteuses qui y sont associées, notamment
dans 'enregistrement magnétique et le stockage d’information et afin de contourner les
limites actuelles qui apparaissent dans |’électronique basée uniquement sur la charge.
La découverte indépendamment de la magnétorésistance géante (giant magnetoresis-
tance, GMR) par Albert Fert en France [1] et Peter Griinberg en Allemagne [2] a marqué
I’acte de naissance de la spintronique en fin des années 1980. Ainsi, les premiers disques
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durs utilisant cette propriété furent commercialisés par IBM en fin des années 1990, illus-
trant rarement un transfert aussi rapide de technologie de la recherche fondamentale a
la production de masse. L’effet GMR, intégrée dans les tétes de lecture de disques durs a
fortement augmenté la densité d’enregistrement des informations sur disques durs. Cette
découverte ne fut certainement pas un hasard puisque depuis le début des années 1960,
les théories sur le déplacement d'un courant de spin dans les matériaux magnétiques
commencent a jaillir. C’est aux cours des décennies suivantes et grace au développement
des nanotechnologies, en particulier la maitrise des dépots métalliques et des techniques
de vide qui ont permis de fabriquer des empilements de couches propres et bien définies
de matériaux de seulement quelques dizaines de nanomeétres d’épaisseur, apportant alors
I’élan nécessaire a l'exploitation du spin des électrons, dans le transport et le stockage de
I'information.

La miniaturisation vers I’échelle manométrique et la possibilité de fabriquer des struc-
tures de plus en plus complexes sont & I'origine de nouveaux concepts qui se sont enchai-
nées successivement dans le domaine de la spintronique lui permettant de se développer
dans de multiples directions. L’une de ces directions est 1’étude des effets liés au couplage
spin-orbite (spin orbit coupling, SOC). Cette interaction qui lie le spin de 1’électron & son
mouvement orbital autour du noyau a déclenché une variété de nouveaux phénomeénes et
elle est a lorigine de toute une nouvelle branche de la spintronique. En effet, les déve-
loppements récents des techniques de croissance et 'augmentation dans les capacités des
calculs ab initio ont permis la synthése d’hétérostructures ultra minces, telle que le sys-
téme & base de matériau ferromagnétique (FM)/métal lourd (heavy metal, HM) ainsi que
la prédiction de leurs propriétés électroniques et magnétiques. L’interaction SOC, combi-
née aux effets de surface et d’interface, liés a la brisure de la symétrie d’inversion spatiale,
a engendré des phénoménes fondamentalement nouveaux, tels que l'anisotropie magné-
tique perpendiculaire (perpendicular magnetic anisotropy, PMA), l'effet Hall de spin |3|
et Uinteraction de Dzyalonshinskii-Moriya d’interface (interfacial Dzyaloshinskii Moriya
interaction, iDMI) [4, 5. Ce qui pourrait améliorer considérablement les performances des
dispositifs spintronique grace a une modulation appropriée de ce type d’interface.

Parmi les nombreux sujets de recherche de la spintronique, les phénomeénes d’anisotro-
pie magnétique et la relaxation de ’aimantation sont probablement les plus importants,
puisque la premiére détermine 1'orientation spatiale de I’aimantation et le second, méca-
nisme d’amortissement de 'aimantation, controle la rapidité avec laquelle I'information
est écrite. De plus, anisotropie magnétique perpendiculaire d’interface est I'un des ingré-
dients les plus importants des matériaux magnétiques nécessaires a l'obtention de films
avec une aimantation spontanée perpendiculaire, utilisés dans ’enregistrement magné-
tique sur disques durs en raison de leur forte stabilité thermique. Le controle de ces
phénomeénes ouvre la possibilité d’adapter artificiellement le comportement magnétique
statique et dynamique pour des utilisations directes dans des dispositifs d’électronique de
spin.

Enfin, la combinaison entre une forte interaction spin-orbite et la brisure de symétrie
a l'interface entre une couche ultra mince de matériau ferromagnétique et métal lourd,
pourrait engendrer des structures singuliéres appelées textures chirales de spin. tels que les
skyrmions. Ces derniers sont des structures magnétiques de tailles manométriques ou les
spins sont enroulées en forme de vortex et qui sont engendrées et stabilisées en présence
d’une interaction d’échange antisymétrique appelée interaction de Dzyaloshinskii-Moriya
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d’interface. Cette interaction modifie ainsi les propriétés statiques et dynamiques de cer-
taines configurations magnétiques et elle est également responsable de la non réciprocité
de la propagation des ondes de spin. Ces skyrmions sont des candidats potentiels a la
succession des domaines magnétiques dans le stockage de l'information et sont trés pro-
metteurs pour la technologie d’enregistrement magnétique trés rapide a ultra-haute den-
sité en raison de leurs propriétés uniques, telles que la propagation sous I'application de
trés faibles densités de courant et la réécriture par des courants polarisés en spin. La pré-
sence de brisure de symétrie aux interfaces, qui résulte automatiquement de la structure
en multicouches de systémes utilisant des films de materiaux FM et HM, constitue ainsi
I'ingrédient de base de 'amortissement, de la PMA et de 'iDMI et du développement de
nouveaux dispositifs exploitant ces effets.

L’objectif de cette thése s’inscrit alors dans 'investigation approfondie des phénoménes
existant aux niveau des interfaces FM/HM en particulier la PMA, I'iDMI et 'amortisse-
ment magnétique, ainsi que de leur corrélation. Sachant que ces phénomeénes sont forte-
ment dépendent entre autres des matériaux déposés et de leurs épaisseurs, de la qualité
des interfaces FM/HM, ainsi que de la température, il est alors nécessaire de les étudier
en fonction des épaisseurs des matériaux FM et/ou HM ainsi que du recuit.

Ce manuscrit se compose de 6 chapitres :

— Le chapitre 1 reprendra touts les aspects théoriques de base dans le magnétisme
nécessaires pour la compréhension des travaux réalisées au cours de la thése et pré-
sentés dans ce manuscrit. Sans étre exhaustive, le couplage spin orbite, la dynamique
de I'aimantation et les mécanismes d’amortissement en plus des effets liés au SOC
seront ainsi abordés.

— Le chapitre 2 détaillera toutes les techniques expérimentales (de dépot, de caracté-
risation structurale et magnétique). Une attention particuliére est donnée pour la
description détaillée des bancs de mesures de résonance ferromagnétique et de spec-
troscopie Brillouin disponibles au LSPM et & la méthodologie adoptée pour ’analyse
des mesures effectuées.

— Le chapitre 3 présentera 1’étude expérimentale des anisotropies magnétiques per-
pendiculaire et dans le plan des échantillons, ainsi que I’amortissement magnétique
induit par pompage de spin par le bais de la résonance ferromagnétique, dans les
films minces & base de LSMO/Pt.

— Les chapitres 4 et 5 présenterons I'étude de la PMA, de I'amortissement et de
I'iDMI dans les structures en films minces a base de C'o et CoFeB dans les sys-
témes FM/matériau non magnétique. Différentes combinaisons de tricouche sont
déposées, ol le film ferromagnétique est en sandwich entre deux couches minces de
matériaux non magnétiques. Des échantillons déposés en multicouches seront égale-
ment étudiés. Les phénoménes de PMA, d’iDMI et d’amortissement seront étudiés
en fonctions de la variation des épaisseurs des matériaux magnétiques et ou/non
magnétiques, du nombre de répétitions en multicouhes, ainsi que du recuit. Une
corrélation entre ces trois phénomeénes est également mise en évidence pour certains
systémes.
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— Enfin, le chapitre 6 sera entiérement consacré a 1’étude des 3 effets d’interfaces cités
précédemment en fonction de la variation des épaisseurs des couches minces des ma-
tériaux ferromagnétiques (CoFeB ou Co)/oxyde de métal (T'aO, et PtO,) recuits.
Une attention particuliére sera donnée a I'iDMI.

Une conclusion générale reprenant les résultats les plus intéressants en plus de quelques
perspectives termineront ce manuscrit.
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Chapitre

Geénéralités sur le magnétisme, notions de
base et magnétisme interfacial

Ce premier chapitre est dédié a la présentation des notions de base du magnétisme
nécessaires a la compréhension du reste du manuscrit. Un bref historique détaillera les
découvertes qui sont considérées comme majeures dans le développement de ce domaine.
L’origine du magnétisme dans la matiére, les différents ordres magnétiques, les énergies
magnétiques en compétition dans un film mince ferromagnétique sont aussi introduits.
Nous détaillerons ensuite la dynamique rapide de l'aimantation ainsi que le couplage
spin-orbite. On finira par introduire les phénoménes magnétiques étudiés principalement
au cours de cette thése, a savoir I'anisotropie magnétique perpendiculaire (PMA) et I'in-
teraction Dzyaloshinskii-Moriya d’interface(iDMI).

1.1 Concepts du magnétisme

1.1.1 Histoire du magnétisme

Depuis la nuit des temps, le magnétisme n’a cessé de fasciner les esprits. La capacité
de la pierre d’aimant a attirer le fer fut longtemps considérée comme un miracle de la
nature. Les chinois sont les premiers a avoir exploité cette propriété en inventant I’ancétre
de la boussole "la cuilléere de magnétite". Jusqu’au XIVe siécle, et mise a part I'utilisa-
tion de la boussole autant qu’instrument de navigation, peu de recherches scientifiques
ou de découvertes sont attribuées au magnétisme. C’est a partir du XVle siécle que le
magnétisme fut entierement étudié par le philosophe allemand William Gilbert, considéré
comme le pionnier du magnétisme moderne. Il décrit alors la terre comme un gigantesque
aimant, et détaille I'influence de la chaleur sur le magnétisme du fer.

Le développement du magnétisme a connu un tournant historique au début du XIXe
siécle lorsque en 1820 le physicien Hans Christian Orsted a démontré dans une expérience
devant ses éléves qu’un fil transportant du courant, était capable de faire bouger 'aiguille
aimantée d’'une boussole, sans pouvoir pour autant expliquer ce phénoméne. Au cours de
la méme année et grace a cette expérience, Marie-André Ampére confirme la relation entre
I’électricité et le magnétisme, marquant alors le début de I’ére de I’électromagnétisme. Les

17



découvertes et les inventions se sont alors succédées, et plusieurs noms de grands physi-
ciens y se sont associés. Les théories sur 'induction électromagnétique, la description de
la magnétostatique, ainsi que des ordres magnétiques et de leur relation avec la tempé-
rature! furent bien établies. Plus tard, James Clerk Maxwell rassemble les travaux sur
le magnétisme et sur ’électricité en un ensemble de quatre équations portant son nom
décrivant alors le comportement du champ électromagnétique et de son interaction avec
la matiére.

Depuis le début du siécle dernier et avec 'avénement de la mécanique quantique, la
compréhension du magnétisme et des phénomeénes qui en découlent connaissent un pro-
gres fulgurant, aboutissant & de nombreuses inventions utilisées de nos jours. En 1907,
Weiss propose une théorie du magnétisme basée sur un champ moléculaire interne dans la
matiére magnétique. Il reprend les concepts de Langevin dans les matériaux ferromagné-
tiques, en supposant qu’ils sont formés de plusieurs régions ou des petits aimants orientés
dans le méme sens ce qu’on appellera plus tard "les domaines de Weiss”. Les travaux de
Weiss sont alors considérés comme le point de départ menant aux disciplines modernes
sur les notions des domaines magnétiques et des structures de spin. Dans les années qui
suivent, Landau, Lifshitz et Bloch ont développé successivement la théorie des domaines
magnétiques. En 1931, Werner Heisenberg a introduit la théorie du magnétisme telle que
nous connaissons aujourd’hui, s’agissant du mouvement des électrons et de leurs interac-
tions dans les atomes.? L’aboutissement de toutes ces recherches et expérimentations a
permis enfin en 1940 & W.F.Brown [6], d’établir alors les bases de la théorie du microma-
gnétisme.

La suite du XXe siécle est principalement marquée par les considérables avancements
technologiques en relation avec le magnétisme. Au fil des années, 'amélioration de la
densité de stockage magnétique n’a cessé d’augmenter, tout en produisant des dispositifs
de plus en plus miniatures avec d’importantes capacités de transfére des données. Les
recherches les plus récentes se basent sur l'utilisation des skyrmions de spins pour le
stockage des bits d’information en raison de leurs dimensions nanométriques comparées
aux domaines magnétiques.

Le magnétisme est appelé a jouer un role déterminant dans le domaine des nanotech-
nologies

1.1.2 Ordre magnétique

Dans les matériaux magnétiques, chaque atome contribue aux propriétés magnétiques
totales observées. Cette contribution vient principalement du mouvement des électrons
par rapport au noyau ot la trajectoire de I’électron est assimilée a une boucle de courant
induisant un moment magnétique orbital ;. De plus, I'électron posséde également un
moment magnétique intrinséque de spin gig. Ainsi dans cette configuration, ces moments
magnétiques sont associés au moment cinétique orbital [ et au moment cinétique de spin
§ respectivement ot (voir figure 1.1) :

1. Connue sous la loi de curie, la susceptibilité magnétique est inversement proportionnelle & la tem-
pérature du matériau. Il est possible alors de distinguer le ferromagnétisme, du diamagnétisme et du
paramagnétisme

2. Appelé électrodynamique quantique dont une partie fut initiée par Heisenberg entre autres (Pauli,
Dirac, et Fermi).
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FIGURE 1.1 — Moments magnétiques orbital et de spin pour 1’électron dans le modéle de
I'atome de Bohr [7].

_kB

h

® ;= f, ou up est le magnétron de Bohr.

—

® [, = —g%i ou g est le facteur de Landé, g ~ 2.002 pour I’électron.

Dans le cas du couplage spin-orbite (plus détaillé dans la section 1.3.1), le moment
cinétique total T'= L + S est alors percu comme la somme des moments totaux orbitaux
(L=>3",1;) et de spin (S =), 5;) et est relié au moment magnétique totale par :

S KB 7 3 S(S+1)—L(L+1)
- T - = 1.1
Hr B 9=y T T T (1.1)
Finalement, I'aimantation totale du matériau (a ’échelle macroscopique) est alors

définie en fonction de la densité volumique de ces moments magnétiques totaux par :

- Dol
M = =1 HT 1.2
v (1.2)

Cette grandeur est exprimée en A/m. Si le matériau est soumis & un champ magné-
tique externe H , les moments magnétiques vont interagir avec lui et I’aimantation totale
dépendra de ce champ et de la température du matériau (agitation thermique). On défi-
nit alors la susceptibilité magnétique y comme la capacité d’un matériau a s’aimanter en
présence d’une excitation magnétique externe (grandeur sans unité) [8] :

Xm = ﬁ (13)
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FIGURE 1.2 — Représentation schématique de 'aimantation et des courbes de M(H) pour
un matériau soumis a un champ magnétique externe, (a) diamagnétique, (b) paramagné-
tique, (c¢) ferromagnétique.

Suivant la valeur de cette susceptibilité, on définira alors les matériaux :

— Diamagnétiques : la susceptibilité x est trés faible et négative, autour de 107° et
est indépendante de la température [8]. Elle est déterminée a partir de la pente de
la courbe M(H)3(figure 1.2). Ces matériaux ont tendance a générer, en présence
d’un champ magnétique externe, un champ magnétique opposé au premier. Si le
champ n’est plus appliqué 'aimantation est perdue. L’origine de ce phénoméne est
quantique et est attribué a la modification du mouvement orbital des électrons
autours du noyau atomique [§].

— Paramagnétiques : la susceptibilité y est positive, autour de 1072 a 1075 [8]. En
I’absence de champ magnétique externe, chaque atome posséde un moment magné-
tique mais qui ne sont toutefois pas tous orientés dans le méme sens. En appli-
quant un champ magnétique externe, les moments magnétiques s’orientent paralle-
lement, mais I'aimantation globale dépend fortement de 'agitation thermique. En
effet d’apreés la loi de Curie, la susceptibilité magnétique est aussi inversement pro-
portionnelle & la température du milieu, ’aimantation est alors d’autant plus faible
que la température est élevée [8] :

C

ol C est la constante de Curie et T la température de mesure.

— Ferromagnétiques : Dans cette configuration les atomes possédent chacun un mo-
ment magnétique et interagissent entre proches voisins par l'interaction d’échange.
Ceci permet d’atteindre un ordre local (alignement des moments magnétiques) en

3. pour les matériaux diamagnétiques et paramagnétiques la réponse de ’aimantation est linéaire en
fonction du champs appliqué.
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FIGURE 1.3 — [9] Variation de la susceptibilité magnétique en fonction de la température,
pour les matériaux ferromagnétiques, paramagnétiques, et antiferromagnétiques.

absence de champ magnétique externe. Les matériaux ferromagnétiques ont alors
une forte susceptibilité magnétique pouvant atteindre 10? [8] et une aimantation
totale alignée dans le sens du champ magnétique externe appliqué.

L’aimantation est toutefois dépendante de la température. En effet, selon la loi de
Curie-Weiss, en dessous de T¢ 'aimantation spontanée apparait et le matériau est
ferromagnétique (figure 1.3)*. Pour des températures supérieures a la température
de Curie, I'agitation thermique ’emporte et le matériau devient paramagnétique
(température 7} sur la figure 1.2) [§] :

(1.5)

En appliquant un champ magnétique externe, la réponse du matériau est non li-
néaire (température T, sur la figure 1.2), caractéristique de 1'ordre ferromagnétique
(expliqué en détail dans le chapitre suivant).

Il existe également d’autres ordres magnétiques spontanés en plus du ferromagnétisme,
tels que 'antiferromagnétisme et le ferrimagnétisme. Pour 'antiferromagnétisme, il s’agit
d’un état ou les moments magnétiques sont alignés antiparallélement engendrant une ai-
mantation globale nulle. La susceptibilité magnétique est aussi dépendante de I'agitation
thermique, dans ce cas, il s’agit de la température de Néel® (Ty) au-dessus de laquelle le
matériau devient paramagnétique (figure 1.3). Dans les matériaux ferrimagnétiques, les
moments magnétiques sont également alignés antiparallélement mais d’amplitude diffé-
rente, résultant a une faible aimantation spontanée globale.

4. Le Cobalt (Co), le fer(Fe), et le nickel (Ni) ainsi que leurs alliages sont connus pour avoir une grande
température de Curie.

5. Louis Neel : prix nobel de physique en 1970, attribué en raison de ses nombreux travaux en magné-
tisme, parmi lesquels I'explication des phénoménes antiferromatiques et ferrimagnétiques observés dans
certains matériaux magnétiques & structures complexes.
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Tous ces ordres magnétiques font des matériaux magnétiques des candidats potentiels
pour différentes applications technologiques, en fonction de leurs propriétés, particuliére-
ment pour le stockage de 'information.

1.1.3 Energies magnétiques dans une couche mince ferromagné-
tique

Dans cette partie, nous allons décrire les différents termes qui contribuent a I’énergie
totale d’un film mince ferromagnétique (exprimés sous forme de densité d’énergie). Nous
commencerons par décrire la réponse du matériau a ’application d'un champ magnétique
externe (énergie de Zeeman), nous parlerons aussi des différents types d’énergie d’échange
(directe et indirecte) et de I’énergie démagnétisante (énergie dipolaire) puis nous finirons
par présenter les divers termes contribuant a I’énergie d’anisotropie magnétique :

Etotale - EZeeman + Eéchange + Edipolaire + Eanisotropie (16)

1.1.3.1 Energie de Zeeman

Lorsqu’on applique un champ magnétique externe H a une couche ferromagnétique
mince d’aimantation globale M , celle-ci interagit avec le champ appliqué, donnant lieu a
I'interaction de Zeeman. L’aimantation globale a tendance alors a suivre la direction du
champ magnétique appliqué. L’expression de la densité d’énergie est donnée par I’équation
1.7

EZeeman == —Mﬁ (17)

Dans cette expression, on considére que le champ magnétique appliqué H est uniforme.

1.1.3.2 Energie d’échange

Comme cela a été présenté dans la section précédente (1.1.2), les matériaux ferroma-
gnétiques possédent une aimantation spontanée non nulle en absence de champ magné-
tique externe. Cette configuration est le résultat directe de ’énergie d’échange entre spins
et est responsable alors de ’alignement paralléle ou anti-paralléle de ceux-ci donnant lieu
a un matériau ferromagnétique ou antiferromagnétique, respectivement. L’échange peut
étre de plusieurs types :

® [’échange direct symétrique : c’est une interaction d’origine purement quantique
a courte portée. Son effet repose sur l'interaction coulombienne & courte portée
(premiers proches voisins) et sur le principe de Pauli qui stipule qu'un systéme
formé de fermions doit avoir une fonction d’onde antisymétrique. Dans notre cas,
il s’agit de la répulsion coulombienne entre électrons et de leurs états de spin "up”
ou "down". Ainsi pour un systéme & plusieurs électrons, cette interaction est définie
par :

[—_jéchange - _ijjgz‘s—’; (]‘8>
ij

Avec J;; l'intégrale d’échange. Si J;; < 0, l'interaction favorise I’alignement anti-
paralleles des spins voisins (matériau antiferromagnétique), et si J;; > 0 Pénergie
est minimale pour un alignement paralléle (matériau ferromagnétique). Sachant que
c’est une interaction a courte portée, 'intégrale d’échange dépend fortement de la
distance interatomique (recouvrement des orbitales).
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FIGURE 1.4 — [18] Intensité de l'interaction d’échange du couplage RKKY dans la struc-
ture a base de NiCo/Ru/NiCo. Pour Jj5 positif, le couplage est (a) ferromagnétique, tandis
que pour Jio négatif le couplage est (b) antiferromagnétique.

® [e superéchange : dans cette interaction deux cations interagissent entre eux a
travers un anion non magnétique (généralement de 'oxygeéne). Le couplage peut
étre soit ferro- ou antiferromagnétique. Les régles dites Anderson-Goodenough-
Kanamori® permettent de déterminer lequel des deux types de couplage est pré-
sent. Modéle initialement proposé par Kramers en 1934, Anderson améliore celui-ci
en 1950 [10], puis un ensemble de régles semi-empiriques ont été développées par
Goodenough [11, 12| et Kanamori [13], dans les années 50.

e [’échange indirect (RKKY) : ce type d’interaction intervient a plus grande échelle
par rapport a 1’échange direct (peu ou pas de recouvrement des orbitales). C’est
une interaction d’échange indirecte entre les moments magnétiques par le biais
d’électrons de conduction. Du nom de Ruderman-Kittel [14]-Kasuya [15]-Yosida
[16](RKKY), ce phénoméne a été utilisé pour expliquer le couplage ferromagnétique,
antiferromagnétrique d’une multicouche formée de deux couches minces ferromagné-
tiques (FM) séparées par un métal non magnétique (NM), FM/NM /FM.

Dans un matériau non magnétique, les électrons de conduction sont polarisés en
spin au voisinage d’une impureté magnétique. Cette polarisation et par conséquent
le couplage aux impuretés magnétiques voisines, décroit de maniére oscillatoire a
mesure que I'on s’éloigne de I'impureté magnétique (avec I’épaisseur de ce matériau
non magnétique) avec une période de 2ky, ks est le vecteur d’onde des électrons de
conduction au niveau de Fermi [17].

6. Ces régles sont basées sur les nombres d’électrons qui occupent les orbitales atomiques en recou-
vrement et sur le modéle localisé de la théorie de la liaison de valence.
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En considérant des multicouches FM;/NM/F Ms, les électrons de conduction
de la couche NM sont polarisés au contact des couches magnétiques et les direc-
tions d’aimantation des couches ferromagnétiques sont alors couplées entre elles par
lintermédiaire de ces électrons selon I'épaisseur de la couche non magnétique. Le
couplage est déterminé selon ’expression :

Jo

Jyj =
divu

Sin2(2k‘deM + 925) (19)

ol Jy représente 'amplitude, dyj, est I’épaisseur de la couche non magnétique et ¢
le déphasage. Le couplage est alors ferromagnétique dans le cas ou la polarisation
est la méme pour les deux interfaces F'M;/NM et NM/FM,, sinon le couplage est
antiferromagnétique dans le cas de polarisation opposée (voir figurel.4).

Un autre type d’échange existe également dans le cas de films minces magnétiques, cet
échange de type antisymétrique dépend du produit vectoriel entre spins contrairement a
I'échange symétrique direct et sera présenté dans la suite de ce chapitre (voir 1.4.2).

1.1.3.3 Energie dipolaire ou de démagnétisation

L’énergie dipolaire ou démagnétisante est I’énergie qui résulte de l'interaction entre
les moments magnétiques. Contrairement a l'interaction d’échange, I'interaction dipolaire
est a trés longue portée. Elle est proportionnelle au cube de la distance inter-atomique.
Elle trouve son origine dans chaque moment magnétique du systéme qui ressent un champ
démagnétisant ﬁdém induit par tous le reste des autres moments magnétiques. Ce champ
démagnétisant s’oppose localement a ’aimantation et peut étre associé a l’aimantation
M par 'expression de I’énergie démagnétisante (sous forme d’énergie de type Zeeman) :

1 - -
Edémagntisant = _§M-Hdém (110)

En général, le champ démagnétisant est difficile & calculer, il est exprimé en fonction
de tenseur de coefficients démagnétisants N qui dépend de la forme de I’échantillon ; on
parle alors d’anisotropie de forme équivalente & l'interaction dipolaire :

Hyern = —47N. M (1.11)

Dans le cas d'un échantillon de forme ellipsoide uniformément aimanté, le tenseur
)2 3
s’écrit :

[N, 00
N=|0 N, 0 (1.12)
0 0 N,

avec la somme des coefficients est toujours égale & N, + N, + N, = 1.

L’énergie est alors égale a :

Edémagntiscmt = QWMf(Nxmi + Nymz + szg) (113)

Avec mg,,m,, m, les composantes normalisées de I"aimantation.
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Dans le cas d’une couche mince, 'épaisseur du film est trés inférieure aux dimensions
dans le plan de I’échantillon, et le champ démagnétisant induit des charges magnétiques
sur la surface du film devenant trés grand. Pour diminuer le champ démagnétisant, 1’ani-
sotropie de forme favorisera ’alignement de I’aimantation dans le plan de la surface.

Dans ce cas N, = N, = 0 et IV, = 1, I'énergie dipolaire s’écrit :

Edémagntisant = 27TM22 (114)

Avec ﬁdém est perpendiculaire au plan de I’échantillon.

1.1.3.4 Energie d’anisotropie

Dans les matériaux ferromagnétiques, I’aimantation a tendance a s’orienter suivant une
direction préférentielle appelée direction facile d’aimantation donnant lieu alors a l'exis-
tence d’une anisotropie magnétique. Il existe plusieurs types d’anisotropie magnétique
selon leurs origines : magnétocristalline, magnétostrictive, de forme, de surface...etc

Dans la suite de cette partie nous allons principalement détailler I’anisotropie magnéto-
cristalline et de surface en raison de leur principale contribution & I’anisotropie magnétique
étudiée au cours de cette thése.

e Anisotropie magntocristalline :

Cette anisotropie est le résultat directe de la structure cristalline. En effet, elle
trouve son origine du couplage spin-orbite pour lequel le spin des électrons ainsi que
leurs moments orbitaux sont liés au réseau cristallin du solide. Les moments ma-
gnétiques ne sont donc pas libres de s’orienter dans le réseau cristallin et suivront
uniquement certains axes cristallographiques qui ont tendance & minimiser l'interac-
tion spin-orbite. [’aimantation du matériau aura alors des directions préférentielles
(axes faciles d’aimantation).

L’expression de 'anisotropie magntocristalline dépend alors de la symétrie du
réseau cristallin, avec des cas de symétrie cubique [19], de symétrie quadratique
et hexagonale [8]...etc. Dans le cas le plus simple, pour un seul axe de symétrie,
I’anisotropie magnétocristalline est uniaxiale et s’écrit :

_ Ku

Mz
ou K, est la constante d’anisotropie uniaxiale et u est le vecteur unitaire définissant
Iaxe facile d’aimantation. Si le signe de la constante est positive alors I’énergie est
minimale quand I'aimantation est dirigée selon ’axe facile d’aimantation, sinon dans
le cas contraire (constante négative), 'aimantation se trouve alors dans la direction
perpendiculaire & ’axe de facile aimantation.

Egni = (M @) (1.15)

Nous allons, dans ce qui suit, décrire I'anisotropie magnétique pour les couches minces
magnétiques.
e Anisotropie de surface :

Dans le cas des films minces ferromagnétiques, ou les dimensions latérales sont
nettement supérieures a I'épaisseur du film, les interactions des atomes au niveau
de la surface ne sont plus négligeables, d’oi1 la nécessité d’ajouter leur contribution
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dans l'anisotropie magnétique totale. Ainsi pour un film mince ferromagnétique,
I’énergie d’anisotropie peut s’écrire :

Eya = K.ppsin®6 (1.16)

ol 0 est I'angle entre I'aimantation et la normale au plan du film. Le terme en K sy
rassemble ainsi les constantes d’anisotropie volumique K, (exprimée en J/m?), et
d’interface (de surface) K (exprimée en J/m?) :

K

K.rr = K,
£f + p

(1.17)
ol d est I'épaisseur des films minces. Le terme du volume K, contient parfois les
contributions de ’anisotropie de forme ainsi que celles de I’anisotropie magnétocris-
talline.

Dans ses films minces ou le terme en K est important (compense I’anisotropie
de forme), la direction de l'aimantation perpendiculaire au plan de la couche est
alors favorisée et on parlera d’anisotropie perpendiculaire (PMA : perpendiculaire
magnetic anisotropy)(voir figure 1.5). La PMA sera détaillée dans la suite de ce
chapitre (voir section 1.4.1). A noter qu’elle fut prédite par Neel en 1954 [20], dont
la premiére mise en évidence fut observée sur des films de NiFe/Cu(111) en 1968
[21] .
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FIGURE 1.5 — [22, 23| Dépendance de I’anisotropie magnétique en fonction des épaisseurs
des couches de Co pour les structures en Co/Pd. La pente donne la contribution volu-
mique K, tandis que l'intersection avec l'axe vertical est égale & 2K,. La direction de
I’aimantation est perpendiculaire au plan de I’échantillon a partir d’une épaisseur critique
de C'o < 12A. A noter que habituellement 'intersection avec I'axe vertical donne K, mais
puisque c¢’est une structure en multicouche les deux interfaces avec le Co sont les mémes
d’ou le facteur 2.
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e Anisotropie magnéto-élastique :

Afin de décrire entiérement ’anisotropie dans un systéme magnétique, une contri-
bution magnéto-élastique peut étre rajoutée dans le cas par exemple ot le film mince
magnétique est soumis a une déformation mécanique [24]. 11 s’agit d’un couplage
entre les propriétés mécaniques et magnétiques qui a pour conséquence d’altérer
les distances entre les atomes (et leurs interactions) et ainsi d’influer sur la direc-
tion d’aimantation rendant cette anisotropie non négligeable. L’énergie d’anisotropie
magnéto-élastique pour un matériau soumis a une contrainte o et s’exergant suivant
une direction faisant un angle ¢ avec la direction de I'aimantation s’écrit [7] :

3
Epme = —5)\0008230 (1.18)

oll A est le coefficient de magnétostriction du film.

1.1.4 La dynamique de ’aimantation

Dans la partie qui suit, nous allons étudier les equations qui décrivent la dynamique
de 'aimantation dans les couches minces ferromagnétiques .

1.1.4.1 Equation de Landau-Lifshtiz

Dans un souci de décrire ’évolution spatio-temporelle de 'aimantation des matériaux
ferromagnétiques sous l'effet d'un champ magnétique effectif ﬁeff, les physiciens Lev
Landau et Evgueni Lifshitz ont proposé initialement en 1935 un modéle représenté par
I'équation [25] :

dM
dt
est le rapport gyromagnétique, g est le facteur de Landé, e et m, sont la charge

— —yM X H,yy (1.19)

ol 7Y = g5
et la masse de I’électron, respectivement. Dans cette expression, le champ effectif ﬁeff
comprend les champs magnétique appliqué H , d’anisotropie, démagnétisant et d’échange.
Dans 'approximation macrospin, ce champ effectif est relié a la densité d’énergie totale
E du systéme par la relation :

Hepp = _oF (1.20)

oM
L’équation (1.19) décrit alors le mouvement de précession de I'aimantation sans dis-
sipation d’énergie autours de la direction du champ effectif avec une fréquence de w;—ﬂff
Ce mouvement sera alors permanent comme le montre la figure 1.6(a). A noter que cette

équation est valable seulement si I’aimantation est uniforme.

1.1.4.2 Equation de Landau-Lifshtiz-Gilbert

En réalité ’énergie est dissipée, le mouvement de 'aimantation est amorti et M fini
par s’aligner avec le champ H.;; (figure 1.6 (b)). La dissipation accompagnant ce mouve-
ment fut ensuite introduite par Gilbert en utilisant une approche lagrangienne [26] et en
supposant que I’amortissement est proportionnel & la dérivée temporelle de ’aimantation.
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FIGURE 1.6 — Illustration de I’équation LLG, (a) mouvement processionnel de M sans
dissipation d’énergie, (b) mouvement en spirale traduisant la relaxation de 'aimantation,
alignant M dans la direction de Hg.

Un terme supplémentaire est alors ajouté dans I’équation 1.19 en définissant o comme
"la constante d’amortissement de Gilbert" [26] :

dM

dt

Cette nouvelle équation est appelée équation de Landau-Lifshitz-Gilbert (LLG) et
elle est le plus souvent utilisée afin de modéliser le mouvement processionnel amorti de
I'aimantation autour d’un champ effectif (voir figure 1.6(b)). C’est une équation différen-
tielle non linéaire de second ordre qui est généralement résolue numériquement |27, 28|;
les solutions analytiques n’existent que pour les cas simples ot 'aimantation est uniforme.

= —’)/M X ﬁeff -+

M x — (1.21)

Il existe également d’autres versions de cette équation en prenant en compte des phé-
nomeénes supplémentaires comme 1’équation de Landau-Lifshitz-Gilbert-Slonczewski avec
un terme traduisant le transfert de spin [29], ou 'équation de Landau-Lifshitz-Bloch en
ajoutant la dépendance en température du moment magnétique [30].

1.1.5 Excitations magnétiques

Dans un couche mince ferromagnétique perturbée par une excitation extérieure, I’ai-
mantation globale du matériau aura tendance a engager un mouvement de précession en
spirale autour de la direction du champ effectif ﬁeff et finit par s’aligner avec celui-ci. Il
existe deux types de mouvement de précessions collectives de spin. L’investigation de ces
excitations magnétiques permet de remonter a certaines informations essentielles telles
que le comportement de I’anisotropie magnétique, ou de maniére générale, des effets d’in-
terfaces dans les structures en multicouches minces. Dans le cas de cette thése, les deux
types d’excitations ont été investiguées de maniére complémentaire.
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1.1.5.1 Mode uniforme

Lorsque les spins précessent en phase avec la méme fréquence, ce type de mouvement
est désigné comme le mode uniforme (figurel.8 (a)). C’est le mode étudié avec la technique
de la résonance ferromagnétique (Ferromagnetic resonnance, FMR) (section 2.4.1). Dans
une couche mince ferromagnétique de quelques nanométres d’épaisseur, le mode uniforme
peut étre excité grace a l'application d'un champ radio fréquence (h,f). La fréquence de
ce mode uniforme, déterminée par F[e 7f, est obtenue a partir de 'expression de la densité
d’énergie magnétique totale (E) du systéme. Dans un repére de coordonnées ou la direc-
tion de I'aimantation M et la normale & la couche sont définies par I'angle 6,,, tandis
que l'angle entre la projection de M dans le plan de la couche et un des axes de ce plan
est représenté par ¢,;. La fréquence du mode uniforme s’exprime alors en fonction des
dérivées de Iénergie E par rapport a 6y, et a ¢y (figure 1.7) :

2 1 O’E O*E O*E
2 — (L _ 1.22
(27T> M2sin® 0y, 0052 Obas” <89M8¢M) ] ( )

oit o& = g X 1.397 x 10°Hz/Oe est le facteur gyromagnétique relié au facteur de Landé

g. Cette équation est évaluée a I’équilibre de 'aimantation ou les valeurs de 0, et ¢y
minimisent ’énergie E totale du systéme.

T

Plan de la couche

FIGURE 1.7 — Schéma du systéme des coordonnées utilisé pour ’expression de la fréquence
de la résonance ainsi que de l'aimantation et sa projection .

1.1.5.2 Ondes de spins

Dans le cas ou les excitations non uniformes existent, c’est a dire ou les spins voisins
précessent (autour de la direction d’équilibre) avec la méme fréquence mais avec des phases
différentes, une propagation de I'excitation magnétique a lieu et est appelée : onde de
spin (de longueur d’onde \) (figurel.8 (b)). Ce type d’excitation est caractérisée par une
direction d’aimantation M dépendante de la position et du temps. Le concept d’onde de
spin a été introduit pour la premiére fois par Bloch [31] en 1930. Les quanta des ondes de
spin sont appelés magnons.
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Lorsque A est petite, les ondes de spins sont régies par l'interaction d’échange qui tend
4 uniformiser la direction de 'aimantation sur quelques distances atomiques. Dans le cas
ol A est suffisamment grande, il s’agit du cas de l'interaction dipolaire & longue portée.
Les ondes de spin sont par conséquent classées en deux types : les modes d’échange et les
modes dipolaires.

‘ceccoo0 ®@®U

sesss sdondés

FIGURE 1.8 — Schéma représentant (a) le mode uniforme et (b) ondes de spin dans une
couche ferromagnétique. Premiére ligne, vue d’en haut, deuxiéme ligne, vue de face.

La propagation des ondes de spin est une solution propre de I’équation LLG (équation
1.21). La relation de dispersion pour ces excitations lie la pulsation de 'onde (w = 27 f) &
son vecteur d’onde (kg = 27”) Afin de déterminer cette relation de dispersion, I’équation
LLG doit étre résolue avec les équations de Maxwell dans I'approximation magnétosta-
tique. En effet, elles peuvent étre traitées dans le cadre des ondes électromagnétiques car
elles représentent des oscillations de 'aimantation locale.

Dans une géométrie de couche mince magnétique, différentes configurations de propa-
gation d’onde de spin peuvent exister. Ces modes magnéto-statiques sont déterminés par
rapport a 'angle entre 'aimantation et la composante planaire du vecteur d’onde et par
rapport a 'orientation de ’aimantation de la couche mince :

« Ondes magnéto-statiques de volume (magneto-static forward volume waves, MSFVW),
I'aimantation est hors du plan et 'onde se propage dans le plan (figure 1.9 (a)) .

« Ondes magnéto-statiques de volume rétrogrades (magneto-static backward volume
waves, MSBVW), ot I'aimantation et le vecteur d’onde sont colinéaires (figure 1.9
(b))

« Ondes magnéto-statiques de surface (magneto-static surface waves, MSSW), ot I'ai-
mantation et le vecteur d’onde sont dans le plan de la couche et sont perpendicu-
laires entre eux (figure 1.9 (c)). Le calcul de ces modes magnéto-statiques fut réalisé
par R. W. Damon et J. R. Eshbach en 1961 [32] qu’on appelle également, modes
Damon-Eshbach (DE). Dans 'approximation dipolaire et en négligeant ’anisotropie,
la relation de dispersions de ces modes s’exprime [33] :

2
(2) = H(H + 4nM,) + (2rM,)*(1 — e~ 2k1rd) (1.23)

8
ol kj; est la composante planaire du vecteur d’onde et d est I’épaisseur de la couche.

Dans le but d’étudier les ondes de spin afin d’investiguer I'interaction de Dzyaloshinskii-
Moriya d’interface (iDMI), seuls les modes DE sont privilégiés dans les études expérimen-
tales avec la diffusion Brillouin de la lumiére (BLS) (voir section 2.4.2).
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FIGURE 1.9 — Schéma des modes de propagation d’onde de spin :(a) MSFVW, "aimanta-
tion est hors du plan et le vecteur d’onde est dans le plan, (b) MSBVW, 'aimantation et
le vecteur d’onde sont colinéaires, (¢) MSSW ou de DE, 'aimantation et le vecteur d’onde
sont dans le plan mais sont perpendiculaires entre eux.

En effet, pour les trois modes magnéto-statiques, seuls les modes DE présentent une
non réciprocité de la propagation d’onde de spin, due a la présence de 'iDMI. Une esti-
mation de l'influence de I'iDMI sur les ondes de spin a été introduite par Soucaille [34]
démontrant que pour les deux modes de volume, la contribution de I'iDMI est nulle, tandis
que pour les modes DE, les calculs ont démontré que la différence d’énergie entre deux

ondes se propageant dans deux directions opposées est proportionnelle a la constante
d’iDMI, (voir sections 1.4.2 et 2.4.2).

FIGURE 1.10 — Schéma des modes PSSW pour différents ordres.

o

En plus des modes DE, il existe une autre famille de mode apparaissant dans les
couches minces, appelés modes stationnaires (perpendicular standing spin waves, PSSW)
résultant de la superposition d’ondes de spin perpendiculaires au plan du film et se pro-
pageant dans deux directions opposées [35] (figure 1.10). Ces modes possédent un vecteur
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d’onde K| = " (ol n est un nombre entier traduisant le nombre de quantification) et
dépendent de l'interaction d’échange. L’étude des ondes de spin permet également, en
plus d’évaluer I'iDMI, d’accéder a la mesure de 'anisotropie magnétique, du couplage
intercouche... Une présentation détaillée de la méthode de mesures pour les bancs FMR

et BLS sera dressée dans le chapitre suivant.

1.1.6 Les Mécanismes de la relaxation de ’aimantation

Dans un matériau ferromagnétique, il existe de nombreux termes d’énergie liés au

comportement de I'aimantation et qui définissent I’énergie magnétique totale.
Comme décrit dans la section 1.1.3 précédente, ces termes décrivent notamment 1’état de
I’aimantation, ainsi que le champ effectif ﬁeff qui controle la dynamique de 'aimanta-
tion. L’équation LLG (1.21) décrit également la dynamique de ’aimantation ainsi que la
dissipation (amortissement) de 1’énergie totale provenant de l'excitation magnétique, qui
est représentée par le terme sans dimension d’amortissement de Gilbert « .

Les mécanismes physiques qui donnent lieu a la relaxation de I'aimantation pour at-
teindre la direction de H, 7, sont généralement subdivisés en contributions «intrinseéques»
et «extrinséques». La premiére se rapportant & la physique du systéme matériel (couche
ferromagnétique), provenant de la relaxation spin-réseau, qui transfére 1’énergie directe-
ment au réseau. La seconde se rapportant a des contributions supplémentaires associées
par exemple, & des défauts et des inhomogénéités dans I’échantillon. Cette contribution
résulte du processus de relaxation spin-spin qui redistribue I’énergie entre les différents
modes magnétiques (uniforme et non uniformes).

U T

FIGURE 1.11 — [36] Schéma de 'amortissement précessionnel avec différentes valeurs
d’amortissement. Sur la gauche, un amortissement faible qui prend plus de temps (plus
de cycles de précession) pour atteindre la position d’équilibre de I'aimantation le long de
la direction de Flef #, par rapport au cas d’'un amortissement plus élevé, a droite.

Sachant que 'amortissement magnétique refléte le temps nécessaire a la relaxation de
I'aimantation (figure 1.11), il est alors important de I'étudier dans les systémes en mul-
ticouches (ou nanostructurés) destinés a des applications pour la spintronique, comme
par exemple le retournement avec couple de transfert de spin ot le courant de retourne-
ment est directement proportionnel a ’amortissement [29, 37|. Ainsi, une faible constante
d’amortissement est nécessaire pour un faible courant de retournement. Il est a noté que la
détermination de chaque mécanisme contribuant a ’amortissement est I’'un des problémes
les plus fondamentaux du magnétisme, ou plusieurs études se sont relayées au cours des
derniéres années en exploitant différentes techniques, telles que la FMR [38], I'effet Kerr
magnéto-optique [39] ou plus récemment la BLS [40]. Dans la suite, nous détaillerons
chaque contribution séparément.
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1.1.6.1 Meécanismes intrinséques

Les effets intrinséques peuvent induire un amortissement, méme pour des échantillons
cristallographiquement parfaits. La contribution de ces effets est directement dérivée de
I'équation LLG (equation 1.21), c’est a dire Pamortissement de Gilbert «.

Il existe plusieurs mécanismes responsables de 'amortissement de Gilbert [36] :

« En général, pour un matériau ferromagnétique, le mécanisme intrinséque d’amor-
tissement peut étre lié¢ & 'interaction spin-orbite, dissipant I’énergie vers le réseau.
Kambersky a apporté d’importantes contributions théoriques [41, 42|, expliquant
le processus d’amortissement intrinséque dans les matériaux métalliques massifs,
ol son modéle était basé sur la modification de la surface de Fermi par rapport a
la direction de 'aimantation. Ces modifications qui donnent lieu & I"amortissement
ont été attribuées a la somme de deux contributions : 'une est une somme de pe-
tites contributions provenant de I'essentiel de la surface de Fermi, et ’autre est une
somme de plus grandes contributions provenant de régions particuliéres de la surface
de Fermi [43].

. La relaxation intrinséque peut également étre expliquée en terme de collision entre
un magnon et un éléctron itinérant de la bande majoritaire, créant ainsi un électron
dans une bande minoritaire afin de conserver le spin total. Le processus de diffusion
incohérente constitue 'origine de la relaxation de ’aimantation.

1.1.6.2 Meécanismes extrinséques

L’amortissement extrinséque provient des inhomogénéités de 1’échantillon. Ces inho-
mogénéités contiennent les différentes contributions d’anisotropie magnétocristalline, les
variations des anisotropies de surface, les défauts locaux, les écarts d’épaisseur de I’échan-
tillon, la magnétostriction associée & des contraintes variables dues aux imperfections
du substrat, la variation locale de 'aimantation et d’autres possibilités dépendantes par
exemple du processus de préparation des échantillons. LL’aimantation a tendance a pré-
cesser presque uniformément lorsque la densité des inhomogénéités est faible, cependant
lorsque la densité des inhomogénéités dans un systéme ferromagnétique est plus élevée, la
précession de I’aimantation se produit dans un certain nombre de modes résonnants locaux
[36]. Les mécanismes extrinséques, peuvent étre alors subdivisés en trois contributions (on
se limite & celles observées dans nos échantillons) :

« Processus de diffusion a deux magnons : ce processus fait référence a l'interaction
(dégénérescence) entre le mode de résonance uniforme (K, = 0) et les modes de
résonance non uniformes (modes de magnons, Ky, # 0). En effet,les inhomogénéités
du systéeme, affectent la précession de I'aimantation et excitent des modes magnons
supplémentaires. Il convient de noter que lorsque la diffusion & deux magnons se
produit, I’énergie est transférée du mode uniforme aux modes non uniformes [44].
C’est a dire 'implication de magnons dégénérés ayant la méme énergie que le mode
uniforme. Cela fournit des canaux supplémentaires pour la dissipation de I’énergie
vers le réseau cristallin, ce qui génére une augmentation de 'amortissement. La
contribution de la diffusion & deux magnons conduit & I’élargissement du pic de
résonance en FMR [44, 45], et sera présentée en détail dans le chapitre suivant (voir
section 2.4.1).
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« La mosaicité : ce mécanisme est di aux faibles fluctuations des paramétres de
I’échantillon en couche mince sur une grande échelle. Ces fluctuations qui consti-
tuent , I’épaisseur, les champs internes ou l'orientation des cristallites au sein d’un
méme échantillon, ont pour conséquence des champs de résonances FMR légérement
différents d’une région de I’échantillon & une autre. Une augmentation de la largeur
de raie FMR est également observée, en raison de la superposition de chaque raie
FMR locale.

. Autres mécanismes : une contribution indépendante de la fréquence et de la di-
rection de ﬁeff est également & prendre en compte dans le cas des mécanismes
d’amortissement extrinséques. Ces mécanismes ne prennent pas en considération les
mécanismes de relaxation cités précédemment.

1.2 La spintronique

Dans 1’électronique classique, les dispositifs associés se basent sur la propriété es-
sentielle de I'électron "sa charge électronique” afin de transporter I'information. Mais,
’électron posséde également "un spin” (section 1.1.2), propriété quantique intrinséque,
représentant 1’électron alors comme un minuscule aimant capable de s’orienter selon deux
directions différentes "spin up" ou "spin down". L’exploitation de cette propriété sup-
plémentaire offre des possibilités d’applications nouvelles, particuliérement dans le sto-
ckage et le transport de I'information. Une nouvelle discipline émerge "la spintronique” et
devient alors I'objet de recherche de nombreux scientifiques dans le monde, aboutissant
déja a de multiples applications technologiques.

Dans la suite de cette section, nous présenterons les technologies et phénomeénes les
plus connus dans le domaine de la spintronique. Nous commencerons par décrire la ma-
gnétorésistance géante en raison de son effet déclencheur dans le développement de la
spintronique.

1.2.1 La magnétorésistance géante (GMR)

La magnétorésistance géante (Giant Magnetorestance, GMR) est un effet purement
quantique qui fut découvert indépendamment en 1988 par A.Fert [1]| et P.Griinberg [2] et
qui ont obtenu postérieurement le prix Nobel de la physique, pour ces travaux fondamen-
taux dans ’émergence du domaine de la spintronique.

Cet effet peut apparaitre dans les structures de films minces appelées vanne de spin
composées d’un empilement de deux couches ferromagnétiques séparées par une couche
d’un matériau non-magnétique, annotées par FM1/NM/FM2 [46]. La GMR se manifeste
par une diminution significative (généralement de 10 & 80%) de la résistance électrique en
présence d'un champ magnétique (d’ou Pappellation de magnétorésistance géante). Elle
est exploitée commercialement depuis des décennies dans les tétes de lecture des disques
durs [47].

D’aprés la figure 1.12, deux configurations sont possibles pour ce systéme. Les direc-
tions d’aimantation des couches FM1 et FM2 sont soit paralléles, résultant en une faible
résistance ou antiparalléles, donnant lieu & une forte résistance.

Dans un matériau ferromagnétique, la densité d’état au niveau de Fermi est différente
selon le spin des électrons, on parlera alors de spins majoritaires ou de spins minoritaires.
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Configuration paralléle Configuration antiparalléle
Spin FM1 NM FM2 Spin FM1 NM FM2

- -

- -
. .

FIGURE 1.12 — Principe de l'effet GMR pour une vanne de spin pour les deux configura-
tions possibles : couches ferromagnétiques aimantées parallélement ou antiparallélement.

Un écart pour la conductance des électrons dans chaque état de spin est alors observé,
impliquant la polarisation en spin pour tout courant circulant dans ce type de matériau.
L’effet de magnétorésistance tire profit de cette propriété afin de controler la résistance
électrique par le biais du spin des électrons [17]. En effet, lorsqu’un électron réussi a tra-
verser la premiére couche ferromagnétique (FM1)(aimantée dans la méme direction de sa
polarisation en spin), celui-ci voit sa polarisation conservée le temps de passage dans la
couche NM 7 (appelé temps de relaxation), ainsi arrivé a 'interface NM /FM2, I'électron
doit impérativement avoir une polarisation de spin dans le méme sens que ’aimantation
de la couche FM2 ou bien la capacité de retourner son spin afin de la traverser. Si cette
condition est vérifiée 1’électron passe résultant dans une faible résistance, sinon le passage
de I’électron a travers cette couche est entravé résultant en une accumulation de spin
donnant lieu & une forte résistance.

A partir des schémas électriques équivalents de la figure 1.12, la résistance des configu-

rations & aimantations paralléles ou antiparalléles sont ensuite établies afin de déterminer
le taux de la GMR :

%R R
R,y=—-"_ Rapz—(rz )

ony (1.24)

Rap B Rp

MRy, = 7
P

(1.25)

7. Grande vitesse des électrons au niveau de Fermi
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1.2.2 La magnétorésistance tunnel (TMR)

Un autre phénoméne distinctif de la spintronique, est la magnétorésistance a effet tun-
nel (Tunnel Magnetic Resistance, TMR,). Effet également d’origine quantique, sa pre-
miére mise en évidence fut réalisée par Julliere en 1975 pour des structures de Fe/GeO/Co
a T=4K pour une T'M Ry, de 14% [48]. L’effet fut ensuite observé pour la premiére fois a
température ambiante en 1994 par Miyasaki et al. [49] en séparant deux couches ferroma-
gnétiques par un couche d’oxyde d’aluminium AlOx, aboutissant & une T'M Ry, de 18%.
En 2001, Mathon et al. [50] ont théoriquement prédit des taux T'M Ry, jusqu’a 1000% en
remplacant la couche d’aluminium par une couche de MgO monocristallin. Ainsi en 2008,
S. Ikeda et al. ont observé des taux de T'M Ry, allant jusqu’a 600% pour des structures de
CoFeB/MgO/CoFeB a température ambiante [51].

|Electrode 1|  |Electrode 2|

| wpe

Etats
accessibles

______ e =
Etats : ]
disponibles [ 7 EF -
n(E) 't

(@) n(E)
Electrode 1|  [Electrode 2|

Etats
_accessibles

—f, — -

FIGURE 1.13 — [52] Schéma du principe de la magnétorésistance a effet tunnel pour une
jonction MTJ avec deux deux électrodes identiques pour le cas (a) paralléle ou (b) anti-
paralléle.

L’effet TMR est observé dans les structures types appelées "Tunneling Magnetic Junc-
tion, MTJ" composées de deux couches ferromagnétiques séparées par une couche de
matériau isolant FM1/I/FM2. La premiére couche ferromagnétique est appelée "électrode
émettrice" et la deuxiéme "électrode réceptrice"”. Cet effet se base sur le phénoméne quan-
tique de 'effet tunnel, ¢’est a dire la capacité des électrons polarisés en spin & passer la
barriére tunnel (couche isolante) dans le but d’atteindre I’électrode réceptrice. A noter que
cet effet n’aurait jamais pu étre observé sans le développement des techniques de dépots
de couches minces, ou la couche isolante doit étre de quelques nanométre (monocouches
atomiques) afin d’assurer le passage des électrons a travers la barriére. La magnétoré-
sistance tunnel est définie en considérant les densités d’états électroniques au niveau de
Fermi pour les électrodes émettrice et réceptrice et cela pour chaque polarité de spin.
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En effet, dans le cas ot les densités d’états au niveau de Fermi sont les mémes dans les
électrodes émettrices et réceptrices et pour une méme polarité de spin (canal d’électrons
de spin up dans le cas de la figure 1.13), un grand nombre d’électrons pourront alors
atteindre I’électrode réceptrice, résultant en un fort courant tunnel pour ce canal (faible
pour l'autre), et par conséquent une faible résistance. Dans le cas anti-paralléle, les densités
d’états sont différentes pour une méme polarité de spins dans les deux électrodes et pour
les mémes canaux , ce qui implique un faible courant tunnel , et par conséquent une
résistance globalement supérieure a I'état paralléle.

L’écart relatif de la TMR est alors calculé d’aprés le modéle de Juliere & travers les
résistances électriques pour les deux cas cités précédemment :

Ry — R,  2PP

TMR = =2 =
R, 1— PP

(1.26)

ou P et P, sont la polarisation en spin (taux) pour I'électrode émettrice et réceptrice
définis & partir des densités d’états électroniques de spin :

~ Dy(Ey) — D|(Ey)

P= DBy Du(EY)

(1.27)

ou D+(Ey) et Dy (Ey) sont les densités d’états au niveau de Fermi pour les spins up et
spins down, respectivement.

A noter que ce modéle qui prend en compte uniquement les électrodes (la polarisa-
tion), fut ensuite amélioré par le modeéle de Slonczewski [53], qui étudie I'ensemble du
systéme (électrodes ferromagnétique + barriére isolante) tout en considérant la hauteur
et I’épaisseur de la barriére tunnel.

1.2.3 Quelques dispositifs spintroniques

Dans cette partie, nous allons décrire quelques dispositifs spintroniques qui fonc-
tionnent sur le principe de la GMR ou de la TMR.

1.2.3.1 Tétes de lectures GMR

C’est indéniablement le dispositif le plus connu résultant du développement de la
spintronique. Dans les disque dur, en 1997 IBM a réussi a ajouter une téte de lecture a
base d’effet GMR (capteur GMR) tout en gardant la téte inductive pour I'écriture [38].
Depuis, les tétes de lecture/écriture n’ont cessé de se développer. Jusqu’en 2005, toutes les
tétes de lectures commercialisées contenaient un dispositif GMR. Il fut ensuite remplacer
graduellement par un dispositif TMR |54, 55] qui a permis d’augmenter la densité de
stockage jusqu’a 100% (figure 1.14).

Les capteurs GMR dans les disques durs sont un assemblage de vannes de spins.
Dans une structure type, celle-ci est composée de deux couches ferromagnétiques (NiFe)
séparées par une couche d’espacement (Cu) (figure 1.15) [56]. Pour l'une des couches
ferromagnétiques la direction d’aimantation est fixe (pinned layer sur la figure 1.15) tandis
que pour la deuxiéme (free layer sur la figure 1.15), il est possible de changer la direction
de son aimantation en appliquant un champ magnétique.
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FIGURE 1.14 — Augmentation de la densité de stockage dans les disques durs par rapport
aux technologies des tétes de lecture/écriture sur les 50 derniéres années. Le pouce (in)
qui est égale & 25.4 mm est souvent utilisé dans les mesures des longueurs pour les piéces

électroniques.

C’est ce principe qui permet de controler la magnétorésistance géante et ainsi de lire
les bits, bit "1" lorsque les directions d’aimantations des couches ferromagnétiques sont
paralléles (faible résistance), sinon bit "0" pour les directions opposées d’aimantation

(figure 1.15).

D’un point de vue technologique 'avantage d’utilisation des capteurs GMR est la
possibilité d’écrire des bits de plus en plus petits impliquant ’augmentation des capacité

Date (year)

de stockage dans les disques durs (figure 1.14).

FIGURE 1.15 — [57] Représentation d'un capteur GMR dans les tétes de lectures des disque
durs. La forte sensibilité de ce type de capteur a permis d’augmenter considérablement
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1.2.3.2 Mémoires MRAM

la mémoire MRAM (Magnetic Random Access Memory) est I'une des technologies les
plus prometteuses dans le domaine du stockage de l'information et des mémoires ultra-
denses et ultra-rapides. C’est une mémoire non volatile, a faible consommation énergeé-
tique et a un accés aléatoire rapide dont son unité de base est la jonction MTJ (voir
section 1.2.2). Dans un tel dispositif la lecture se fait en mesurant la résistance électrique
(effet TMR). Tout comme pour les capteurs GMR (section 1.2.3.1), la jonction MTJ a
une couche ferromagnétique a aimantation fixe et la deuxiéme a aimantation réversible.
L’écriture en revanche se fait par plusieurs méthodes [58|. Dans les premiéres structures
MRAM, un assemblage de cellules (jonctions MTJ) est placé sur des fils conducteurs
appelés "ligne de mots" et "ligne de bits" (figure 1.16). Lorsqu’un courant électrique par-
court ces lignes, un champ magnétique est généré dans chaque ligne qui sont orthogonaux
entre eux a l'entrée de chaque cellule. Le champ magnétique résultant est alors capable
de forcer la direction de I'aimantation de la couche libre et ainsi d’inscrire les bits "0"
ou "1". Cependant, cette méthode nécessite énormément de puissance (forts courants) et
fut rapidement abandonnée pour une méthode moins couteuse |58, 59| qui est d’injecter
dans la MTJ un courant électrique polarisé en spin et qui peut induire un retournement
de l'aimantation par transfert de spin (spin transfer torque, STT) [60]. Les STT-MRAM
sont ainsi aujourd’hui parmi les mémoires magnétiques les plus étudiées par les spécialistes
du domaine en raison de leurs potentielles commercialisations. A noter que la premiére
MRAM de 4 Mbits fut lancée par Freescale en 2006 [61] et rattrapé en 2016 par Evers-
pin en commercialisant la premiére STT-MRAM & anisotropie perpendiculaire pour 256
Mbits [58].

Bi lines

Cross poinl®
architecture

FIGURE 1.16 — [59] Mémoire magnétique a accés aléatoire MRAM. Architecture de type
"cros-point”" de plusieurs jonctions magnétiques a effet tunnel reliées entre elles par des
fils conducteurs.

1.3 La spinorbitronique

Dans les sections qui suivent, nous allons décrire les effets d’interface étudiés au cours
de cette thése. Nous commencerons par définir le phénoméne qui est a l'origine de ces
effets "le couplage spin-orbite", et nous terminerons par présenter les quelques applications
technologiques en lien avec ces phénoménes d’interfaces.
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1.3.1 Le couplage spin-orbite

Le couplage spin-orbite est un effet relativiste qui se produit lors du déplacement des
électrons dans leurs orbites, le champ électrique positif du noyau est transformé en un
champ magnétique et se couple au spin des électrons. Cette contribution & ’'Hamiltonien
est approximée en termes de couplage entre le spin et le mouvement orbital des électrons :

sl (1.28)

ou ¢ la célérité, r le rayon atomique, v(r) est le potentiel de Coulomb du noyau, [et §
sont les moment angulaire orbital et de spin pour un électron dans un atome donné.
A partir de cette expression, on comprend que l'intensité de ce couplage dépend for-

tement de

, qui augmente & mesure que le numéro atomique Z augmente. On parle

alors de métagx lourds tels que le Pt, Ir, W, Ta, Pd...

D’un autre coté, dans les couches minces ferromagnétiques, les atomes sur les surfaces
sont au coeur des phénomeénes engendrés. En déposant des multicouches ultra minces, les
effets d’interfaces prennent de 'ampleur, et peuvent ainsi modifier les propriétés quan-
tiques et magnétiques de chaque coté des matériaux déposés, donnant lieux a des phé-
nomeénes fascinants dont linvestigation de la contribution de chaque interface s’avére
cruciale.
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FIGURE 1.17 — [62] Schéma de I'interface HM/FM et des effets observés associées a des
dispositifs spintroniques.

Récemment, il a été constaté que l'interface métal lourd/ matériau ferromagnétique ;
heavy metal (HM) /ferommagnetic (FM), joue un role essentiel dans les dispositifs spin-
troniques. Les performances de tels dispositifs peuvent étre considérablement améliorées
par une modulation appropriée de cette interface |[62]|. Ainsi la combinaison d’un maté-
riau ferromagnétique avec un matériau a large couplage (SOC), est a l'origine de plusieurs
effets tels que I'anisotropie magnétique perpendiculaire [22], 'amortissement [45], I'effet
Hall de spin [3]. Il a été aussi constaté, dans le cas de brisures de symétrie a l'interface
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HM/FM, que le SOC déclenche un certain nombre de phénoménes tels que les couples de
spin-orbite (Spin Orbit Torque, SOT) [63, 38], I'interaction Dzyaloshinskii-Moriya, DMI
(interaction antisymétrique d’échange) [4, 5] donnant lieu a des textures exotiques de spin
[64] et la possibilité de controler le mouvement des parois de domaines...

Ce nouveau domaine de recherche, appelé "la spin-orbitronique" |65, 63, 66], est un
prolongement logique de la spintronique en présentant d’énormes promesses tant sur le
plan scientifique que technologique. A court terme, I’énorme efficacité des SOT ouvre la
perspective de technologies de mémoire et de stockage de données a trés faible consomma-
tion d’énergie, ce qui est vital lorsque la consommation d’énergie pour 'information est
si importante (qui continue toujours de croitre). Les textures exotiques en spin telles que
les skyrmions offrent également d’autres perspectives intéressantes dans le futur proche
[64].

A Theure actuelle, on sait peu de choses sur les matériaux optimaux a déposer afin
que les performances des dispositifs soient correctes. Pour cela, une étude approfondie
des structures en multicouches, de leurs interfaces ainsi que des propriétés magnétiques
engendrées est primordiale. C’est une merveilleuse opportunité pour la recherche qui por-
tera ses fruits trés prochainement.

L’intérét de cette thése est d’étudier certains des phénoménes magnétiques d’interface
observés dans le cas des multicouches ultraminces. Nous nous intéresserons alors & I’aniso-
tropie magnétique perpendiculaire, au pompage de spin et a l'interaction Dzyaloshinskii-
Moriya d’interface. I’étude de ces trois effets s’inscrit dans la recherche fondamentale
pour des applications industrielles dans 1’électronique de spin et éventuellement dans la
spin-orbitonique.
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1.4 Effets d’interfaces dans les couches minces

1.4.1 L’anisotropie magnétique perpendiculaire

Comme cela a été présenté dans la section 1.1.3.4, 'anisotropie de surface qui a ten-
dance a aligner l'aimantation perpendiculairement au plan de la couche mince, est en
constante compétition avec I'énergie démagnétisante qui favorise la direction d’aimanta-
tion dans le plan d’une couche mince. Cependant, comme la contribution de la surface K
augmente lorsque ’épaisseur de la couche mince diminue, ’obtention d’une couche mince
4 aimantation spontanée perpendiculaire est limitée aux couches de trés faibles épais-
seurs, de 'ordre de quelques plans atomiques seulement. On parlera alors d’anisotropie
magnétique perpendiculaire (PMA, Perpendicualr Magnetic Anisotropy).

1.4.1.1 PMA induite par l’interface HM /FM

Pour les multicouches, cette anisotropie fut observée pour la premiére fois en 1985
par Carcia et al. [67] dans les systémes de Co/Pd. Les structures & base de Co ont
ensuite été intensivement étudiées : Co/Pt [68], Co/Au [69], Co/Ru [70] et Co/Ir [23], dont
lorigine fut attribuée & l'anisotropie du moment angulaire orbital interfacial [71] induit
par ces systémes a faible symétries. La présence de métaux lourds non magnétiques dans
ces systéemes aux interfaces modifie le moment angulaire orbital interfacial du matériau
ferromagnétique et renforce son interaction spin-orbite, favorisant ainsi la direction de
I’aimantation perpendiculaire au plan des couches.

1.4.1.2 PMA dans ’interface ferromagnétique/oxyde

Récemment, il a été constaté que la PMA pouvait aussi, & l'instar des interfaces
HM/FM, étre induite dans les interfaces de type FM/ oxyde de métal (MO,), ot M
peut étre de ’Al, Ta , Mg, Hf... avec différents matériaux ferromagnétiques tel que Co,
CoFe, CoFeB |72, 73]. L’origine de cette PMA est attribuée a I’hybridation entre les orbi-
tales sp-oxygéne et I'orbitale dz? dans le matériau ferromagnétique (Co ou Fe) a travers
I'interface |72, 74]. La présence des oxydes métalliques a U'interface rend cette anisotropie
magnétique trés sensible au degré d’oxydation (sur-oxydé ou sous-oxydé), pour lequel il
est possible d’induire une forte PMA lorsque la quantité des liaisons FM-O est optimale
[73, 72].

Ce type d’interface a été intensivement étudiée, particuliérement suite a ’observation
de forts taux TMR de 600% dans les MTJs & base de CoFeB/MgO [51]. Ainsi dans
le but d’applications dans les mémoires MRAMs, une large rétention de mémoire est
indispensable, c’est a dire chercher et trouver les matériaux et interfaces optimales pour
Iobtention d’une forte PMA. Cette thése s’inscrit dans cette thématique ot I’étude de la
PMA dans les multicouches de types FM/MO, et HM/FM ont été établis.

Il a été également découvert que la PMA & l'interface peut étre controlée en appli-
quant un champ électrique normal & l'interface |75, 76]. L’accumulation de porteurs créé
a l'interface magnétique métal/non-métal par application d’un champ électrique, modifie
alors le potentiel chimique, ce qui entraine un changement dans la densité d’occupation
des états pour les spins up et les spins down modifiant ainsi 'aimantation a I'interface.
Les études concernant 'effet d’un tel champ sur la PMA, sont principalement réalisées
dans le but de I’élaboration de M'TJ ou le retournement de ’aimantation est plus rapide
et & faible consommation énergétique.
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1.4.1.3 Applications de la PMA pour la spintronique

En général, les matériaux a anisotropie perpendiculaire sont énormément demandés
pour le stockage de I'information et sont depuis quelques années utilisés dans les supports
d’enregistrement informatiques [77, 78|. En effet depuis I'invention du premier disque dur,
la technologie concernant le stockage d’information n’a cessée de se développer.

Dans les matériaux a aimantation planaire (anisotropie de forme dominante), I'infor-
mation est traditionnellement enregistrée de maniére longitudinale (figure 1.19), sur des
bandes magnétiques constituées de plusieurs grains ( de différentes directions d’aimanta-
tion) (figure 1.18). Chaque bit couvre une bande magnétique. Dans un besoin d’augmenter
la capacité de stockage, il est essentiel de réduire la taille des bits. Ceci offrirait alors la
possibilité d’augmenter considérablement la densité de stockage. Or, dans une telle confi-
guration la densité de stockage est limitée & environ 100 Gbit/inch? [79]. Cette limitation
est due a la limite du super-paramagnétisme, un effet thermique ou 'aimantation (deve-
nant thermiquement instable) peut s’inverser spontanément lorsque la taille des bits est
inférieure a une certaine limite [80], risquant alors de perdre les données, donnant & un
comportement volatile de la mémoire.

FIGURE 1.18 — |77] llustration représentant des grains, le caractére aléatoire des orien-
tations des axes faciles d’aimantation et de la paroi entre deux bandes magnétiques.

En effet, pour passer d’une direction d’aimantation a une autre, il faut fournir de
I’énergie® pour surmonter la barriére énergétique, appelée "énergie de barriére" (Fj).
Cette énergie, ou Ej, = KV, s’exprime en termes d’anisotropie par densité de volume (K)
et volume de grain (V). En réduisant la taille d’un grain (son volume), énergie barriére
devient plus faible et I’énergie thermique kgT (ou kg est la constante de Boltzmann et
T, la température) commence & entrer en compétition avec Fj en rendant aimantation
thermiquement excitée. Il faut ainsi maintenir I’énergie Ej, supérieure a I’énergie thermique
pour exploiter efficacement I’aimantation. Nous définissons alors la capacité de rétention
de I'information (ou facteur de stabilité thermique) A, par le rapport de Ej, sur I’énergie
thermique A = li—bT[81, 82].

Typiquement, A > 60 — 80 est nécessaire pour garantir une conservation fiable des
données pendant une dizaine d’années dans une STT-MRAM & aimantation perpendicu-
laire [81]. A noter que Ej, s’exprime en fonction du champ d’anisotropie (dans le plan ou

8. En enregistrement magnétique, cette énergie peut étre fournie par 'application d’'un champ ma-
gnétique externe a ’aide de la téte d’écriture.
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perpendiculaire au plan) dont les expressions sont données en détails par Barla et al. [82].
Ces formules montrent notamment une augmentation de A dans le cas d’une forte ani-
sotropie perpendiculaire. De ce fait, 'enregistrement perpendiculaire devient la solution
la plus adéquate. Le remplacement des matériaux & anisotropie magnétique planaire par
les matériaux & PMA a ainsi permis d’augmenter considérablement la densité de stockage
dans les disques durs par exemple tout en offrant une meilleur stabilité thermique (figure
1.19). La figure 1.20 montre la tendance d’utilisation des deux types d’enregistrement
indiquant la prédominance de I’enregistrement, perpendiculaire depuis 2008.

Longitudinal magnetic recording  Perpendicular magnetic recording

Magnetic head ll | |] Magnetic head
Hard disk { Hard disk
| E kT N
E . | o i - | Rl b iy Y
Data are recorded
Data are recorded perpendicularly.
longitudinally.
ATRERRAR
E I 3 W '
[RTs INTSTnTS Tl
This method is not appropriate for The interaction of neii boring
high-density recording because the magnetic fields is weak, realizing
magnetization directions face each high-density recording with high
other, weakening their magnetism. data storing capacity.

FIGURE 1.19 — [83] Comparaison entre I’enregistrement longitudinal et perpendiculaire.
La PMA a offert la possibilité d’augmenter les capacités de stockage dans les disque durs.
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FIGURE 1.20 — |78| Illustration du passage de Penregistrement magnétique longitudinal
a lenregistrement perpendiculaire des disques durs dans le monde.

Suite a la premiére mise en ceuvre réussie par Toshiba d'un disque dur a aimantation
perpendiculaire [79], la recherche sur les médias & PMA s’est intensifiée et a suscité une
grande attention de la part des chercheurs du monde entier. Cette attention vient dans le
but d’exploiter les matériaux PMA dans les composants de ’électronique de spin en géné-
ral, ot il est possible de moduler cette anisotropie en fonction la structure des dispositifs
en couches minces, des matériaux utilisés, ainsi que de leurs interfaces.

44



I a été par exemple, démontré dans les MTJs & anisotropie perpendiculaire (perpen-
dicular MTJ, p-MTJ) 'apport de la PMA sur la réduction de la densité de courant pour
un retournement de I'aimantation avec STT (par & une MTJ a anisotropie planaire). En
effet, plusieurs critéres garantissent le fonctionnement correct et fiable de la STT-MRAM
(figure 1.21), parmi lesquels, un faible courant d’écriture, c’est-a-dire le courant nécessaire
pour retourner ’aimantation de la couche libre. Un courant d’écriture plus faible garantit
une faible consommation d’énergie. Le courant d’écriture est directement proportionnel &
la taille du transistor de source de la cellule MRAM [78]. Par conséquent, un courant plus
faible est trés important pour réduire la taille du transistor afin qu’il correspond mieux
a la cellule MRAM, ce qui permet d’augmenter la densité de stockage de celle-ci. Ainsi
dans une STT-MRAM et pour la couche magnétique libre d’aimantation perpendiculaire
(p-MTJ), le courant critique de retournement Ico s’exprime [82] :

’”‘(}_fMSVFHKL (1.29)

Icor =

KB

ot P est la polarisation de spin, a est 'amortissement de Gilbert, e la charge de 1’élec-

tron, Vg est le volume de la couche magnétique libre et Hg, le champ d’anisotropie

perpendiculaire. Ainsi, pour réduire le courant critique, il faut augmenter 'efficacité du

transfert de spin, qui est directement liée a la polarisation du courant [78]. De plus, il

faut réduire 'aimantation a saturation et ’amortissement de Gilbert, raison pour laquelle

plusieurs matériaux PMA ont été étudiés. Nous verrons par exemple dans le chapitre 3

que le Lag/35r1/3MnO3 pourrait étre un bon candidat pour ce type d’application, grace
a son faible a et M, en comparaison a différents matériaux FM.

FIGURE 1.21 — [81] Trois propriétés doivent étre satisfaites simultanément pour un bon
fonctionnement de la STT-MRAM. Dans cet exemple, il est nécessaire d’avoir une TMR
> 200% pour une lecture fiable, un courant de retournement (/.) inférieur a celui fourni
par un petit transistor (I7) pour une petite taille de cellule MRAM et un facteur de
stabilité thermique A > 80 pour atteindre un objectif de conservation stable des données.

1.4.2 Interaction Dzyaloshinskii-Moriya

L’interaction Dzyaloshinskii-Moriya (DMI) est une interaction antisymétrique qui per-
met au spin d’avoir une structure chirale. La DMI a été proposée pour la premiére fois par
I. Dzyaloshinskii en 1958 [4], née de I'observation d’un ferromagnétisme faible dans des
cristaux aF'ey0s, typiquement antiferromagnétiques. Dzyaloshinskii a fourni la preuve
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que l'interaction était due aux interactions relativistes du réseau de spin et du dipole
magnétique [4]. En 1960, T. Moriya a expliqué la DMI théoriquement avec le modéle
d’interaction de superéchange [5]. En raison de leurs contributions fondamentales dans
ce domaine, I’échange antisymétrique est alors appelé interaction Dzyaloshinskii-Moriya
(DMI). La forme hamiltonienne simple de la DMI est représentée par :

— —

EDMI = —ﬁ.[Sl X Sg] (130)

o D est le vecteur décrivant l'orientation de interaction (la chiralité) et Iintensité DMI
et dépend de la symétrie de la maille cristalline. S’il y a une asymétrie entre deux spins,
la DMI prend une valeur non nulle ; cependant, pour le cas symétrique, la DMI est nulle.
Par conséquent, la DMI émerge dans des systémes a faible symétrie (inversion brisée).

L’interaction DMI dans les matériaux magnétiques "massifs” fut ensuite intensivement
étudiée dans les cristaux a faibles symétries, particulierement pour les structures B20
telles que le MnSi [84], Feg5Geg55i [85] ... ot la DMI induit des structures d’aimantation
exotiques appelées : skyrmions (figurel.22) 85, 84].

FIGURE 1.22 — [85] Textures topologiques du spin dans FeysGeq5Si. Structures (a) héli-
coidales et (b) Skyrmions, prédites par calculs Monte-Carlo, (¢) schéma de la configuration
du spin dans un skyrmion. (d-f), Images de la texture du spin observées expérimentale-
ment dans l'espace réel, (d) structure hélicoidale, (e) structure du cristal de Skyrmion
et (f) sa vue agrandie. Les fléches blanches représentent la direction de I'aimantation en
chaque point .

1.4.2.1 DMI d’interface

Dans un systéme de multicouches ultra-minces, la DMI peut étre engendrée par le biais
de la brisure de symétrie & I'interface d’un film magnétique en contact avec un matériau
non magnétique [86]. Dans de tels cas, la DMI est communément comprise comme un
effet interfacial, souvent appelée DMI interfacial (iDMI).
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1.4.2.1.1 iDMI par couplage spin-orbite
L’iDMI peut émergée dans le cas d’une interface d’un matériau ferromagnétique avec
un métal lourd a fort SOC. Elle fut prédite par Crépieux et al. [87] et Fert [88] et fut par
la suite confirmée par I'observation de spirales magnétiques chirales pour une monocouche
de Mn déposée sur W(110) [89]. Décrite par le modéle de Fert et Levy [90], elle se présente
sous la forme : L
HiDMI = —D12.[51 X SQ] (131)

L’iDMI est une interaction d’échange anti-symétrique qui favorise une orientation non
colinéaire des spins voisins autours du vecteur DMI.

Dans ce modéle, Fert et Levy ont considéré que la DMI provient du SOC des impuretés
[90]. En effet, un électron de conduction qui est polarisé par un ion magnétique S; a une
position R; se propage vers un site d'impureté Ry dont l'interaction spin-orbite conduit
a une rotation du spin de I’électron de conduction de facon que le spin de I’électron de
conduction n’est pas paralléle (ou antiparalléle) & S;. Lorsque 1’électron de conduction
continue & se propager vers un autre site Ry et interagit avec I'ion magnétique Ss , 'inter-
action effective entre S; et Sy n’est plus symétrique par rapport a I’échange de S; et S,
[91]. On peut s'imaginer alors, que les deux atomes issus de la couche FM avec un atome
du métal lourd interagissent entre eux en formant un triangle pour lequel le vecteur Dy
est dans le plan de la couche mince et est perpendiculaire au vecteur gl et 5'2 comme
présenté sur la figure 1.23.

(a) (b)

i -
Large SOC \\
( Large SOC

FIGURE 1.23 — [64] (a) Géométrie triangulaire qui donne lieu & une iDMI entre les deux
spins voisins d’un atome non magnétique avec une grande interaction spin-orbite, (b)
représentation de I'iDMI dans une structure en couches minces a l'interface entre un
matériau ferromagnétique et métal lourd

L’iDMI est responsable de 'apparition des structures chirales magnétiques a l'inter-
face HM /FM, et affecte de maniére significative les propriétés énergétiques, statiques et
dynamiques de ces structures [65, 38, 92|. Elle présente un grand intérét dans les applica-
tions pour I’électronique de spin que nous aborderons plus tard. C’est pourquoi les études
concernant cette interaction se sont accentuées ces derniéres années, d’ot une compréhen-
sion approfondie de celle-ci est nécessaire. Il est possible alors de controler 'iDMI (intensité
et signe) par la modulation des interfaces et d’augmenter son effet en déposant deux maté-
riaux de natures différentes prenant en sandwich une couche mince ferromagnétique [93].
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Sachant que 'ordre de dépots des couches minces induit des chiralités différentes pour les
mémes matériaux, il est alors primordial de choisir des matériaux a chiralité complémen-
taire pour augmenter I'iDMI [94]. A titre d’exemple, dans un systéme symétrique tel que
Pt/Co/Pt, les signes des iDMI sont différents. En effet, 'iDMI de linterface Pt/Co et
de l'interface Co/Pt sont opposés et s’annulent donc mutuellement, produisant une iDMI
totale trés faible.

Jusqu’a présent la présence de I'iDMI a été observée expérimentalement et calcu-
lée numériquement dans une multitudes de systémes de type : FM/HM [95, 96, 97],
HM/FM/HM [98, 99, 100, 101]. Ces études et bien d’autres, ont démontré également la
grande sensibilité de 'iDMI a P’épaisseur de la couche ferromagnétique [102], & la rugo-
sité au niveau de linterface avec le métal lourd [103, 104], au type de métal lourd en
contacte avec le matériau FM ainsi que de 'ordre d’empilement [102, 105], et plus récem-
ment & l'effet des contraintes sur 'augmentation de 'iDMI dans des structures de Co/Pt
[106, 107]. A noter que Belabess et al. [100], ont également démontré qu’en plus de 'effet
SOC et de la brisure de symétrie a l'interface FM/HM, le signe et 'amplitude de 'iDMI
sont directement corrélés au degré d’hybridation des orbitales 3d-5d autour de I’énergie
de Fermi, qui peut étre controlée via la régle de Hund.

1.4.2.1.2 iDMI par effet Rashba

Il a été également démontré, la possibilité d’augmenter considérablement I'iDMI en
recouvrant les heterostructures HM /FM avec une couche mince d’oxyde métallique MO,
[108, 109, 104]. En effet, il est bien connu que les oxydes massifs tels que I'hématite
aFesO3, peuvent présenter des structures de spin chirales qui proviennent de la DMI, il
n’est donc pas surprenant d’observer cette interaction dans les interfaces en présence de
I'oxygéne.

Yang et al. [94] ont étudié la source d’énergie SOC pour I''iDMI dans les structure
a base de MgO/Co/Pt. Ils ont notamment démontré que la source d’énergie SOC pour
I'iDMI a linterface Co/Pt est située dans la couche interfaciale de Pt [96], en accord avec
le mécanisme de Fert-Levy pour I'iDMI aux interfaces métalliques, tandis qu’a l'interface
MgO/Co, les source d’énergie SOC sont localisées dans la couche interfaciale de Co,
indiquant un mécanisme totalement différent.

Ce mécanisme peut étre di a l'effet SOC de Rashba (RSOC) [110]. 11 a été récemment
proposé comme effet pouvant induire une iDMI a 'interface entre un matériau ferroma-
gnétique et un oxyde [111, 94]. Cette contribution supplémentaire a 'iDMI peut étre
exprimée en fonction de [111] :

D = 2kpA kr = 20‘;2m6
ou A est la raideur de I’échange, ap est le coefficient de Rashba qui détermine kg, et m,
est la masse de I'électron.

Le RSOC offre non seulement la possibilité d’augmenter 'effet de 'iDMI via la couche
d’oxyde supplémentaire, mais également de la controler via ’application d’une tension
électrique [112]. En effet, en raison de la courte épaisseur de peau des métaux, le champ
¢lectrique affecte principalement Uinterface FM/MO, [113]. Ce réglage de I'iDMI avec
champ électrique est primordial pour les applications en spintronique & faible puissance
|66], non seulement pour les skyrmions (leurs nucléation et leurs mouvement) |113], mais
également pour d’autres dispositifs basés par exemple sur les parois de domaines.

A noter que Peffet RSOC est aussi responsable de I'apparition d’une iDMI significative
a linterface d’un matériau ferromagnétique avec le graphéne [114].

(1.32)
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Une corrélation de I'iDMI avec un moment dipolaire électrique & I'interface FM /MO,
par calculs de la théorie fonctionnelle de la densité (Density Functional Theory, DFT),
a aussi été établie [115]. Ce moment dipolaire électrique est le résultat de I’hybridation
des orbitales 3d du matériau ferromagnétique et des orbitales p de I'oxygéne. Ainsi, il
serait de méme possible de controler le signe et 'amplitude de 'iDMI en changeant le
recouvrement en oxygene.

Sachant que les études expérimentales approfondies de I'iDMI pour ces interfaces
manquent encore, une partie de cette thése est consacrée a cette étude en fonction du
degré de 'oxydation de l'interface FM /MO, et sera détaillée dans le chapitre 6.

1.4.2.2 Effets de I'iDMI sur les propriétés magnétiques

Dans les multicouches minces présentant une iDMI suffisamment grande, plusieurs
phénoménes peuvent apparaitre et sont particuliérement intéressants selon I'application
souhaitée pour la spintronique.

1.4.2.2.1 L’iDMI pour les parois de domaines magnétiques

Pour réduire son énergie totale, un matériau ferromagnétique, a tendance a se diviser
spontanément en différentes zones d’aimantation uniforme, chaque zone ou 'aimantation
a une direction identique est appelée "domaine magnétique”. La variation de la direction
d’aimantation dans ces zones n’étant pas brusque, elle varie progressivement d’un domaine
a l'autre (moins couteux en énergie) et la zone de transition qui sépare deux domaines est
ainsi appelée "paroi de domaine magnétique” [24].

() Néel DW

{(b) Bloch DW

FIGURE 1.24 — [116] (a) Schéma d’un nanoruban rectangulaire, de largeur w et d’épais-
seur d. Les fleches indiquent la direction de 'aimantation. La paroi de domaine peut étre
de type (b) Bloch ou (¢) Néel. Dans la paroi de Bloch, "'aimantation tourne perpendiculai-
rement a I'axe longitudinal du fil, dans le plan X-Y. Dans la paroi de Néel, I'aimantation
tourne le long de I'axe longitudinal du fil, dans le plan-z.

Deux cas particuliers de parois de domaines existent, en plus des configurations in-
termédiaires : les parois de Bloch pour lesquelles 'aimantation tourne autour d’un axe
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défini perpendiculairement au plan de la paroi, ot bien les parois de Neel ot 'aimantation
tourne autours d’un axe dans le plan de la paroi (figure 1.24).

Dans une structure en multicouches, pour une iDMI suffisamment grande, celle-ci
induit des textures chirales pour les parois de domaine aux interfaces. Les parois de
domaine de type Néel sont privilégiées [95] et ont été vérifiées expérimentalement par
microscopie électronique & faible énergie polarisée en spin [117| et par microscopie de
Lorentz [118]. La stabilisation de ce type de parois permet alors un retournement plus
rapide des spins augmentant ainsi la vitesse des parois de domaine allant jusqu’a a 300
m/s [119] (figure 1.25). La vitesse des parois a saturation est alors proportionnelle a
I'amplitude de I’ iDMI a l'interface (D;) [119] :

7Dy

e = 57 Mg

oll t est I’épaisseur de la couche ferromagnétique, M, est I’aimantation & saturation, et ~
est le rapport gyromagnétique.

La possibilité de controler la vitesse des parois par le biais de ’ajustement de I'inter-
action iDMI (et de son champ effectif associé) a ouvert un nouveau champ de recherche,
oll les parois de domaines magnétiques ont été étudiées de maniére intensive au cours des
derniéres années, a la fois expérimentalement [119, 120, 121] et théoriquement [122, 123].
Cet intérét est di au fait que les parois de domaine sont considérées comme des candidates
prometteuses pour les applications technologiques telles que les portes logiques [124], et
supports de bits d’information dans une mémoire de type racetrack [125] avec transfert
ultra-rapide des données.

(1.33)
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FIGURE 1.25 — [119] Vitesse de la paroi de domaines en fonction du champ magnétique
appliqué perpendiculairement au plan, mesurée pour Pt/Co/Pt, Pt/Co/Ir, Pt/Co/Cu et
Pt/Co/Al La vitesse de saturation augmente a mesure que I'iDMI augmente.

Meémoires Racetrack

Ce type de mémoire fut proposé en 2008 par S.Parkin et se base sur le mouvement des
parois de domaines pour le stockage de l'information [125|. Cette mémoire est composée
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de naonorubans ferromagnétiques disposés verticalement (figurel.26). En appliquant une
impulsion électrique, les parois de domaines se déplacent devant un élément de lecture ou
d’écriture. L’avantage de cette mémoire réside alors dans le fait que c’est les données qui
se déplacent et que les éléments de lecture/écriture sont fixes, aucun composant méca-
nique n’est nécessaire, contrairement aux disques durs commercialisés de nos jours. Ceci
permettrait alors d’atteindre des vitesses de traitement plus rapides par rapport aux mé-
moires concurrentes en controlant la vitesse des parois de domaines. Il est possible aussi
d’obtenir des densités de stockage plus grandes en augmentant le nombre des nanodo-
maines. Ainsi, en fonction du nombre et de la vitesse de ces parois de domaine, le temps
d’accés moyen de cette mémoire serait de 10 a 50 ns, contre 5 ms pour un disque dur et

peut-étre quelques 10 ns pour les MRAM.
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FIGURE 1.26 — [125] Mémoire de type "racetrack” sous forme de nanoruban ferromagné-
tique o I'information est stockée dans les domaines magnétiques. Les parois de domaines
se déplacent par impulsion électrique devant un élément de lecture ou d’écriture. (A) dé-
placement de parois, (B) une configuration horizontale utilisant un nanoruban paralléle
au plan du substrat, (C) lecture, (D) écriture, (E) les réseaux de racetrack sont construits
sur une puce pour permettre un stockage a haute densité.

1.4.2.2.2 L’iDMI pour les ondes de spin

L’interaction iDMI induit la non réciprocité de la propagation des ondes de spins
qui est proportionnelle & 'amplitude de Iinteraction iDMI [126]. Cette effet permet de
mesurer directement I'iDMI dans les multicouches par spectroscopie Brillouin, en relevant
les fréquences de deux ondes de spin se propageant dans deux directions opposées. La
technique BLS ainsi que les mesures de 'iDMI seront détaillé dans le chapitre suivant.
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1.4.2.2.3 L’iDMI pour les structures de spins

L’une des conséquences les plus connues de la présence de I'iDMI dans les matériaux
magnétiques sont les structures en spin telles que les skyrmions. Un skyrmion magnétique
est un arrangement chiral de spin (dizaines de nanométres) souvent décrit comme un
vortex [64, 92, 127, 128]. Cette appellation est un hommage au physicien britannique
Tony Skyrme qui a établi la théorie de 'existence de telles configurations depuis 1960
[129]. Pour un skyrmion, la rotation des spins est déterminée par le vecteur (D:z) introduit
précédemment. Les skyrmions de type Néel (figure 1.27 (a)) sont engendrés en présence
d’une iDMI d’interface, autrement la configuration est de type Bloch pour la DMI de
volume (figure 1.27 (b)).
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FIGURE 1.27 — [130] Deux types de textures de skyrmions de spin. (a) type Néel, (b) type
Bloch.

Les skyrmions ont été observés que depuis quelques années. Ils ont été d’abord mis
en évidence dans les structures cristallines de type B20 telles que MnSi [131], FeGe [132]
et Fey;_,Co,Si |85] ou 'interaction DMI due a 'absence de centre d’inversion, stabilise
des skyrmions de type Bloch. Les skyrmions furent ensuite observés dans les structures
de films ultra-minces épitaxiés de type HM/FM, HM/FM/HM [133, 134]. L'iDMI dans
ce cas stabilise des syrmions de type Neel. Toutefois, dans ces systémes, les skyrmions ne
sont stabilisés qu’a trés basses températures (<30K) avec des champs magnétiques élevés.
Dans un soucis d’application pour la spintronique, il est alors nécessaire de stabiliser des
skyrmions a températures ambiantes et avec de faibles champs magnétiques appliqués
pour une possible industrialisation.

Ainsi, des structures de type HM/FM /MO, s’avérent les plus intéressantes en raison de
I’observation de skyrmions & température ambiante et a plus faible champs magnétiques
par rapport aux structures citées précédemment. Il a été alors possible d’observer des
skyrmions pour différentes combinaisons de tricouches, notamment dans les structures de
type Ta/CoFeB/TaOx [135], Pt/CoFeB/MgO [136], et Pt/Co/MgO [137]. La figure 1.28
montre des skyrmions observés & température ambiante pour un empilement de Ta(10
nm),/CoFeAl(1,8 nm)/MgO(2 nm). Leurs tailles moyenne de 100 nm, montre clairement
les dimensions manométriques de ces objets.

L’intérét porté par les chercheurs sur les skyrmions trouve son origine dans la possibi-
lité de remplacer les domaines magnétiques dans les mémoires racetracke par les skyrmions
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[138]. En effet comparés au domaines magnétiques, les skyrmions sont de dimensions trés
inférieures, et peuvent étre déplacés avec un moindre cotit énergétique. Par conséquent, il
est possible d’augmenter massivement la densité de stockage en considérant un skyrmion
comme base d’un bit informatique. Les dimensions des skyrmions, la capacité de les sta-
biliser, de les déplacer ainsi que de controler leurs vitesses deviennent alors nécessaires et
sont les problématiques de plusieurs projets de recherches. La premiére étude a démontré
des vitesses de skyrmions de ~ 10m/s dans les structures de Ta/CoFeB/TaOx tandis
que les plus récentes démontrent des vitesses atteignant ~ 100 m/s dans les structures de
type Pt/CoFeB/MgO [136]. Cependant, cette technologie se heurte en plus des problémes
cités précédemment au soucis de distinguer entre les bits "0" et "1" afin de lire/écrire
et de transporter 'information. En effet, il a été démontré 'impossibilité de garder des
distances inter-skyrmions stables et/constantes, ce qui conduit & ne pas avoir une distance
controlée entre les bits, provoquant alors des erreurs [139].

FIGURE 1.28 — [140] (& gauche) Image obtenue par microscopie a force magnétique (MEFM)
d’un film mince Ta(10 nm)/CoFeAl(1.8 nm)/MgO(2 nm) mettant en évidence des skyr-
mions magnétiques a température ambiante et & champ magnétique nul. (a droite) Vue
agrandie d’'un skyrmion individuel.

L’une des solutions serait d’utiliser des skyrmions de formes différentes pour repré-
senter les deux bits d’information. A I'heure ou cette thése est rédigée, une équipe d’'un
laboratoire suisse a réussi pour la premiére fois & réaliser un systéme complexe de multi-
couches ? [141] dans lequel deux phases de skyrmions différentes coexistent a température
ambiante : des skyrmions incomplets de petits diamétres existant uniquement dans les
couches ferromagnétiques supérieure et inférieure et des skyrmions tubulaires de plus
grand diamétres traversant I’échantillon entier (figure 1.29). Le plus grand Skyrmion gé-
nére également un champ magnétique plus fort par rapport au second permettant de
clairement les distinguer. Ainsi, dans les futurs dispositifs ceci permettra de faciliter la
distinction entre les bits "0" et "1", dans le but de favoriser un fonctionnement efficace
de ses mémoires.

9. systéme hybride de plusieurs superposition de matériaux ferromagné-
tique/ferrimagnétique/ferromagnétique
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FIGURE 1.29 — [141] A droite, images de microscope a force magnétique (MEM). Ces
images montrent ’existence des deux types de skyrmions, distingués sur la base de leurs
intensités. A gauche, schéma représentant 'un des skyrmions.

1.5 Conclusion du chapitre 1 et objectifs de la thése

Ce chapitre a mis I'accent sur toutes les notions de base en magnétisme des couches
minces afin de comprendre la suite de ce manuscrit. Il a notamment mis en évidence le
role clé de 'iDMI dans le développement de la spinorbitronique et des futurs dispositifs
associés. Pour cette technologie 'association de la PMA et de I'iDMI sont les ingrédients
essentiels.

Les composants électroniques standards sont basés sur la manipulation de charge élec-
trique. La spintronique est un domaine émergeant qui utilise le spin des électrons comme
degré de liberté supplémentaire pour générer de nouvelles fonctionnalités et pourrait étre
donc utilisé comme vecteur d’information. Ainsi, les dispositifs spintroniques transpor-
teraient ou manipuleraient des informations via un courant polarisé en spin. Diverses
applications sont en cours d’investigation, comme les spin-LED, les spin-transistors, les
mémoires racetrack, ainsi que les mémoires magnétiques a accés aléatoire qui sont déja
commercialisées. Les mémoires racetrack se basent sur les skyrmions, représentent I'une
des voies les plus intéressantes pour les mémoires ultra-rapides et ultras-denses, cepen-
dant beaucoup de progrés sont encore attendus afin de fabriquer les premiers prototypes
procédant aux premiéres commercialisations.

D’autres part, les progrés récents dans les procédés de fabrication de films minces, ont
conduit a la possibilité de faire croitre de multicouches ultraminces (quelques nanomeétres
a 1 ou 2 plans atomiques) avec des interfaces de haute qualité renfor¢ant 'importance de
la spintronique et conduisant a la réalisation de nouveaux composants ainsi qu’a ’amélio-
ration des performances de certains composants tels que les disques durs avec I'invention
des capteurs GMR.

Ainsi la physique des interfaces, et particuliérement le magnétisme aux niveau des mul-
ticouches ultra-minces, n’ont cessés de prendre de 'ampleur depuis des décennies, dans
le but de développer la recherche fondamentale et par conséquent les dispositifs spintro-
niques, ol tout un champ de recherche reste encore a explorer.

Savoir moduler les interfaces, en développant de nouveaux matériaux, en variant les

épaisseurs des matériaux magnétiques/non magnétiques déposés, en modifiant Pordre
d’empilement dans les heterostructures magnétiques, ainsi que de la température de re-
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cuit relévent d’une importance majeur pour les phénomeénes observés aux niveaux de ces
interfaces et ouvre la voie a la possibilité de contréler leurs amplitude et leurs signe en
modulant ces interfaces.

Cependant, il est encore nécessaire de mieux comprendre ces effets d’interface notam-
ment 'iDMI, la PMA et le pompage de spin (chapitre 2), ou des zones d’ombre subsistent
encore. Ainsi, il reste difficile de prédire clairement quels matériaux, quelles combinaisons
de matériaux, quels empilement, ainsi quelles épaisseurs des films FM et NM sont les plus
efficaces pour augmenter l'effet de I’ iDMI et de la PMA. De méme, est-il plus efficace
de recuire les échantillons? Pour quelle température? Quel est Ueffet de 'oxygéne sur
I'iDMI ? l'interface FM /MO, contribue t-elle largement & I'iDMI comme pour l'interface
HM /FM ? Pourrait-on s’en passer de cette interface dans l’avenir, puisque les MTJ a base
de FM/I/FM démontrent déja un bon taux TMR ? Comment pourrait-on augmenter ’effi-
cacité du pompage de spin ? Quel matériau en dehors du Pt permet d’obtenir une grande
PMA et un bon taux de pompage de spin? Une structure en multicouches périodique
est-elle également efficace pour augmenter ces effets d’interfaces ? Quelle est la corrélation
entre ces trois effets 7 Enfin est-il possible de controler ces effets par le biais des interfaces,
ot nous parlerons méme d’ingénierie d’interface ?

L’objectif de cette thése est d’étudier 'iDMI, 'anisotropie magnétique et le pompage
de spin dans les systémes FM /NM et leur corrélation. Une attention particuliére est donnée
aux effets des épaisseurs des matériaux FM et NM, du recuit, de 'ordre d’empilement et
de la concentration en oxygene.

Nous espérons ainsi contribuer trés modestement au développement de la spintronique,
répondre a quelques unes des questions posées ci-dessus et pourquoi pas a ’avancement
de la spin-orbitronique.

95



Chapitre

Techniques expérimentales et méthodologie
de mesures

Ce chapitre est consacré a la description des techniques principales utilisées pour
la caractérisation des échantillons et I'étude des différents effets d’interface mentionnés
dans le chapitre 1. Dans un premier temps, nous décrirons briévement les techniques de
dépot en couches minces et de caractérisation structurale. Puis dans un second temps,
nous détaillerons les techniques de mesure des propriétés statiques et dynamiques de
I’aimantation. Une attention particuliére sera consacrée a la résonance ferromagnétique
(ferromagnetic resonnance, FMR) et a la diffusion Brillouin de la lumiére (Brillouin light
scattering, BLS) qui sont au coeur de cette thése. La description des échantillons sera
présentée au fur et a mesure dans les chapitres suivants.

2.1 Techniques de dépots

La croissance d’un film mince magnétique de haute qualité nécessite un controle précis
de la vitesse de dépot, de I’épaisseur du film a déposer et, dans de nombreux cas, une
composition exacte des deux ou plusieurs matériaux dans un seul film. La maitrise d’une
telle précision est ’aboutissement de décennies de développement dans de nombreuses
branches de la science et des technologies liées & la croissance des couches minces.

Il existe plusieurs techniques de dépodt en couches minces et sont principalement di-
visées en deux grandes catégories, a savoir le dépot physique en phase vapeur "physical
vapor deposition, PVD" et le dépot chimique en phase vapeur "chemical vapor deposition,
CVD". Pour la croissance de films minces magnétiques ainsi que des métaux et de leurs
alliages, les techniques PVD ont démontré une grande efficacité dont des applications a
I’échelle industrielle[142]. La figure 2.1 montre quelques une de ces techniques, qui sont
classées en fonction de 'intervalle de pression de vide. 1l s’agit de I’évaporation thermique,
du dépot par pulvérisation cathodique et de 1’épitaxie par jets moléculaires (Molecular
Beam Epitaxy, MBE). La plage de pression du vide pour chaque méthode de dépot dé-
termine les mécanismes de transport des matériaux pendant la croissance du film, et par
conséquent détermine également la vitesse et la qualité de dépot.

Les échantillons étudiés au cours de cette thése, ont été déposés en collaboration, par
plusieurs chercheurs de différents laboratoires. Ces échantillons ont été élaborés par pul-
vérisation cathodique magnétron et ablation laser pulsé.
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FIGURE 2.1 — [143] Diagramme montrant la classification des méthodes de dépot pour la
croissance de films minces magnétiques en fonction de la plage de pression et des modes
de transport des matériaux impliqués.

Dans la suite, ont s’intéressera uniquement a ces deux techniques que nous présente-
rons.

2.1.1 Pulvérisation cathodique magnétron

Les multicouches déposées par cette technique ont été élaborées via les collaborations
avec :

« Le centre de supraconductivité, spintronique et sciences de surfaces de I'université
de Cluj-Napoca en Roumanie, Dr. Mihai Gabor et son équipe.

. Laboratoire Spintec, université de Grenoble-Alpes, Dr. Héléne Béa et son équipe.

« Département de sciences des matériaux et d’ingénierie, Université de loannina en
Greéce, Prof. Toannis Panagiotopoulos et son équipe.

« Université de Caen-Normandie, Groupe de Recherche en Informatique, Image et
Instrumentation de Caen (GREYC), Dr laurence Méchin et son équipe.

2.1.1.1 Principe

La méthode de dépdt par pulvérisation cathodique est une technique trés répandue
de nos jours, elle fait partie des techniques de dépot de tétes de lecture magnétiques
dans l'industrie des disques durs [143]. Comparée aux autres techniques, elle présente
Iavantage de la rapidité du dépot qui peut se mesurer en A/ s et qui permet de controler
facilement I’épaisseur des couches minces a déposer en ajustant le temps de dépot, avec une
meilleur uniformité de I’épaisseur des films déposés. Elle permet également la possibilité
de déposer différents matériaux sur de larges surfaces (métaux et leurs alliages, matériaux
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diélectriques...) avec une reproduction précise de la composition et de la stoechiométrie,
et sous un bon vide de l'ordre de 1-100 mtorr (figure 2.1). La pulvérisation cathodique
est un phénomeéne dans lequel des atomes sont arrachés d’une cathode et déposés sur une
anode a l'aide d’un plasma froid composé d’électrons, d’ions et de neutrons (figure 2.2).

Dans ce type d’installation, le matériau a déposer (matériau cible) ! est introduit dans
une enceinte maintenue sous vide, et installé sur une cathode maintenue a une tension
négative de quelques kV. En face de la cible (& quelques centimétres), un substrat est
déposé sur I'anode qui est maintenue a un potentiel nul. En introduisant un gaz neutre
dans Penceinte (’argon), le champ électrique créé entre les deux électrodes provoque son
lonisation et apparait sous forme d’un nuage luminescent. Les ions Ar™ sont alors attirés
par la cathode et entrent en collisions avec les atomes de la cible qui sont pulvérisés et
déposés sur le substrat. A noter que le plasma est activé en fournissant une source de
tension en courant continu (direct current, DC) ou radiofréquence (RF)? a travers la
cathode et I'anode.

Afin d’augmenter la vitesse de dépét, c’est a dire entretenir le plasma, un magnétron
(ensemble d’aimants permanents, par exemple, NdFeB) est installé a la cathode. Ceci per-
met de superposer au champ électrique, un champ magnétique perpendiculaire & celui-ci.
Les trajectoires des électrons secondaires (éjectés de la cathode) s’enroulent alors autours
des lignes de champ magnétique et sont confinés a proximité de la cible ce qui augmente
le taux d’ionisation du gaz et donc accroit le rendement du dépot. Cette technique permet
également de travailler avec des gaz sous plus faibles pressions accordant une meilleure
pureté des dépots.

Frequency I| I_ DC

Spectrum
Magnets
Target
Sputtered Plasma
Resonator -

— Magnetic Field

fyiie] @

lonized Argon
Surface

Texture Al‘g[)]'l

™~ Moving
Substrate

FIGURE 2.2 — [144] Schéma de principe d’un bati de dépot de pulvérisation cathodique
magnétron par DC. Les ions Ar™ sont représentés en bleu tandis que les atomes pulvérisés
sont en orange.

1. Généralement une plaque de quelques millimétres d’épaisseur
2. Privilégiée pour pulvériser les matériaux diélectriques
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2.1.2 Ablation laser pulsé (PLD)

Les couches-minces déposées par cette technique (Pulsed Laser Deposition, PLD) ont
été élaborées via la collaboration avec 'université de Caen-Normandie, GREYC, Dr lau-
rence Méchin et son équipe.

2.1.2.1 Principe

Cette technique fait partie également de la famille de dépot en couches minces par
PVD. Elle fut développée depuis les années 60 avec 'idée d’utiliser I’énergie photonique
pour évaporer un matériau solide pour le dépot en couches minces [145] (figure 2.3). Elle
permet de déposer des matériaux aux propriétés remarquables tels que les supraconduc-
teurs.

Un faisceau laser pulsé et de grande énergie (quelques centaines d’eV) est focalisé a
travers plusieurs lentilles sur une cible qui peut étre solide ou liquide. Le laser frappe
la cible et les particules & haute énergie cinétique sont éjectées de la cible sous forme
d’atomes, de molécules et d’ions formant alors un plasma avec une forme caractéristique
appelée "Plume" (insert figure 2.3). Ce plasma plume se dilate rapidement en s’éloignant
de la surface de la cible. Un substrat est placé en face de celle-ci, et les espéces de la
plume se condensent sur sa surface. Il s’en suit donc la nucléation et la croissance d'un
film homogéne. I’avantage de cette technique réside dans le fait que la stoechiométrie de
la cible est conservée durant le dépot (I’ablation vaporise tous les éléments de maniéres
identiques).

Apriori relativement simple a réaliser, le dépot dépend néanmoins de plusieurs para-
métres qu’il faut savoir controler, comme la puissance du laser et sa fréquence d’impulsion,
sous ou sans une atmosphére gazeuse, la nature du substrat et sa température, la distance
cible-substrat....etc.

Deposition

Target Rotator ~Chamber
g Target

! - Laser Beam
/ e Window
4 Focusing Lens
Substrate
Substrate Heater
>

FIGURE 2.3 — [146] Schéma représentant le dispositif de dépot en couches minces par
PLD. L’insert montre le plasma en forme de plume.
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Comme pour toute technique de dépot, il est important de controler le mode de crois-
sance des films en temps réel. La diffraction d’électrons a haute énergie par réflexion
(reflection high energy electron diffraction, RHEED) est une technique in situ en PLD
et MBE, qui est utilisée pour la surveillance en temps réel du processus de croissance
des films. Dans cette technique, un faisceau d’électrons a haute énergie est dirigé vers la
surface de I’échantillon en incidence rasante (< 5°). Le faisceau ne traverse que quelques
couches atomiques d’épaisseur et les électrons sont alors diffractés par le réseau cristallin
de la surface en formant des figures de diffractions fluorescentes sur un écran monté a
I'opposé du canon a électrons.

Pendant la croissance du film, le signal RHEED montre un comportement oscillatoire
directement lié au taux de croissance (figure 2.4). Une surface plane et lisse avant la
croissance donne le signal maximal. Les oscillations sont le résultat des changements pé-
riodiques de la rugosité de la surface en croissance. Chaque maximum indique la croissance
d’une monocouche compléte (figure 2.4).
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FIGURE 2.4 — [147] Diagramme des oscillations de RHEED. (a) avant la croissance, (c)
minimum d’intensit¢é RHEED correspondant a la moitié du recouvrement d’une mono-
couche,(d) croissance compléte d’une seule monocouche.

2.2 Techniques de caractérisation par rayons X

Dans cette section, les techniques utilisées pour caractériser la qualité et la structure
des multicouches sont présentées.

2.2.1 Diffraction des rayons X

La caractérisation structurale utilisant cette technique fut réalisée via notre colla-
boration avec : le centre de supraconductivité, spintronique et sciences de surfaces de
I'université de Cluj-Napoca en Roumanie, Dr. Mihai Gabor et son équipe.

2.2.1.1 Principe de fonctionnement

La caractérisation structurale des échantillons par diffraction des rayons X (X-ray
diffraction, XRD) est une technique trés souvent utilisée pour déterminer la structure
cristallographique des matériaux, les contraintes, et les relations d’épitaxie entre le film
et le substrat. Elle permet de caractériser des matériaux qu’ils soient sous formes massifs,
dépot, ou en poudre.
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Cette technique utilise un rayonnement électromagnétique ou 1’énergie varie entre
quelques centaines d’eV a des dizaines de MeV et dont la longueur d’onde est de l'ordre
de grandeur des distances interatomiques (quelques dizaines d’angstrom). Le faisceau de
rayons X qui rencontre un cristal est diffracté par son réseau (atomes), et des interfé-
rences constructives et destructives sont alors produites (interférences entre les faisceaux
diffractés). Dans le cas des interférences constructives "Pics de diffraction”, les rayons X
sont diffractés par la famille des plan d’indice de Miller (hkl) selon la loi de Bragg :

2dhkl sin @ = n\ (21)

ol dpi; est la distance entre les plans atomiques "distance interréticulaire", 6 est I’angle
d’incidence des rayons X par rapport au plan cristallographiques, A est la longueur d’onde
des rayons X, n est 'ordre de diffraction. Afin de satisfaire cette loi, il est possible de faire
varier I'angle d’incidence 6 et de diffraction 26, un diffractométre permet alors de faire
tourner I'échantillon dans les 3 dimensions de 'espace donnant lieu & des scannes (6/26)
(figure 2.5). Le signal est collecté sous forme d’un diffractogramme qui présente des pics
a des angles bien spécifiques de diffraction. Chacun de ces pics est une véritable signature
de 'arrangement des atomes a l'intérieur du cristal.

Fixed
X-ray
source
5 scanning speed

FIGURE 2.5 — [148] Configuration d’un diffractométre 6/26.

2.2.2 Reéflectivité des rayons X

La caractérisation par réflectivité rayon X (X ray reflectivity, XRR) fut réalisée via
notre collaboration avec le département de science des matériaux et d’ingénierie, université
de Toannina en Greéce, Prof. 1. Panagiotopoulos et son équipe.

2.2.2.1 principe de fonctionnement

La XRR est un outil utilisé pour la caractérisation des surfaces, et des couches minces
(méme en multicouches) afin d’obtenir des informations sur les épaisseurs (mesurables
entre 1 et 200 nm), la densité et la rugosité des surfaces.

Lorsque les rayons X sont appliqués sur la surface plane d’un matériau a des angles
d’incidence rasants, la réflexion totale se produit & un angle en dessous d’un angle critique
noté 0., extrémement petit. Plus 'angle d’incidence des rayons X est élevé par rapport
a 0. , plus les rayons X sont transmis profondément dans le matériau. La réflectivité des
rayons X diminue alors rapidement avec 'augmentation de I’angle d’incidence, au-dessus
de 0. Ainsi, le rapport des rayons X réfléchis spéculairement diminue proportionnellement
a 0%,
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Pour obtenir une courbe de réflectivité, il faut mesurer I'intensité réfléchie en fonction
de plusieurs angles d’incidence. Dans le cas de multicouches composées de plusieurs dépots
de films minces, la courbe de réflectivité (figure 2.6) montre des oscillations causées par
'interférence des rayons X réfléchis (constructives et destructives). Ces oscillations sont
appelées franges de Kiessing [149]. L’oscillation dépend de 1’épaisseur du film : plus le
film est épais, plus la période des oscillations est courte. Quand a la rugosité, plus elle est
grande, plus le taux de décroissance de la réflectivité des rayons X est rapide (figure 2.6).

Afin de d’extraire les informations recherchées, la courbe expérimentale de réflectivité
est comparée a la courbe théorique, calculée sur la base d’un modéle de structure en
couches. La solution avec les valeurs optimales des parameétres d’épaisseur, de densité et
de rugosité de l'interface dans le film multicouche est obtenue lorsque le résidu entre les
données de réflectivité mesurées et calculées atteint un minimum. Dans la plupart des cas,
les valeurs de ces paramétres sont obtenues par la méthode des moindres carrés. Dans les
cas de structures plus complexes, ’analyse par la transformée de Fourier s’avére la plus
efficace.
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FIGURE 2.6 — [150] Courbe XRR typique d’un film mince sur un substrat. La densité,
I’épaisseur et la rugosité du film sont obtenues respectivement a partir de ’angle critique,
de la période d’oscillation et de la décroissance de la courbe.

2.3 Technique de mesures statiques de I’aimantation

Dans cette section, nous décrirons la technique expérimentale exploitée pour I’évalua-
tion des propriétés statiques de ’aimantation.
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Afin de mesurer les moments magnétiques dans un matériau ferromagnétique, il existe
plusieurs méthodes directes et indirectes : les mesures de forces issues d’'un matériau
soumis & un champ magnétique non uniforme, les mesures de l'induction magnétique
aux alentours du matériau et les mesures des propriétés optiques du matériau par effet
Kerr magnéto-optique (Magneto-Optical Kerr Effect, MOKE)... Parmi ces méthodes, la
magnétométrie a échantillon vibrant (Vibrating Sample Sagnetometer, VSM) se révéle
étre trés efficace.

2.3.1 La magnétométrie & échantillon vibrant

Initialement introduite par Foner [151], la VSM est une technique de mesure directe
du moment magnétique d’un échantillon en fonction d’un champ magnétique externe
appliqué. La mesure peut se faire dans deux directions différentes, & savoir en appliquant

un champ magnétique dans le plan de I’échantillon (in-plane, IP) ou en perpendiculaire
(out-of-plane, OOP).

2.3.1.1 Principe de fonctionnement

Oscillation
Porte échantillon ¢
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FIGURE 2.7 — Schéma du dispositif expérimental VSM.

La VSM est basée sur la loi de Faraday qui stipule qu’une force électromagnétique est
générée dans une bobine lorsqu’il y a un changement de flux a travers cette derniére. Dans
le dispositif de mesure, un échantillon est placé a 'extrémité d’une tige qui est centrée
entre deux piéces polaires d'un électroaimant pouvant générer un champ magnétique de
grande homogénéité (uniforme) et capable de fixer la direction de l'aimantation (figure
2.7). L’échantillon est ensuite soumis a une vibration verticale par l'intermédiaire de hauts-
parleurs. L’échantillon vibre alors a une fréquence fixe. Des bobines sont montées sur les
poles de l'électroaimant (figure 2.7). Ainsi, la variation du flux magnétique provenant
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du mouvement vertical de I’échantillon aimanté induit une tension électrique dans les
bobines qui peut étre directement mesurée. La tension dans une seule bobine de détection
s’exprime comme :

0o

Uin = T3
d ot

(2.2)
ot ® est le flux magnétique. Le champ magnétique appliqué étant constant, celui-ci n’a

aucun effet sur la tension (pas d’induction de force électromotrice), mais est nécessaire
pour aimanter 1’échantillon.

La mesure de cette tension permet d’obtenir la valeur du moment magnétique par
calibration avec un échantillon de référence. En effet, toujours sur la méme tige, un échan-
tillon dont le moment magnétique est connu, est placé entre deux bobines de références.
L’aimantation de 1’échantillon est déterminée en comparant les deux tensions.

2.3.2 Cycles d’hystérésis

Comme cela a été présenté dans le chapitre précédent, un matériau ferromagnétique
soumis a un champ magnétique externe voit sa direction d’aimantation s’aligner dans
la direction du champ appliqué. Cependant, lorsque le champ magnétique est supprimé,
I’aimantation ne s’annule pas, au contraire, une partie de l'alignement demeure dans
le matériau, on dit qu’il s’est aimanté. Si plusieurs champs magnétiques sont appliqués,
I’aimantation trace une boucle appelé "cycle d’hystérésis". Ceci est le résultat de la relation
non linaire entre I’aimantation et le champ magnétique.

M

M, - M.S'

. H

— Axe facile
- Axe difficile

FIGURE 2.8 — Cycle d’hystérésis pour une couches mince ferromagnétique obtenu par
VSM.

Au départ, 'aimantation augmente rapidement au fur et a mesure de 'augmenta-
tion du champ magnétique (les domaines magnétiques dont Iaimantation est paralléle
au champ H croissent) jusqu’a atteindre une valeur maximale, appelée "aimantation a
saturation " M, c’est a dire I'instant ou tous les moments magnétiques sont alignés dans
la méme direction (un seul domaine magnétique). Si par la suite le champ magnétique est
réduit, M suit une courbe différente.

Dans un cycle d’hystérésis, en plus d’accéder a la valeur de M, plusieurs autres para-
métres peuvent étres extraits (figure 2.8) :

64



. L’aimantation rémanente M, qui correspond a champ magnétique appliqué nul H =
0.

« Le champ coercitif H. qui correspond au champ magnétique pour lequel I’aimanta-
tion est nulle M = 0. On parle de matériau ferromagnétique doux, pour les maté-
riaux a faible champ coercitif, tandis que pour les valeurs élevées de H., le matériau
est un ferromagnétique dur. Ainsi les matériaux ferromagnétiques doux ont ten-
dance a avoir de fins cycles d’hystérésis tandis que pour les ferromagnétiques durs,
les cycle d’hystérésis sont larges.

« Le champ d’anisotropie Hj nécessaire pour la saturation de ’aimantation.

« La forme du cycle renseigne également sur I’axe de facile aimantation. Lorsque la
valeur de M, /M; est voisine de 1, on parle de direction de facile aimantation. Sinon
on parlera d’axe difficile aimantation pour lequel 'aimantation varie linéairement
en fonction de H.

Les mesures VSM sont les premiéres a étre effectuées. A partir des courbes d’hystérésis,
nous obtenons M, et le champ de saturation dans le plan, essentiels pour les mesures
BLS, pour lesquelles il est nécessaire d’appliquer un champ magnétique planaire saturant
afin d’éviter une aimantation non homogéne dans le matériau. Les valeurs des moments
magnétiques a saturation et par unité de surface, sont ensuite tracées en fonctions des
épaisseurs du matériau ferromagnétique afin d’extraire 1’épaisseur de la couche magnétique
morte (magnetic dead layer, ¢;). Il est indispensable de prendre en compte cette couche
morte, afin d’obtenir les valeurs réelles (correctes) des constantes d’anisotropie, de I'iDMI
et pour la caractérisation de la dépendance en épaisseur de I’amortissement magnétique.

La partie suivante est consacrée a la description des techniques et des bancs expérimen-
taux qui nous ont permis d’aborder le comportement de la dynamique de ’aimantation : il
s’agit de la FMR et de la BLS. Nous introduirons également le pompage de spin, troisiéme
effet d’interface étudié au cours de cette thése.

2.4 Techniques expérimentales de la dynamique de I’ai-
mantation

Les premiéres études de la dynamique de 'aimantation ont été historiquement entre-
prises depuis la fin du 19 éme siécle. Aujourd’hui et depuis quelques dizaines d’années,
les techniques d’investigation de la dynamique de ’aimantation se sont considérablement
développées. Cette investigation concerne particuliérement les matériaux magnétiques na-
nostructurés en raison de leurs applications potentielles dans le domaine de la spintronique
[152; 153].

La dynamique de l'aimantation peut se produire sur une large gamme d’échelles de
temps. La figure 2.9 montre différents types de dynamiques de I'aimantation avec leurs
échelles de temps caractéristiques (7). Ce temps dépend des dimensions du systémes ma-
gnétique, des ses paramétres et du type d’excitation. La dynamique de I'aimantation est
alors classée en deux grandes familles en fonction de leurs temps caractéristiques : ra-
pide (7 sur quelques nanosecondes a des des centaines de picosecondes) et ultra-rapide
(7 sur quelques sub-picosecondes). Dans les structures magnétiques en couches minces de
quelques nanométres d’épaisseur, le processus du retournement de ’aimantation s’inscrit
dans la famille de la dynamique rapide de I’aimantation.
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FIGURE 2.9 — [152] Schéma montrant les différentes échelles de temps caractéristiques de
divers types de la dynamique de I"aimantation.

Afin d’étudier la dynamique de l'aimantation, plusieurs méthodes existent et sont
classées en deux groupes : méthodes en domaine temporel et domaine fréquentiel [152,
153, 154).

Les techniques temporelles consistent & mesurer la réponse temporelle de I’aimantation
suite a une excitation extérieure (laser impulsionel ou impulsion de champ magnétique
ultra-courte). Parmi ces techniques, nous pouvouns citer 'effet Kerr résolu en temps (time
resolved MOKE, TR-MOKE) [152, 153|, la magnétométrie inductive micro onde par im-
pulsion (Pulsed Inductive Microwave Magnetometer, PIMM) [155], le dichroisme circulaire
magnétiques des rayons X [156], qui donne 1’évolution du spin et du moment orbital des
électrons etc.

En général, dans les expériences TR-MOKE, un laser ultrarapide est utilisé pour réa-
liser une expérience pompe-sonde, pour laquelle chaque impulsion laser est divisée en
impulsions de pompe et de sonde qui sont utilisées pour exciter et détecter la dynamique
de I'aimantation, respectivement [153]. En faisant varier le délai de I'impulsion de la sonde
par rapport a la pompe, I'évolution temporelle de la réponse magnétique de I’échantillon
peut étre cartographiée en enregistrant le signal MOKE a chaque délai. Cette technique
offre une bonne sensibilité grace aux hautes résolutions temporelle et spatiale.

D’un autre coté, la technique PIMM qui est basée sur 'utilisation d’un oscilloscope pour
mesurer la dynamique de 'aimantation est bien adaptée a ’étude de la dynamique des
capteurs tel que les tétes de lectures pour I’enregistrement magnétique [157].

Les techniques fréquentielles se basent sur la mesure de la fréquence de précession de
Iaimantation. Au cours de cette thése, nous avons exploité ces techniques par le biais
de la FMR et la BLS afin d’investiguer les propriétés magnétiques d’interfaces, reliées au
couplage spin-orbite. Dans la suite une description détaillée de celles-ci est présentée.
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2.4.1 La résonance ferromagnétique

Le phénoméne de résonance ferromagnétique par l'observation des modes uniformes,
fut réalisée pour la premiére fois par Griffiths [158]. La théorie portant sur ce phénoméne
fut ensuite entiérement développée par Kittel [159]. Cette technique, considérée comme
la plus efficace pour l'investigation des ondes de spin, est principalement exploitée pour
I’étude des anisotropies magnétiques, de la relaxation de I'aimantation et des phénomeénes
associés ainsi que pour la détermination du rapport gyromagnétique et du couplage in-
tercouche dans le cas de différentes couches ferromagnétiques déposées.

2.4.1.1 Principe de fonctionnement

Le principe général des techniques FMR repose sur l'utilisation de la combinaison
entre un champ micro onde (Erf) 3 et un champ magnétique statique. Le petit champ Erf
excite, & une fréquence donnée, I'aimantation globale du matériau qui se met a précesser
autour du champ effectif ﬁeff (figure 2.10). Le champ magnétique extérieur, appliqué
simultanément que le champ }_irf et perpendiculairement & celui-ci, permet de changer
la fréquence de précession. Lorsque la fréquence de précession coincide avec la fréquence
du générateur microonde (fréquence d’excitation), une résonance FMR se produit, un
maximum d’absorption de I’énergie microonde est observé. La puissance totale absorbée
par I’échantillon est ensuite mesurée, permettant de remonter a partir des spectres de
résonance FMR obtenus, au différentes informations sur les propriétés magnétiques du
matériau. A noter qu’il existe deux méthodes pour atteindre la résonance ferromagnétique,
a savoir le balayage en champ, qui consiste a varier le champ magnétique statique tout en
gardant la fréquence fixe, ou bien, le balayage en fréquence, en fixant le champ magnétique
statique tout en variant la fréquence du champ ﬁrf.

—
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<”” _“hrf

— — —

FIGURE 2.10 — Schéma montrant ’excitation de 'aimantation par un champ microonde
dans une expérience FMR.

Plusieurs variétés de FMR existent : FMR en cavité (classique) et FMR large bande
[154], telle que la FMR avec analyseur de réseau vectoriel (vector network analyzer FMR,
VNA-FMR). Dans la FMR en cavité, I'échantillon est placé dans une cavité résonante,
dans le domaine microonde et on mesure la puissance réfléchie. La mesure est extrémement
sensible car le facteur de qualité de la cavité est généralement trés élevé, ce qui permet

3. Ce type de champ est utilisé dans le but d’atteindre la résonance, car la fréquence de précession
des matériaux ferromagnétique se situe dans le domaine microonde de 0.3 & 300 GHz
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d’étudier des couches minces de quelques nanométres d’épaisseur. Cependant, cette mesure
n’est pas en large bande car la résonance de la cavité est quasi-fixe. De plus le balayage
en champ modifie la structure en domaines du matériaux magnétique [160].

La VNA-FMR est une technique trés efficace de balayage en fréquence, pour mesurer la
résonance magnétique et qui permet de conserver la structure en domaines. L’échantillon
est placé sur un guide d’ondes coplanaire (coplanar waveguide, CPW) qui est connecté au
VNA. Celui-ci sert a la fois de source et de détecteur du signal radiofréquence, et compare
les signaux entrants et sortants (leur amplitude et leur phase), ce qui permet de mesurer
I’absorption de I’échantillon en fonction de la fréquence.

La variante & FMR a ligne microruban (microstrip line FMR, MS-FMR) a été utilisée au
cours de cette thése [161].

2.4.1.2 Montage expérimental FMR du LSPM

Lock-in amplifier ‘
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FIGURE 2.11 — Schéma du dispositif expérimental FMR & ligne micro-ruban (MS-FMR).

La MS-FMR de notre laboratoire, présentée sur la figure 2.11, a été mise en place et
montée par Mohamed Belmeguenai et Fatih Zighem. Ce banc expérimental est consti-
tué d’une ligne micro-ruban (en cuivre) connectée a une générateur microonde (radio-
fréquence) large bande (0.01-20GHz). L’échantillon, placé sur la ligne micro-ruban, voit
I’aimantation de la couche du matériau ferromagnétique excitée par un champ f_irf. La
puissance transmise est mesurée par une diode Schottky. La ligne micro-ruban et I’échan-
tillon sont insérés & l'intérieur de I'entrefer d’un électroaimant ot régne un champ ma-
gnétique statique. Des bobines de modulation sont également placées a l'intérieur de
I’électroaimant, afin de moduler le champ magnétique statique par un champ alternatif
de 4 Oe d’amplitude et de fréquence de 170 Hz. Cette modulation permet ['utilisation
d’une détection synchrone qui améliore par la suite le rapport signal/bruit. L’ensemble
des équipements de la FMR est controlé par un ordinateur, via programme Labview opé-
rant sous Windows. Cette interface permet de controler en temps réel I'intensité et le pas
du champ magnétique ainsi que la fréquence d’excitation.
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Selon les propriétés magnétiques souhaitant explorées, dans le laboratoire LSPM, deux
bancs de mesures FMR sont mis a disposition :

— Banc en configuration perpendiculaire ou planaire (figure 2.12) : possibilité d’ap-
pliquer des champs magnétiques statiques allant jusqu’a 1.6 T. Selon les mesures
qu’on souhaite accomplir, ’ensemble ligne microruban et échantillon peut tourner
de 0° a 180° par rapport a un axe dans son plan, permettant alors d’appliquer le
champ magnétique perpendiculairement ou dans le plan de la couche ferromagné-
tique (échantillon) tout en mesurant des fréquences de précession jusqu’a 20 GHz.
Avec ce banc FMR, il est possible de déterminer le facteur gyromagnétique, I’aiman-
tation effective, et de mesurer les dépendances angulaires hors du plan des champs
de résonance et de la largeur de raie FMR.

yig

Bobines'de'modulation =
e Ligne micro-ruban en confi ion perpendiculaire
/AN

FIGURE 2.12 — Banc de mesure FMR du LSPM, en configuration prpendiculaire ou
planaire.

— Banc en configuration planaire (figure 2.13) : possibilité d’appliquer des champs
magnétiques dans le plan jusqu’a 0.22 T, et de mesurer des fréquences de précession
dans la gamme de 0.01-20 GHz. Les mesures avec ce banc permettent d’étudier
les anisotropies planaires et de mesurer les dépendances angulaires des champs de
résonance et de la largeur de raie FMR. Il permet également la détermination de
Iaimantation effective.
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FIGURE 2.13 — Banc de mesure FMR du LSPM, en configuration planaire ne nécessitant
pas de forts champs magnétiques.

2.4.1.2.1 La ligne micro-ruban

La propagation du signal radiofréquence dans la FMR, se fait par le biais de la ligne
microruban, ou I’échantillon est placé sur celle-ci afin d’exciter son aimantation. Comme le
montre la figure 2.14, cette ligne est composée d’un plan de masse, sur lequel un séparateur
diélectrique (substrat en saphir AlyOs) et un ruban en cuivre y sont déposés. L’'impédance

caractéristique s’écrit :
L h
Z,=1|==—]2L (2.3)
C w Eeff

ol h est la hauteur du séparateur diélectrique, w la largeur de la ligne micro-ruban, et
ers est la constante diélectrique effective.

w
JL Ruban
‘ / métallique
t —
AL O,

| Séparateur diélectrique

(£,)

)
U g
diélectrique

Plan de masse

FIGURE 2.14 — [162] Schéma représentant la ligne microruban FMR.
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2.4.1.2.2 Modulation FMR

Un spectre FMR représente la puissance du signal absorbé (P,;) par la couche mince
magnétique, en fonction du champ magnétique extérieur appliqué (H). Cependant, P
pourrait s’accompagner d’un faible rapport signal /bruit, ce qui rendrait les spectres FMR,
peu exploitables. Ainsi, afin d’améliorer le rapport signal/bruit, un amplificateur a dé-
tection synchrone, permettant de moduler le champ magnétique statique est utilisé dans
les bancs FMR. La modulation se réalise, en appliquant un faible champ alternatif fzae de
pulsation w, en plus du champ magnétique statique :

H(t) = H + hqc cos(wt) o H > hg. (2.4)

et la puissance absorbée par I’échantillon se détermine par :

Pabs(H(t)) = Pabs(H + hac COS(Wt» (25>

De plus, nous avons également un autre signal appelé signal de référence V,.r, qui
posséde la méme fréquence que h,. et de phase ¢ :

Vier (H(1) = cos(wt + ) (2.6)

L’identification est ensuite réalisée par la multiplication de I’équation 2.5 (développée
en série de Taylor) par I'équation 2.6 :

dPups
VierPabs(H(t)) = Pups(H) cos(wt + ¢) d[:; + hge coswt cos(wt + @) + ... =
2.7)
hae APy e APy |
PusH cos(wt + ¢) + 5 Cos o) dh;) +5 (cos 2wt )? d]-;
Enfin, le signal est filtré par un filtre passe-bas, ayant une fréquence de coupure de %,
dPabs

qui permet de garder que la composante continue du signal % cos ¢ . I en résultat
qu’au final, on détecte la dérivée de la puissance absorbée %.

dH

Un spectre FMR typique, obtenu par balayage en champ, est représenté sur la figure
2.15. A partir de ce spectre, deux informations importantes sont extraites : le champ de
résonance H,, et la demie largeur & mi-hauteur FMR, AH. Le champ de résonance dépend
des champs internes, de ses variations en fonction de la fréquence d’excitation et de la
direction du champ magnétique externe appliqué. AH est liée a 'amortissement de 1'ai-
mantation et sa dépendance en fonction de la direction du champ magnétique appliqué et
de la fréquence d’excitation permet de caractériser les mécanismes intrinséques et extrin-
séques de 'amortissement magnétique. H, et AH sont extraits a partir de 'ajustement
des spectres FMR expérimentaux par une Lorentzienne (equation 2.8), ou le champ de
résonance est obtenu par le centre de symétrie du spectre, et AH est la demie largeur a
mi-hauteur [163] :

dPus 4 —2AH(H — Hg)cos(0) + [AH? — (H — Hg)?]sin(d)
dH " [AH? — (H — Hp)?]?

+A (28)
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oll ¢ désigne I'angle de combinaison entre les composantes dispersives et dissipatives, Ay
est 'amplitude du signal, A; est le décalage, Hg est le champ de résonance et AH est la
demi-largeur a mi-hauteur de la raie FMR.

dP,(H(t)) 5

Pa(H(t)) T T T I T T T dH T T T T
= : 6
C 3 | | —
g *é' 4
o =
< g 2
3 24 - — % 0
= . 2]
2 5
<< 14 i E: 4]
_6 4
T T T T T T T -8 . . . .
300 330 360 390 420 450 480 350 400 450 500 550
Magnetic field (Oe) Magnetic field (Oe)

FIGURE 2.15 — Spectres FMR dans le cas de mesure de la puissance absorbée (a gauche),et
par dérivée de la puissance absorbée (& droite).

2.4.1.3 Meéthodologie de mesure FMR

Avant de présenter les résultats d’étude des effets d’interface (chapitres suivants), il
est important de détailler la méthode suivie pour les mesures FMR, ainsi que les modéles
utilisés afin d’extraire les informations nécessaires a l'investigation de la dynamique de
I’aimantation.

Pour une couche mince ferromagnétique, le systéme de coordonnées utilisé est repré-
senté sur la figure 2.16. ¢y et ), désignent 'angle dans le plan du champ magnétique
appliqué H et de I'aimantation M, respectivement, par rapport aux bords du substrat.
Tandis que 0y et 0y, représentent 'angle entre le champ H et I'aimantation M respecti-
vement, par rapport a la normale au plan de I’échantillon :

cos g sinfy cOS 7 Sin By
H=H | sinpysinfy M = M, | singy;sinfy, (2.9)
cos Oy cos Oy

Egalement dans ce systéme de cordonnées, les énergies magnétiques d’un film mince
ferromagnétique s’expriment par :

— Energie de Zeeman :
E.ceman = —H Mg[sin 0y sin 0 cos(onr — @) + cos Oy cos O] (2.10)
— Energie démagnétisante : & partir de I'équation 1.10, nous obtenons :

Edémagntisant = _27TM82 sin2 9]\/[ (211)

— Energie d’échange : en supposant que M est uniforme, c’est a dire le champ magné-
tique statique est suffisant pour saturer l'aimantation = E¢cpange = 0
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— Energie d’anisotropie : dans cette étude, on considére des couches ferromagnétiques
présentant des anisotropies planaires uniaxiale et d’ordre 4, faisant respectivement
des angles ¢, et ¢4 avec I'un des cotés de substrat. L.’énergie d’anisotropie est ainsi
caractérisée par la contribution de :

Enisotropic = K1 sin® 0y — K 19 cos* 0y — %(1 + cos 2(oar — @) Ky sin® 0y
—1(3 4 cos4(nr — pa)) Kysin® Oy

(2.12)
ou K, et K, sont les constantes d’anisotropie planaires uniaxiale et d’ordre 4 res-
pectivement, avec H, = 2}\[;“ et Hy = ‘i\/lﬁ les champs d’anisotropie correspondants,

tandis que K, et K|, représentent les constantes d’anisotropie uniaxiale perpendi-
culaire et d’ordre deux, respectivement .

Nous introduisons également, les aimantations effectives, 4w Mcsp et 4w M5y dans
le plan et perpendiculaire au plan, respectivement :

2K
dnM,pp = Am Moy = ArM, — ——= = 4z M, — H, (2.13)
2K, 4K,
AnMoe) =47 My — —— — 2.14
TMepr1 = 4w M L (2.14)
ou H, = QM£ est le champ d’anisotropie perpendiculaire uniaxiale.

Enfin, la fréquence de précession (F,) uniforme évaluée a I'équilibre est obtenue a
partir de la densité d’énergie E (somme de toutes les énergies citées précédemment), et
donnée par I’équation 1.22.

Plan de la couche

FIGURE 2.16 — Schéma représentant le systéme des coordonnées utilisé pour 'expression
de la densité d’énergie pour une couche mince ferromagnétique.
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2.4.1.3.1 Mesures en champs appliqués perpendiculairement au plan de
I’échantillon

C’est les premiéres mesures FMR a effectuer. Ceci permet de déterminer le facteur
gyromagnétique (=) pour chaque échantillon, ainsi que I'aimantation effective. Ensuite,
nous mesurons la dépendance angulaire du champ de résonance (H,) en fonction de 6y .
Durant ces mesures, les échantillons ont été tournés de 180°, par rapport a un axe dans
leur plan : de la direction dans le plan (fg = +90°) a la normale au plan de la couche
(0g = 0°). Les maxima et les minima du champ du champ de résonance FMR identifient
alors clairement les axes de difficile et de facile aimantation, respectivement. Ainsi, la

fréquence de précession du mode uniforme est donnée par :

F? l)z[H cos(Oyr — Op) — AT M, g cos 20y + 2ﬁ%(cos(%M) + cos(40y))]

hors—du—plan = (271_
X[H cos(0yr — Op) — AwMe sy cos? Oy + 4[;}52 cost 0]

(2.15)

A noté que dans le cas, d’un champ magnétique appliqué perpendiculairement au plan
de I'échantillon, 0y = 0, = 0°, la fréquence de précession est donné par :

4K
Fl:l(H—Llﬂ'Meff-i- 12

o 7 ) (2.16)

Cette equation permet d’ajuster les données expérimentales de F(H) hors du plan,
le facteur gyromagnétique est extrait de la pente, tandis que 'aimantation effective est
calculée a partir de Uinterception avec I'axe vertical (figure 2.17).

21 - -
@ Données éxperimentales
N 181 — Ajustement linéaire .
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121 =2.86 MHz/Oe
3 - 4ﬂ:Meff = 4600 Oe

5 6 7 8 9 10 11 12
Champ magnétique (kOe)

FIGURE 2.17 — Fréquence de résonance FMR en fonction d’un champ magnétique ap-
pliqué perpendiculairement au plan d’un échantillon de Lay /3571 /3MnO5(8nm)/Pt . Par
ajustement avec I’équation 2.16, le rapport gyromagntique est obtenu a partir de la pente,
tandis que 'aimantation effective est obtenue de l'interception avec ’axe vertical .
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2.4.1.3.2 Mesures en champs appliqués dans le plan de I’échantillon
Premiére étape
Dans le cas d’'un champ magnétique appliqué dans le plan, 'aimantation et le champ

magnétique sont alors dans le plan et 0, = 6y = 90°. Le fréquence de résonance du mode
uniforme s’écrit :

2K, 2K
Fff = (%ﬂﬂ cos(ionr = i) + 37 cos 2 par — pu) + Mj cos 4(ar — pa)] X
w K
[H cos(pp — pm) +4mMepr + i (14 cos2(on — pu)) + 2& (3 4+ cosd(pn — p4))]

(2.17)

Nous commencons par mesurer les dépendances angulaires de H, en fonction de ¢y
dans le plan de la couche mince, qu’on appellera scan 360°. Les donnés expérimentales sont
ensuite ajustées par I’équation 2.17 afin de déterminer la valeur du champ d’anisotropie
uniaxiale (respectivement d’ordre 4), ainsi que les axes faciles de I'anisotropie unixiale
(respectivement d’ordre 4).

Les valeurs expérimentales de la largeurs de raie FMR AH en fonction de ¢g sont
également analysées lors de cette premiére étape, par ajustement avec ’équation 2.18.
AH est la somme de la contribution intrinséque de ’amortissement de Gilbert AH, et
extrinséques AH™%, AH?*™9 et AH™" (voir section 1.1.6) :

AH = AH® + AH™ + AH*™9 4+ AH™ (2.18)

Le terme AH%" est indépendant de I'orientation du champ appliqué, et se lie & 'amor-
tissement de Gilbert « et a la fréquence de précession f par :

2af
o

Les mécanismes décrivant les contributions extrinséques sont :

AHY = (2.19)

— La mosaicité : décrit 1la contribution de la distribution de Uorientation des cristallites
A AH : S
AH™® = |——A 2.20
| dom <PH| ( )

Aypy est la fluctuation moyenne de la direction des axes de faciles aimantation des
anisotropies planaires.

— Processus de diffusion a deux magnons : contribution donnée par :

AH?™ = (Tg+ Tycos2(¢n — ¢2) + Lacos4(pn — ¢a)) arcsin

f
<\/f2+f02+f0>>
(2.21)
ou fo = yMeyy.

— Le terme AH™" regroupe toute contributions, liée aux différentes inhomogenéités
du systéme, conduisant a 1’élargissement de la raie FMR. Cette contribution est

indépendante de la fréquence et de la direction du champ magnétique appliqué.
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Deuxiéme étape

Une fois que la direction de ’anisotropie uniaxiale est identifiée, la dépendance de la
fréquence d’excitation microonde en fonction de H,, est mesurée pour chaque échantillon,
puis ajustée avec I’équation 2.17 afin de déduire M.s;. Comme AH résulte des contribu-
tions extrinséques et intrinséques a amortissement, la dépendance angulaire de AH est
utilisée pour déterminer la direction du champ magnétique appliqué donnant la valeur
minimale de AH, ot les contributions extrinséques a la largeur de raie sont minimales. La
dépendance en fréquence de AH le long de cette direction est ensuite mesurée et ajustée
par I'équation 2.22, ce qui conduit a la détermination du paramétre d’amortissement de
Gilbert « (a partir de la pente) :

af

AH =
v/2m

+ AH™ (2.22)

B Données éxperimentales
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FIGURE 2.18 — Largeur de raie FMR en fonction de la fréquence de réso-

nance pour un champ magnétique appliqué dans le plan d’un I’échantillon de
Lag)3Sr1/3MnO3 (10nm)/Pt, ajustée par 'équation 2.22. L’amortissement de Gilbert est
déduit a partir de la pente de la courbe, et Uinterception avec ’axe vertical donne AH™".

2.4.2 La diffusion Brillouin

Dans cette section, nous décrivons la BLS, une technique expérimentale alternative
pour I’étude de la dynamique de 'aimantation. Contrairement & la FMR, la BLS permet
de sonder les ondes de spins ou le vecteur d’onde kg, # 0, c¢’est a dire les modes non
uniformes. Le principal avantage de la BLS est que sa sensibilité permet de détecter les
ondes de spin thermiquement excitées, c’est-a-dire qu’il n’est pas nécessaire de recourir
a des sources d’excitation externes. C’est une technique spectroscopique optique permet-
tant d’étudier les excitations dont la fréquence se situe dans le régime des GHz [154].
Elle permet notamment de renseigner sur d’importants parametres magnétiques, tels que
'anisotropie magnétique [164], 'interaction d’échange intercouches [165], ’'amortissement
magnétique|164], et particuliérement la constante de I'iDMI [166, 167].
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En effet, I'intérét principal de 1'utilisation de la BLS, provient de la possibilité de
mesurer 'iDMI contrairement a la FMR, qui explore uniquement les modes uniformes.
Plusieurs techniques expérimentales ont été développées depuis une dizaine d’années pour
la mesure de 'iDMI dans les multicouches magnétiques. Ces techniques peuvent étre
répertoriées en trois grandes catégories [168] :

« Les techniques de parois de domaines : ot D s est extrait soit en mesurant la vitesse
ou I'énergie de la paroi de domaine en fonction d’un champ magnétique dans le plan,
soit en mesurant directement la structure interne de la paroi de domaine.

« Les techniques de couple spin-orbite : ot D.¢s est extrait en mesurant le décalage
en champ du cycle d’hystérésis hors plan sous un champ magnétique appliqué dans
le plan.

. Les techniques d’ondes de spin (dont la BLS) : out D.ss est obtenu en mesurant la
non réciprocité des ondes de spin se propageant dans des films magnétisés dans le
plan.

En général, les méthodes basées sur des parois de domaine peuvent étre appliquées
pour mesurer 'iDMTI uniquement dans des matériaux aimantés perpendiculairement [168],
tandis que les méthodes basées sur les ondes de spin sont capables de quantifier D,y éga-
lement pour les systémes avec aimantation dans le plan. La technique du déplacement des
parois de domaine induit par un courant est globalement une technique assez complexe
pour déterminer I'iDMI, tant pour la réalisation expérimentale que pour l'interprétation
des résultats. Les techniques basées sur les ondes de spins, permettent également de dé-
terminer directement "amplitude et le signe de 'iDMI (voir equation 2.30). La BLS s’est
rapidement imposée comme la technique la plus utilisée pour étudier I'iDMI, grace a
la configuration expérimentale peu complexe (comparée aux autres techniques) et une
grande précision dans la détermination de la dispersion des ondes de spin, ainsi que le fait
que comme déja mentionné, aucune excitation externe n’est nécessaire.

2.4.2.1 Principe de la diffusion Brillouin

La spectroscopie Brillouin est une technique de diffusion inélastique de la lumiére par
les ondes de spin. Le principe de fonctionnement est illustré sur la figure 2.19. Avec un
faisceau laser, nous venons illuminer la surface d’un échantillon. Les photons (d’énergie
hwine et de quantité de mouvement hk;,.) ainsi interagissent avec la matiére, soit en
émettant ou en absorbant un quanta d’excitation, dans ce cas, un magnon (onde de spin),
d’énergie hwg, et de quantité de mouvement hkg,. Le photon diffusé perd ou gagne en
énergie et en moment selon :

{ hwdiff = hwinc + hwsw (223)

hkdiff = hkinc + hksw
On distingue alors la création ou 'annihilation d’un magnon. L’émission d’un magnon
correspond ainsi au processus Stokes :

fStokes = finc — fsw
{ kStokes = kinc — ksw (224)

Tandis que I'absorption d’un magnon par un photon correspond au processus anti-
Stokes, tel que :

{ fantz'fStokes = finc + fsw (225)

kanti—Stokes - kmc + ksw
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FIGURE 2.19 — Schéma diffusion Brillouin de la lumiére.

2.4.2.2 Dispositif expérimental BLS du LSPM
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FIGURE 2.20 — Schéma du dispositif expérimental de spectroscopie Brillouin du LSPM.

Le montage BLS du LSPM est schématisé sur la figure 2.20. L’échantillon est éclairé
par un laser préalablement stabilisé de longueur d’onde A = 532 nm. La source laser est
intense, monochromatique (de couleur verte), posséde une grande longueur de cohérence(>
100 m) et montre une bonne stabilité en longueur d’onde au cours du temps, afin que les
résultats de la spectroscopie soient liés a la diffusion Brillouin plutét qu’aux effets liés
au laser. Le rayonnement laser passe par un séparateur qui le divise en deux : une partie
est utilisée comme faisceau de référence, pour préserver les réglages initiaux du tandem
de Fabry-Perrot, tandis que la deuxiéme partie du faisceau laser, continue son trajet
en se dirigeant vers I’échantillon & travers un dispositif de plusieurs miroirs et lentilles.
Le faisceau laser est focalisé sur ’échantillon grace a une lentille de 140 mm de focale
pour zone sondée. La lumiére est ensuite diffusée par I’échantillon (processus élastique
et inélastique) et envoyée a travers un analyseur afin de réduire le bruit et d’éliminer le
signal associé a la présence des phonons (on s’intéresse uniquement aux magnons).

Le faisceau diffusé est dirigé par la suite, vers le tandem Fabry-Perot a travers une len-
tille de focalisation. Le tandem comprend deux interférométres Fabry-Perrot plan (FPP)
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en série. La gamme en fréquence de ce dernier est comprise entre 3 et 300 GHZ, offrant
un large intervalle spectral. La finesse du dispositif est F' =~ 100, ce qui correspond & une
précision de 0.1 GHz pour 10 GHz en fréquence. A la sortie du tandem Fabry-Pérot, la
lumiére diffusée est captée par une photodiode a avalanche et analysée par un systéme
d’acquisition assisté par ordinateur. Le spectre BLS affiché, représente ainsi le signal col-
lecté (nombre de photons) en fonction de la fréquence.
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FIGURE 2.21 - [168] (a) Schéma représentant le faisceau laser incident (k;) par rapport
au diffusé (k) pour une structure multicouches HM/FM, les ondes de spin de direction
+k (—k), correspondent a celles impliquées dans le processus Stokes (anti-Stokes). (b) Un
spectre BLS typique en I’absence de DMI (lignes en pointillés) et avec DMI (lignes conti-
nues) pour une valeur positive ou négative de DMI, ¢’est-a-dire de fpas, respectivement.

En fonction des propriétés des matériaux étudiés, deux géométries différentes de dif-
fusion peuvent étre utilisées dans I'expérience BLS : dans la géométrie de diffusion vers
Pavant, le faisceau laser est focalisé sur un échantillon transparent et collecté derriére
apreés avoir traversé I’échantillon. Cette géométrie ne permet que la détection des magnons
avec un vecteur d’onde plus faible que celui des photons incidents. En cas d’échantillons
opaques, la géométrie rétrodiffusion est utilisée augmentant ainsi la valeur de vecteurs
d’ondes accessible. Connaissant 1’angle d’incidence et la longueur d’onde du laser d’exci-
tation transféré, le vecteur d’onde kg, peut étre facilement calculé en utilisant ’expression :

2
b = 2; sin(Gine) (2.26)

ol A est la longueur d’onde du laser, et 6;,. est 'angle d’incidence du faisceau lumineux.
Ainsi, le dispositif BLS du LSPM nous permet d’imposer le vecteur d’onde étudié, en
fonction de ’angle d’incidence du faisceau laser. En effet, I'’échantillon est monté sur un
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porte échantillon controlé par un moteur électrique, permettant de déplacer 1’échantillon
dans le plan et a modifier I’angle d’incidence 6 du laser (figure 2.21 (a)). Dans cette
géomeétrie, 6;,. maximal possible est de 60° correspondant a un vecteur d’onde maximal
de 20.45 pm.

A noter que nos mesures sont réalisées en appliquant un champ magnétique par un
électroaimant d’amplitude maximale de 14 kOe. Le champ magnétique est généré dans le
plan de I’échantillon et perpendiculaire au vecteur d’onde : géométrie de Damon-Eshbach
(voir section 1.1.5.2). Les données sont ainsi accumulées pour une période de temps assez
longue, ou il faut compter en moyenne une demi-journée d’accumulation pour un seul
angle d’incidence, c’est & dire un seul spectre BLS.

2.4.2.2.1 Tandem Fabry-Perrot

Un interférométre de Fabry-Perot simple, est un dispositif composé de deux miroirs
plans paralléles entre eux, séparés par une distance L. que I'on peut varier. Les faces en re-
gard sont planes pour un maximum de réflexions, tandis que les faces arriéres des miroirs
sont légérement prismatiques pour éviter les réflexions parasites. La lumiére incidente
a l'intérieur du Fabry-Perot est réfléchie en faisant de multiples réflexions a travers les
deux miroirs, dont une petite partie est transmise & chaque réflexion. Ces lumiéres inci-
dentes générent des interférences et ne sont transmises par le Fabry-Perot que lorsque les
longueurs d’ondes interférent de maniéres constructives selon :

A
L=p; (2.27)

ou la lumiére de longueur d’onde A sera transmise si la distance (L) entre les deux miroirs

. A . ..
est un multiple de = (p nombre entier positif).

Pour des spectres BLS exploitables, deux paramétres jouent un roéle important pour
les performances du Fabry-Perot, a savoir U'intervalle spectral libre (ISL) et le contraste

C:
— ISL : désigne 'espacement entre deux ordres d’interférences voisins séparés en fré-

quence par oL L’espacement entre les miroirs définit la gamme en fréquence sondée
c
0f oudf =—, c la célérité.
f f 2L ?

— Contraste (C) : définit comme le rapport de I'intensité maximale(7,,,,) transmise
par le Fabry-Perot sur I'intensité minimale(7,,;,) :

ﬂmx—1+4F2~4F2<1m (2.28)
Toin A '

C:

ol F est la finesse, paramétre dépendant de la qualité des miroirs utilisés.

Cependant, pour les mesures d’ondes de spin dans les couches minces opaques, il est
possible que le contraste soit faible, ot 'intensité des composantes élastiques de la lumiére
diffusée, soit supérieur a celle des composantes inélastiques. Le probléme du contraste peut
étre résolu en utilisant un systéme de multi-passages dans 'interférométre de Fabry-Perot.
Dans notre cas, la lumiére passe trois fois a travers le Fabry-Perot. Le passage de la lu-
miére dans le Fabry-Perot implique une périodicité des pics de transmission. Il serait alors
fréquent de confondre la position des raies Stokes et anti-Stokes avec les ordres voisins.
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Afin d’éviter cette problématique, un systéme en tandem de Fabry-Perot, développé par
Sandercock [169] est utilisé.

v \ \FLI cos(a)

FP2 \

-
.
.
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FP1 +—»
Faisceau diffusé Ly Direction de translation

FIGURE 2.22 — Dispositif expérimental du tandem Fabry-Pérot. Les deux interféromeétres
sont synchronisés automatiquement par un systéme de translation piézoélectrique.

Le tandem Fabry-Perot est constitué de la disposition en série de deux Fabry-Perot,
désorienté par un angle «, I'un par rapport a l'autre (figure 2.22). Comme le montre
la figure 2.23, la superposition des deux spectres permet de supprimer les interférences
voisines et d’élargir la gamme en fréquences sondées. Les miroirs du tandem Fabry-Perot
sont fixés sur des cales piézoélectriques, ce qui permet des les aligner automatiquement
lors des mesures, et de maintenir un écartement constant entre eux. L’espacement des
miroirs pour les deux interférométres est tel que le montre I’équation 2.29, permettant
ainsi de satisfaire les conditions de synchronisation et de conserver la longueur d’onde
transmise :

Ly

L, = 2.29
! COS & ( )

oll L1 et Ly est la distance qui sépare les deux miroirs du premier et du second interféro-
métre Fabry-Perot respectivement.

Enfin, la stabilisation du dispositif & long terme, est maintenu grace a un boitier
d’asservissement. Celui-ci, applique des corrections successives au systéme d’alignement
qui maintient les interférométres parallélement.

2.4.3 Meéthodologie de mesures BLS

Dans cette section, nous présentons, la méthode de mesure de 'iDMI, de ’anisotropie
magnétique perpendiculaire et de 'amortissement par la BLS.
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FIGURE 2.23 — [169] Elimination d’interférences voisines par tandem Fabry-Perot.

2.4.3.0.1 Mesure de I’iDMI
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FIGURE 2.24 — Exemple de spectre BLS pour un échantillon de CoFeB (1.5 nm)/Pt, pré-
sentant un décalage en fréquences de la raie Stokes et anti-Stokes. AF montre clairement
la présence d’une iDMI.

L’étude de I'iDMI par la BLS, trouve son intérét dans la non-réciprocité de la propa-
gation des ondes de spin, de vecteurs d’onde opposés pour une géométrie de DE. En effet,
lors d’'une mesure BLS, les magnons ayant un vecteur d’onde (+k,) sont absorbés pour
les décalages positifs en fréquences, tandis que les vecteurs d’ondes (—ks,), sont émis pour
les décalages négatifs en fréquences (figure 2.21 (b)). La différence de fréquence entre les
deux magnons en fonction du vecteur d’onde ks, s’écrit alors |166] :

AF = fStokes - fanti—Stokes =

Ko (2.30)

ol Dy est la constante interfaciale de 'iDMI, tz); est I’épaisseur de la couche ferroma-
gnétique pour une hétérostrcture en couches minces.
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Le décalage en fréquence AF est linéaire en fonction de kg, et est directement pro-
portionnelle & D.ss, ce qui permet une quantification directe de I'iDMI en module et en
signe. Une spectre BLS typique en présence d’une iDMI est présenté sur la figure 2.24,
ol un décalage entre les fréquences Stokes et anti-Stokes est observé. Ces fréquences sont
déterminées par un ajustement avec une fonction lorentzienne.

Enfin pour évaluer I'iDMI, plusieurs spectres sont mesurés en BLS ( pour un seul
échantillon ), suivant différents angles d’incidence (10° < 6 < 60°), c’est a dire différents
vecteurs d’onde kg, (equation 2.26). Le décalage en fréquence AF est calculé, ensuite
tracé en fonction de kj,, et linéairement ajusté afin de déterminer D.s; a partir de la
pente (figure 2.25). Par la suite, la constante d’iDMI, "D,", est estimée & partir de la
dépendance linéaire de D.ss en fonction de 1/try (pente de la droite), conséquence de la
nature interfaciale de 'interaction.

0'8__ ® Données expérimentales g
0.74 — Ajustement linéaire
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FIGURE 2.25 — Variation de AF en fonction de kg, pour un échantillon de Ta (2.2nm)/Ir
(1.35 nm)/Co (1.4nm)/Ir (1.35 nm)/Al (2 nm) . D.ss est extrait de la pente par ajuste-
ment avec I’équation 2.30.

2.4.3.0.2 Mesure de la PMA et de ’amortissement de Gilbert

En plus des mesures FMR, nous avons également mesuré ’anisotropie magnétique
perpendiculaire et 'amortissement de Gilbert par BLS. De maniére similaire & la FMR,
ces deux effets d’interface sont investigués par la variation du champ magnétique appliqué
dans le plan et pour un vecteur d’onde k,,, fixe.

En effet, la moyenne des fréquences Stokes et anti-Stokes (F),,0,), donnée par I’équation
2.29, est mesurée pour chaque échantillon en fonction du champ appliqué afin d’annuler
I'effet de 'iDMI. L’aimantation effective M,y est ensuite obtenue a partir de I’ajustement
de la courbe de F),,,(H) en utilisant I"équation 2.29 :

Froy = (%) = 21 (H + Jk2, + P(kgwtpa)ATM)(H + Jk2, — P(kgwtpar)Am M, + 47 M, )
T
(2.31)
N )l e (kswtpar)
ol J = Qﬁ avec A est la constante d’échange, et P(kgytry) =1 — #
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De méme, pour extraire 'amortissement de Gilbert, nous avons mesuré la largeur
4 mi-hauteur des raies Stokes et anti-Stokes et calculer leurs moyenne 0 F'. Les données
expérimentales sont ensuite ajustées par ’équation 2.32 en fonction du champ magnétique
appliqué, ol « est extrait de la pente :

0F = 2a--H + 0F, (2.32)
27

oil 0Fy est la contribution extrinséque a la largeur de raie.

2.4.4 Comparaison entre FMR et BLS

Dans ce travail de thése, nous avons utilisé essentiellement la FMR et BLS pour I'in-
vestigation des effets d’interface. Cependant, chaque technique posséde des avantages et
inconvénients, expliquant pourquoi nous les avons utilisées de maniére complémentaire,
afin de réaliser une caractérisation magnétique compléte des échantillons. La FMR posséde
de nombreux avantages. Avec cette technique, il est facile d’étudier les structures magné-
tiques avec des champs magnétiques appliqués dans ou hors du plan tout en effectuant des
balayages en fréquence ou en champ magnétique. La FMR est une technique trés efficace
et largement exploitée pour I'étude des modes uniformes, I'existence d'une base théorique
solide pour l'interprétation des données expérimentales offre une grande précision dans
les résultats obtenus. Egalement, le temps d’acquisition est rapide comparé a la BLS,
ce qui permet d’étudier plusieurs échantillons par jour. Cependant elle a I'inconvénient
d’explorer que les modes uniformes, avec une étroite gamme en fréquences. Egalement,
le rapport signal /bruit diminue rapidement pour les échantillon dont ’épaisseur tpy < 2
nm , nous avons alors procéder a la mesure des effets d’interface, par la BLS pour ces
échantillons.

Un des principaux avantages de la BLS par rapport a la FMR, est la possibilité d’étu-
dier les modes non uniformes, ce qui fait de cette technique un puissant outil pour l'in-
vestigation de I'iDMI. De plus, la BLS permet une mesure localisée des ondes de spin,
grace a la haute résolution spatiale définie par le laser, d’environ 50 um. La BLS posséde
également une gamme en fréquences largement supérieur a la FMR (jusqu’a 300 GHz).
Cependant, les mesures avec champs magnétiques appliqués perpendiculairement au plan
des couches sont difficiles a réaliser en BLS. De plus, les temps d’acquisitions des spectres
sont trés élevés comparés a la FMR. Il faut compter alors, plusieurs jours pour ’étude
d’un seul échantillon (balayage en vecteur d’onde et en champ), et quelques semaines pour
un systéme complet.
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2.5 Le pompage de spin

Pour fabriquer un dispositif spintronique, il faut avant tout disposer d’un systéme ca-
pable de générer un courant de spin [38], ainsi que d’un systéme sensible a la polarisation
en spin. Des études expérimentales et théoriques récentes et approfondies ont démontré
que l'injection de spin d’un matériau ferromagnétique vers un matériau non magnétique,
crée un courant de spins et une accumulation de spins dans divers matériaux non magné-
tiques (NM). Plusieurs méthodes existent pour l'injection de spin dans un matériau NM,
parmi lesquelles, le pompage de spin [170, 171] et I'effet Hall de spin (spin Hall effect,
SHE) [172, 173]. Le pompage de spin induit par la FMR, est un processus émergent pour
injecter dynamiquement un courant de spin pur (courant de spin sans courant de charge
associé) dans un matériau NM sans nécessiter de circulation de charge, contrairement a
SHE. Cela implique un impact potentiel significatif sur 'efficacité énergétique des dispo-
sitifs spintroniques (réduire la dissipation de la chaleur) [174].

FM NM

|
]

" = gdsse

Pompage de spin

FIGURE 2.26 — Schéma représentant le pompage de spin. La précession de 'aimantation
dans la couche FM pompe un courant de spin a l'interface avec un matériau NM.

2.5.1 Principe

Le pompage de spin est une méthode permettant de générer un courant de spin d’un
matériau ferromagnétique vers un métal [163] ou un semi-conducteur [175] adjacent dans
des structures hybrides par le biais de la dynamique de ’aimantation, telle que la préces-
sion de 'aimantation induite par FMR (excitation microonde) [174]. Lorsqu’un matériau
NM est en contact avec un ferromagnétique dont I'aimantation est en précession, le mo-
ment angulaire de spin peut s’écouler du matériau ferromagnétique vers le NM a travers
'interface, ce qui entraine la création d’un courant de spin et injecte (pompe) ce courant
dans la couche NM adjacente (figure 2.26). Le courant de spin est diffusé dans la couche
NM et décroit sur une longueur appelée longueur de diffusion de spin (spin diffusin length
Asp). Si le courant de spin n’est pas complétement dissipé, il y aura une accumulation de
spin dans la couche NM et également un retour d’'un partie du courant de spin a la couche
FM [36]. Le mécanisme de pompage de spin renforcera alors ’amortissement de Gilbert,
entrainant un élargissement de la raie FMR. Ce phénoméne considéré "intrinséque" et lié
au SOC, est d’autant plus prononcé, lorsqu’un métal lourd est adjacent a la couche FM.
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Dans les conditions FMR, le courant de spin pompé dans la couche NM 1,,,,,,,,, résultant
de la précession de I'aimantation, peut s’écrire comme [176] :

h - dM, 4 dM

[um = - N'M Y, i
pump 47T<gr( X dt >+gz dt

ot gt et glN sont les parties réelles et imaginaires des conductances par mixage de spin

qui dépendent de l'interface. Le courant de spin pompé, qui correspond & une perte de

moment angulaire, circule perpendiculairement a I'interface FM/NM avec une direction
dM

de polarisation M x &~ Cependant, il a été démontré que pour les interface FM/NM

g+ > g [176], nous ignorons alors le terme imaginaire ajouté dans I'équation 2.33.
Ainsi la partie restante dans cette équation contient le terme M x % similaire au terme
de Pamortissement de Gilbert dans l’équation LLG (voir équation 1.21). La forme de
I’expression obtenu permet d’assimiler naturellement la contribution du pompage de spin
au terme d’amortissement de Gilbert. La relaxation du courant de spin pompé entraine
ainsi une augmentation de I'amortissement, qui est inversement proportionnel & I’épaisseur
de la couche ferromagnétique tz); en raison de la nature interfaciale du phénomeéne de

pompage de spin. Ainsi, 'amortissement de Gilbert peut étre décrit par :

] gt
47TMStF]V[

) (2.33)

a=apy + Apumping = OFM + (234)
ol apys est 'amortissement de Gilbert du matériau ferromagnétique, opymping est I’amor-
tissement magnétique supplémentaire apporté par le pompage de spin di a la couche NM
adjacente et gy est la conductance par mixage de spin.

30 T T T

@ Donnees expérimentales
—— Ajustement linéaire
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FIGURE 2.27 — Variation de I'amortissement de Gilbert en fonction de ’épaisseur effective
de la couche CoFeB pour un systéme de CoFeB/Pt. La conductance effective par mixage
de spin et apy sont déduits par ajustement linéaire a partir de ’équation 2.34

g™ est un concept pertinent permettant d’évaluer le transport du courant spin a
linterface entre une matériau FM et NM. En effet la conductance par mixage de spin
contient des termes décrivant la capacité du courant de spin a traverser 'interface vers la
couche NM adjacente, la capacité du courant de spin qui traverse I'interface a se relaxer
dans la couche non magnétique, et le retour par diffusion du courant de spin non relaxé
dans la couche ferromagnétique [36, 177]. Ainsi, 'estimation de la conductance effective
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par mixage de spin interfacial (gZ}f) est outil indispensable, pour évaluer Iefficacité du

pompage de spin. gzjff est déduite a partir de la variation de la constante d’amortissement
en fonction de l'inverse de 1’épaisseur magnétique effective. La figure 2.7 montre qu’a
partir de 'ajustement linéaire par I’équation 2.34, la conductance par mixage de spin est
extraite de la pente et apy; de I'interception avec I'axe vertical.

2.5.2 Pompage de spin et amortissement de Gilbert dans les mul-
ticouches

La modification de 'amortissement d’une couche ferromagnétique en contact avec des
couches de couverture est déterminée par le type de matériau FM et NM. En général,
lajout d’une couche de couverture augmente I'amortissement. Avant de discuter de la
relation entre 'amortissement et ’épaisseur de la couche non magnétique, tyys , il est
utile de considérer I'influence du matériau non magnétique. Certains matériaux, tels que
le Pt et le Pd, sont considérés comme les couches de couverture les plus efficaces pour
améliorer 'amortissement, tandis que d’autres matériaux ont un effet moindre, tels que
Cr et Ir et d’autres matériaux comprenant Au, Ag et Cu, qui n’ont presque aucun effet
sur Pamortissement [163, 178, 179].

Plusieurs études ont examiné 'effet des structures en multicouches sur I’amortissement
telles que : FM/NM1/NM2, NM1/FM/NM2, NM2/FM/NM1/NM2, NM2/NM1/FM/NM1
...(figure 2.28). L’une des raisons d’étudier ces systémes multicouches est de considérer la
longueur de diffusion du spin pour NM1 et de savoir si le courant de spin pompé peut
atteindre la deuxiéme couche, dans laquelle il se dissiperait [36]. Une autre raison est
de déterminer si la simple addition d’une autre interface augmentera ’amortissement,
ou d’étudier l'effet du magnétisme de proximité induit dans la couche normalement non
magnétique.

A noter que la détermination de la valeur de A\gp est d’un grand intérét, car elle per-
mettra d’augmenter Pefficacité d’injection de courant de spin dans une interface FM/NM
par 'optimisation de I’épaisseur NM [163].

Pour tyys et pour les métaux lourds tels que le Pt et Pd, il a été démontré que
I’amortissement augmente rapidement avec 'augmentation de ¢y, pour les structures en
multicouches, avant d’atteindre un plateau [163]. Ces études montrent un effet important
sur I"amortissement qui est associé a ’absorption du moment angulaire du spin pompé
dans la couche du matériau NM. La dépendance de ’amortissement en fonction de ¢y,
provient de la longueur de diffusion du spin Agp, qui est significativement plus courte
pour le Pt que pour le Pd [36] par exemple.
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FIGURE 2.28 — [36] Histogramme du paramétre d’amortissement de Gilbert pour les
hétérostructure en couches minces a base NiFe combinées avec diverses couches NM. La
figure montre clairement 'effet de la couche NM sur I'amortissement.

2.6 Conclusion chapitre

Ce chapitre a mis 'accent sur toutes le techniques expérimentales, utilisées pour la
croissance des échantillons, la caractérisation structurale et pour I'investigation des effets
d’interface. Nous avons par ailleurs, donné une description détaillée des bancs de mesure
FMR et BLS disponibles au LSPM. Nous avons également montré la puissance de ces
outils pour la caractérisation magnétique de nos échantillons, notamment leur utilisation
de maniére complémentaire tout au long de la thése, ce qui a permit de faire une étude
approfondie et compléte des systémes magnétiques étudiés.

Enfin, nous avons présenté la méthode de mesure suivie pour la caractérisation ma-
gnétique des échantillons.

La suite de ce manuscrit sera donc axée sur les résultats obtenu au cours de cette thése
a travers I’étude expérimentale de plusieurs systémes magnétiques. Les chapitres seront
présentés selon les hétérostructure abordées en fonction des épaisseurs des films FM/NM
de la température de recuit et du couverture en oxygene.
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Chapitre

Etude de I'anisotropie magnétique et du
pompage de spin dans les systemes

LGJQ/SSTl/BMNOB/Pt

Les oxydes magnétiques présentent des propriétés qui pourraient étre exploitées par
la spintronique. En effet, les manganites & structure pérovskite possédent un énorme po-
tentiel pour étre utilisées dans les composants spintroniques . Ce terme "pérovskite” a été
utilisé pour la premiére fois pour le BaTiO3, en ’honneur de Perovskii qui les a décou-
vertes . De méme, le terme 'manganite” est utilisé pour indiquer toutes les compositions
contenant & la fois du manganése trivalent et tétravalent.

Dans ce chapitre, nous présentons ’étude de ’anisotropie magnétique et du pompage
de spin dans les structures a base de manganites a structure pérovskite type Lay/3571/3MnO3
(LSMO). Nous commencons par présenter 'intérét et les enjeux technologiques derriére
I’étude de telles structures. Nous décrirons ensuite, la structure cristallographique du
LSMO a lorigine de ses propriétés remarquables et enchainerons par la présentation
détaillée de I’étude des phénoménes mentionnés ci-dessus.

3.1 Introduction

Le transport de spin a travers une interface entre un matériau (NM) et un ferroma-
gnétique (FM) par pompage de spin [170, 171] et effet Hall de spin (SHE) [172, 173] est
indispensable pour la manipulation de la dynamique de 'aimantation. En effet, I'utilisa-
tion d’un courant polarisé en spin pour manipuler 'aimantation, via le couple de transfert
de spin (STT), a fait 'objet d’une attention considérable en raison de ses applications pro-
metteuses dans les dispositifs spintroniques tels que les mémoires magnétiques MRAMs
ou les logiques magnétiques.

Jusqu’a présent, une attention significative a été portée aux hétérostructures FM/NM
comprenant des matériaux 3d [38] avec une extension au grenat de fer et d’yttrium (YIG)
[180]. Bien que ces systémes aient permis de mieux comprendre la physique sous-jacente
des SHE et du pompage de spin, ces ferromagnétiques a métaux de transition présentent
une aimantation a saturation élevée et un amortissement magnétique important qui se
traduisent par des densités élevées des courants critiques dans les dispositifs basés sur
SHE. En effet, I'amortissement magnétique joue un role important dans la détermination
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de la vitesse de retournement de 'aimantation (vitesse d’écriture) et de la puissance de
renversement de ces dispositifs. La compréhension et le controle de 'amortissement des
matériaux magnétiques dans un systéme a base de films minces sont donc critiques pour
réaliser des mémoires a haute vitesse et a faible puissance.

Ainsi pour améliorer ces applications, I'identification de nouveaux matériaux et struc-
tures pour la génération, la transmission et la conversion efficace des courants de spin
est fortement demandée. En partant des dispositifs a base de métal a la fin des années
1980, le domaine de la spintronique s’est rapidement étendu aux oxydes de métaux de
transition. En effet, au cours des derniéres décennies, la croissance de films minces et
d’hétérostructures d’oxyde de haute qualité a montré des progrés importants concernant
la qualité des échantillons. Alors que la croissance de films d’oxydes a d’abord été motivée
par la découverte de la supraconductivité a haute température dans les cuprates pérovs-
kites [181], la technologie des techniques de dépot a rapidement été appliquée a d’autres
oxydes de métaux de transition a structure de pérovskite, telles que les manganites. La
découverte de la magnétorésistance colossale dans ces films minces [182] a déclenché d’in-
tenses activités de recherche et a conduit a I'utilisation de manganites comme électrodes
dans les jonctions tunnel magnétiques. Depuis lors, la recherche sur la spintronique des
oxydes a été intense, les derniers développements concernent les doubles pérovskites, les
oxydes magnétiques dilués et les oxydes multiferroiques [183, 184].

Dans le domaine de spintronique des oxydes, le composé Lag/3Sr1/5MnO3 (LSMO)
est un matériau ferromagnétique largement attractif en raison de sa faible aimantation
a saturation, de sa magnétorésistance colossale, de son faible coefficient d’amortissement
magnétique et de sa nature semi-métallique [185], ot sa polarisation de spin attendue
est proche de 100% [186]. En effet, un rapport de magnétorésistance par effet tunnel de
1800% a 4 ° K est démontré par Bowen et al. [186], en raison d’une polarisation de spin
d’au moins 95% dans les électrodes LSMO.

DOO-PPV

FIGURE 3.1 — [187] Schéma de structure de spin OLED, ot un film mince de LSMO re-
présente 'anode. Ici, le champ magnétique, dans le plan (fléche noire), induit I'alignement
parallele des aimantations des couches FM (Co et LSMO), fléches rouges. L’émission EL
(emitted light) (ligne rouge ondulée) est collectée a travers I’électrode mince Co/Al.

Plusieurs applications sont ainsi envisageables parmi lesquelles, "la spintronique orga-
nique", telle que les futurs dispositifs de diodes électroluminescentes organiques de spin
(spin-OLED), voir figure 3.1, ou des trous et des électrons polarisés en spin sont injec-
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tés dans la couche émettrice organique. Dans ces composants, LSMO remplace 1'oxyde
d’indium-étain (I7°0) dans le role de 'anode, donnant lieu & de meilleurs performances
par rapport a d’autres matériaux ferromagnétiques ou leurs alliages [188].

Dans ce chapitre, nous utilisons la résonance ferromagnétique pour ’étude de ’aniso-
tropie magnétique et de I'amortissement dans des films épitaxiés de LSMO déposés sur
des substrats Sr7i05 (001) (STO) avec et sans couche de couverture de Pt. Nous obser-
vons un faible amortissement magnétique et un transport interfacial efficace de spin dans
ce systéme, ce qui fait de la bicouche LSMO/Pt un candidat potentiellement prometteur
pour les applications en spintronique.

3.2 Propriétés des couches de LSMO

3.2.1 Structure cristallographique

Parmi les oxydes perovskites de manganeése, les La;_, A, MnO3 (o A = Ca, Sr, Ba)
ont été largement étudiés comme un matériau optimal pour les dispositifs spintroniques.
La structure cristalline d’'une manganite perovskite comme le La;_,Sr,MnOs (LSMO)
(ot z est une variable indiquant le niveau de dopage) est présentée sur la figure 3.2. Cette
structure est de forme générique ABOj3 cubique et appartient au groupe d’espace Pm3m.
Les atomes de lanthane (La) ou de strontium (Sr) dopés par substitution occupent les sites
"A" et forment une cellule unitaire cubique. Les atomes de manganése (Mn) occupent
le site "B" entourés d’atomes d’oxygéne et forment un octaédre MnQOg (figure 3.2). Les
atomes d’oxygeéne sont ionisés en O?~, le lanthane en La®T et le strontium en Sr?*. Les
atomes de manganése sont ionisés soit en Mn3*, soit en Mn**, selon le niveau de dopage.

Ce systéeme présente de riches interactions entre les degrés de liberté de charge, de
spin et d’orbitale conduisant & des diagrammes de phase électroniques et magnétiques
complexes, par exemple une transition paramagnétique, ferromagnétique et antiferroma-
gnétique dépendante du dopage.

iz
/
N

FIGURE 3.2 — [189] Cellule unitaire du LSMO. L’atome de manganése (vert) est entouré
d’un octaédre d’oxygeéne (rouge). Les atomes des sites jaunes peuvent étre soit du lanthane,
soit du strontium, en fonction du degré de dopage.
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3.2.2 Diagramme de phase

Les concentrations de dopage et les rayons atomiques des cations pourraient déter-
miner les propriétés physiques et structurelles des manganites pérovskites. La figure 3.3
montre le diagramme de phase riche des manganites La;_,Sr,MnQOs3 en fonction de la
concentration de dopant "Sr" et de la température, qui permet d’obtenir différentes pro-
priétés en fonction du taux de dopage "x". Les deux concentrations extrémes de dopant,
c’est-a~dire pour x = 0 (LaMnOs3) et x = 1 (SrMnQOs), présentent un comportement
antiferromagnétique. Pour x > 0.17, le LSMO présente une phase de métal ferromagné-
tique (FM). Cette phase FM est assez stable jusqu’a la concentration de dopant 'Sr’ a
x = 0.5. A x = 0.33, le composé est & moitié¢ métallique et présente une phase FM avec
une température de Curie maximale de 350 K. Par conséquent, cette concentration de
dopage particuliére (autour de x = 0.33) est la plus intéressante, car elle permet d’explo-
rer les possibilités de développement de dispositifs spintroniques a température ambiante.
Dés lors, les études concernant les films LSMO épitaxiés sont les plus pertinentes, ol
la réduction de I'épaisseur du LSMO est cruciale pour la miniaturisation des dispositifs
spintroniques.

400

[N, T(K)
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FIGURE 3.3 — [190] Diagramme de phase du La;_,Sr,MnOs pour différentes concentra-
tion de dopage et de température. Différentes structures cristallines sont indiquées : O-
orthorhombique ; R-rhomboédrique ; T-tétragonal, M.-monoclinique; H-hexagonale. Les
phases magnétiques sont également indiquées : antiferromagnétique AFM-jaune, ferroma-
gnétique FM-bleu, paramagnétique PM-vert.

3.2.3 Film mince de LSMO

Les premiers dépots de films épitaxiés de LSMO de haute qualité remontent aux
années 1990, dépot par pulvérisation magnétron et PLD [191, 192|. La PLD a été la
technique clé pour la croissance des films de LSMO, ou les propriétés de type "massif"
dans les films minces de LSMO ont été reproduites par cette technique.

La qualité des films LSMO, dépend non seulement des conditions de dépot par PLD
(telles que la pression en oxygéne, la puissance laser, la distance cible-substrat...), mais
également du type de substrat utilisé. En effet, il a été démontré que selon le substrat
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utilisé, différentes contraintes (de compression ou de traction) peuvent étre induites dans
les films LSMO et qui ont pour conséquences de modifier leurs propriétés électriques
(telle que la résistivité électrique) et magnétiques (aimantation a saturation et anisotropies
magnétiques) [193] (voir figure 3.5). La figure 3.4 montre ’écart du paramétre maille entre
le LSMO sous forme massif et le substrat utilisé.

i
Compressive strain Lag 7810 gMnOg Tensile strain
bulk

3.70 3.80 \L 3.90 4.00
I f } |
Substrate lattice (A) T T /‘\ T

LaAlO, NdGaO; SrTiO; DyScO,

(-2.1%) (=0.3%) (+0.8%) (+1.9%)

FIGURE 3.4 — [193] Ecart du paramétre de maille entre le LSMO et les quelques substrats
couramment utilisés : 2.1% pour le LAO, 0.3% pour le NGO, 0.8% pour le STO et 1.9%
pour le DSO.

A
10°F
107 g
E 102
10 E
_4_ - 0
e~ 3 0 200 400 O 200 400
3 T (K)
107°

0 80 160 240 320 400
Temperature (K)

FIGURE 3.5 — [193] A) Dépendance en température de la résistivité des films minces de
LSMO de 8 nm d’épaisseur déposés sur différents substrats sous un champ magnétique
nul, [194] B) Aimantation en fonction de la température des films de LSMO déposés sur
des substrats LAO (a), STO (b), LSAT (c) et NGO (d) selon 3 directions cristallogra-
phiques différentes .

Les substrats pérovskites les plus couramment utilisés pour la croissance épitaxiale
de films minces de LSMO sont LaAlOs (LAO), (LaAlO3)o3(SmTaAlOg)o7 (LSAT),
NdGaO3; (NGO), SrTiO3 (STO), DyScO; (DSO), etc. Les films LSMO déposés sur
STO, DSO subiront une déformation biaxiale en traction dans le plan, tandis que sur
LAO, LSAT et NGO, ils subiront une déformation biaxiale en compression dans le plan.
La figure 3.6 montre les contraintes imposées par le substrat sur un film perovskite et son
adaptation par rapport au substrat.

Parmi ces substrat, le titanate de strontium (Sr7i03) (STO) est le plus utilisé pour
le dépot en couches minces d’oxydes tels que les LSMQO, en raison de leurs nombreuses
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propriétés. Le ST T'iO3 a une structure pérovskite stable. A température ambiante, il existe
sous la forme cubique, mais se transforme en structure tétragonale & des températures
inférieures a 105 ° K [195]. A trés basse température, le titanate de strontium présente
des caractéristiques piézoélectriques et supraconductrices. Le SrTiO3 présente également
une trés grande constante diélectrique [195].

(@) (b)
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FIGURE 3.6 — [196] Schéma des déformations du réseau pour un film mince pérovskite
épitaxié déformé sous (a) une déformation de compression dans le plan, (b) une déforma-
tion de traction dans le plan, respectivement. Les octaédres BOg peuvent s’adapter aux
changements induits par le substrat par une rotation soit perpendiculaire au substrat (c)
et/ou autour d'un axe paralléle au plan du substrat (d).

3.3 Préparation des échantillons

Les échantillons & base de couches minces de LSMQO étudiés au cours de cette thése,
ont été déposés via la collaboration du LSPM avec le centre GREYC, Université Caen-
Normandie.

Des films minces LSMO (Las 3511 /3MnOs) d’épaisseurs g0 variables, ot tpgyo =
6,8, 10,20 et 30nm, ont été déposés sur des substrats SrTi03 (STO) (001) par ablation
laser (voir section 2.1.2), équipée d’'un RHEED in situ de la société Twente Solid State
Technology (TSST). Durant la croissance, la température de dépot a été maintenue & 750°
C sous une pression de 0.2 mbar d’oxygéne avec une fréquence de pulvérisation de 1 Hz
et une fluence de laser de 1.70 J.cm~2.

Apres le dépot, les films de LSMO ont été refroidis a température ambiante sous une
pression de 500 mbar d’O,. Ensuite, les échantillons ont été transférés dans une chambre
de pulvérisation magnétron a courant continu (DC magnétron), sans rompre le vide, pour
le dépot d’une couche de Pt de 7 nm d’épaisseur a température ambiante sous une pression
d’argon (Ar) de 4 x 1072 mbar et & une puissance de 17.6 W. Le platine est utilisé ici
comme matériau NM pour les mesures de pompage de spin. Une couche LSMO de 10
nm d’épaisseur, non recouverte et déposée dans les mémes conditions, est utilisée comme
échantillon de référence.
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LSMO (t;smo)
SrTiO; (001)

FIGURE 3.7 — Structure de 'empilement a base de LSMO étudiée. Plusieurs épaisseurs
(trsmo) de LSMO ont été déposées o trsyo = 6,8,10,20 et 30 nm.

3.4 Propriétés structurales
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FIGURE 3.8 — Diagramme de diffraction des rayons X 26/w d’un échantillon LSMO (30
nm)/Pt (7 nm) déposé sur le substrat STO (001), en utilisant une source de rayons X

(Cu).

La figure 3.8 montre les diagrammes XRD 26 /w mesurés pour une couche de LSMO
de 30 nm d’épaisseur recouverte de Pt. Les diagrammes indiquent la présence des pics
de LSMO et de substrat STO de type (001). En effet, trois pics nets correspondant
aux réflexions (001), (002) et (003) du STO sont observés pour cet échantillon. Les pics
principaux du LSMO apparaissent a coté d’eux et sont marqués comme LSMO(001),
LSMO(002) et LSMO(003), indiquant une croissance le long de la direction du LSMO(001).
Cela confirme également la croissance épitaxiale attendue de la couche de LSMO sur le
substrat monocristallin ST'O (001), selon la relation (001) LSMO||(001)STO et [001|LSMO
[[001]STO. Le paramétre de maille hors plan de LSMO a été évalué a 3.84 A. Cette valeur
est inférieure au paramétre de la cellule unitaire pseudocubique du LSMO (arsyo0 = 3.867
A) [197] suggérant la présence d’une contrainte de traction dans le plan du film mince de
LSMO.

En effet, le paramétre de maille de STO est agro = 3.905 A et une croissance épitaxiale
dans le plan du film entraine un allongement dans le plan du film, produisant ainsi une
compression hors du plan. De plus, le diagramme de rayons X présente un pic de Pt
(111), provenant de la couche de couverture de Pt. Pour mieux visualiser ce pic, nous
avons également réalisé un diffractogramme 260 /w avec un décalage hors plan de 0.4° (en
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ligne rouge sur la figure 3.8). Cela a permis de réduire pics artefacts supplémentaires liés
au substrat (en étoiles dans la figure 3.8) induits par le fait que les rayons X utilisés ici ne
sont pas monochromatiques. La croissance du LSM O recouvert par Pt est donc similaire
a celle du LSMO non recouvert [198] et elle est en accord avec les investigations reportées
dans [199, 200].

3.5 Propriétés statiques

Afin d’étudier I'anisotropie magnétique et le pompage de spin, la détermination de
I’aimantation & saturation M, et de I’épaisseur de la couche magnétique morte ¢, est
essentielle. Pour cela, les mesures VSM sont les premiéres a étre effectuées, en appliquant
un champ magnétique dans le plan et hors du plan des échantillons. La figure 3.9 montre
un exemple des cycles d’hystérésis pour les couches LSMO (20 et 30 nm).

Pour chaque échantillon, M, est extraite de ces courbes & partir de la valeur de 'ai-
mantation atteinte a la saturation. La dépendance de 'aimantation a saturation par unité
de surface (M X trsmo) en fonction des épaisseurs trgpo est ensuite tracée et ajustée
linéairement afin de déterminer M, et t; : M, & partir de la pente et t; & partir de I'in-
tercepte avec 1’axe horizontal (figure 3.10). Nous obtenons M, = (323 & 19) emu.cm ™ et
tg = (3.4 £ 0.2) nm . L’aimantation & saturation obtenue est en bon accord avec celles
rapportées dans les références [199, 201] (M, = 350 emu.cm™® et M, = 300 emu.cm™?)
et elle est légeérement plus élevée que celle donnée (265 emu.cm™?) par Lee et al. [200].
Globalement M, obtenue est en agrément avec les valeurs relevées dans la littérature.

(a) LSMO (20 nm)/Pt (b) LSMO (30 nm)/Pt
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FIGURE 3.9 — Cycles d’hystérésis pour les échantillons (a) LSMO (20 nm)/Pt et (b)
LSMO (30 nm)/Pt pour champ magnétique appliqué dans le plan 4 0 ° et 90 ° par
rapport aux bords du substrat.

La couche magnétique morte désigne la région a la surface ou a l'interface avec le
substrat (STO/LSMO) et avec la couche de couverture (LSMO/Pt) ou les propriétés
ferromagnétiques du LSMO ont diminué ou ont été modifiées de maniére significative.
L’origine de cette couche magnétique morte n’est toujours pas encore claire et encore
sous débat, ce qui en fait le sujet de plusieurs recherches au cours des derniéres années.
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FIGURE 3.10 — Dépendance en épaisseur du moment magnétique & saturation par unité
de surface pour les systémes LSMO/Pt de différentes épaisseurs de la couche LSMO
(tLsymo) recouvertes par une couche de Pt de 7 nm d’épaisseur. Les symboles indiquent
les données expérimentales et la ligne continue représente I’ajustement linéaire.

Parmi les explication possibles, il a été suggéré que t, contient probablement des lacunes
d’oxygéne (qui sont plus concentrées a la surface des films LSMO ultra-minces) qui
perturbent le couplage d’échange et donc détruisent 1'ordre a longue portée [202]. Suite
a la détermination de la couche magnétique morte, nous considérerons dans la suite de
ce chapitre 1’épaisseur effective du LSMO (t.sf) définie comme I’épaisseur nominale du
LSMO (trsmo) réduite par 'épaisseur de la couche morte : t.fr = trspo — ta.

3.6 Propriétés dynamiques

Dans cette section, nous présentons I’étude de ’anisotropie magnétique et du pompage
de spin dans les films LSMO/Pt par FMR.

3.6.1 Spectres FMR

La figure 3.11 montre un exemple des spectres FMR, mesurés a différentes fréquences
microondes d’excitation(5, 6 et 8 GHz) et représentant 'amplitude de la dérivée de la
puissance absorbée par rapport au champ, en fonction du champ magnétique appliqué
dans le plan pour un film LSMO de 8 nm d’épaisseur (LSMO (8 nm)/Pt). Ces spectres
sont ajustés par 1’équation 2.8, afin de déterminer le champ de résonance (qui sera utilisé
pour le calcul de 'aimantation effective M.ss) et la demi-largeur & mi-hauteur de la raie
FMR, utilisée pour les calculs de 'amortissement de Gilbert aygy0 et de la conductance

par mixage de spin gl}f, que nous verrons plus tard.
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FIGURE 3.11 — Spectres FMR, (mesurés a différentes fréquences) représentant ’amplitude
de la dérivée de la puissance absorbée, par rapport au champ appliqué, en fonction du
champ magnétique appliqué dans le plan pour le film LSMO (8 nm)/Pt . Les symboles
font référence aux données expérimentales et les lignes représentent I’ajustement en uti-
lisant 1’équation 2.8.

3.6.2 Le rapport gyromagnétique
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FIGURE 3.12 — Variation de la fréquence du mode de précession uniforme en fonction du
champ magnétique appliqué perpendiculairement au plan pour le systéme LSMO/Pt (7
nm) de différentes épaisseurs de la couche LSMO. Les symboles font référence aux données
expérimentales et les lignes représentent I'ajustement en utilisant 1’équation 2.16.

En plus de la détermination de M, et de t4, le rapport gyromagnétique /27 est
également important pour I’é¢tude de I'anisotropie magnétique et du pompage de spin.
Pour cela, nous avons étudié les variations de la fréquence de précession uniforme de
Iaimantation en fonction du champ magnétique appliqué perpendiculairement au plan
du film, pour toutes les épaisseurs de LSMO. La figure 3.12 illustre cette dépendance. Le
facteur gyromagnétique est obtenu a partir de la pente de I’ajustement linéaire des données
expérimentales avec ’équation 2.16. L’insert de la figure 3.12 montre la dépendance en
épaisseur du facteur g (facteur de Landé), déterminé a partir des valeurs obtenues de /27,
ot v/2m = g x 1.397 (MHz/Oe). Le facteur g diminue avec la diminution de I’épaisseur,
ce qui est cohérent avec les études précédentes sur les films minces métalliques [203, 204].
Pour la plus grande épaisseur (LSMO (30 nm)/Pt), la valeur du facteur g est (2.11 £
0.012), ce qui donne une estimation de la valeur de g pour le LSMO massif. Il faut noter
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la faible variation en épaisseur du facteur g pour les films épais de LSMO (égale ou
supérieur a 20 nm), confirmant & nouveau que la valeur du facteur g du LSMO massif se
situe autour de 2.11+0.012. On doit mentionner aussi que le facteur g diminue a au fur et
& mesure que ’épaisseur diminue pour atteindre la valeur de 2.04 +0.01 qui est proche de
celle du facteur g de électron libre, indiquant une petite interaction spin-orbite [205]. Il
convient de mentionner que le facteur g est connu pour dépendre de la composition et il est
fortement influencé par les effets de surface et d’interface, du fait de forte dépendance de la
symétrie locale [205]. De tels effets d’interface peuvent conduire a de fortes augmentations
du rapport entre moment angulaire orbital et le moment angulaire de spin, qui est lié¢ au
facteur g.

3.6.3 Anisotropie magnétique

Nous étudions 'anisotropie magnétique en commencant par l'investigation de la dé-
pendance angulaire hors du plan du champ de résonance. La figure 3.13 montre cette
dépendance mesurée a la fréquence de 7 GHz pour deux échantillons de LSMO (10 et 20
nm)/Pt en plus de échantillon de référence, sans couche de couverture en Pt. Pendant
les mesures, les échantillons ont été tournés de 180° (avec un pas de 5° ) de la direction
dans le plan (A = £90°) & la normale au plan de la couche (fy = 0° ). Les maxima et
minima du champ de résonance identifient clairement les axes de difficile et de facile ai-
mantation. Le comportement angulaire est dominé par une anisotropie effective uniaxiale
perpendiculaire avec un axe facile dans le plan.

« LSMO(20nm)Pt
A LSMO(10nm)  4A) .
o LSMO(10nm)/Ptf §

Champ de résonance (kOe)
N w -I’Ih [62 I o)) ~

—
1

90 60 -30 0 30 60 90
04 (%)

FIGURE 3.13 — Variations du champ de résonance en fonction de ’angle hors du plan (6)
(qui définit la direction du champ magnétique appliqué par rapport a la normale au plan
du film), mesurées a une fréquence de 7 GHz, pour les systémes LSMO (20 et 10 nm) /Pt
et pour la couche de LSMO de référence d’épaisseur 10 nm sans la couche de couverture
en Pt. Les données expérimentales (symboles) sont ajustées (lignes) par 'équation 2.15.

Nous avons également étudié la dépendance angulaire du champ de résonance FMR
dans le plan de la couche, ou ¢y désigne 'angle entre le champ magnétique appliqué dans
le plan par rapport & un bord du substrat (voir figure 2.16).

Cette dépendance, mesurée & 5 GHz pour les échantillons LSMO(8 nm)/Pt et pour
la couche de référence LSMO (10 nm) sans Pt, est illustrée sur la figure 3.14. Cette fi-
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gure montre que la dépendance angulaire du champ de résonance du LSMO (10 nm) non
recouvert par le Pt, est dominée par une anisotropie d’ordre 4 (biaxiale) avec des axes fa-
ciles le long des bords du substrat (axes [100] et [010]), en plus d’une anisotropie uniaxiale
également le long de I'un des bords du substrat. Il est bien connu que les films LSMO
déposés sur STO (001) présentent une anisotropie d’ordre 4 dans le plan avec les axes
de facile aimantation le long de [110] et |[110] (& 45° par rapport aux bords du substrat).
Cette anisotropie & été associée a I’épitaxie totale dans le plan entre le film de LSMO et
le substrat STO [198, 206, 207] et elle a été attribuée a une origine magnétocristalline.
De plus, Vila-Fungueirino et al. [208] ont rapporté que les films LSMO déposés sur STO
(001) présentent une anisotropie magnétocristalline d’ordre 4, avec un axe facile le long
de la direction [110], superposée a une anisotropie uniaxiale plus faible. La cellule unitaire
monoclinique déformée du LSMO produit une large différence des recouvrements orbi-
tales le long des directions équivalentes a I’axe facile [110], introduisant ainsi le supplément
d’anisotropie uniaxiale [208]. Généralement, il est important de préciser que I'anisotropie
magnétique des films minces de LSMO est trés sensible a la symétrie et a la morphologie
du substrat, et que les déformations du réseau peuvent induire une anisotropie supplé-
mentaire le long de la direction de la contrainte de traction [194]. L anisotropie uniaxiale
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FIGURE 3.14 — Champ de résonance FMR en fonction de la direction du champ magné-
tique appliqué dans le plan par rapport au bord du substrat (¢ ) mesuré a une fréquence
de 5 GHz pour le systéme LSMO (8 nm)/Pt et la couche de référence de LSMO de
10 nm d’épaisseur sans la couche de couverture en Pt. Les symboles font référence aux
données expérimentales et les lignes sont les ajustements utilisant ’équation 2.17.

observée pourrait également étre induite par la morphologie du substrat, par exemple par
les marches résiduelles du substrat dues a un désalignement lors de découpage du substrat
selon un axe cristallographique (substrat vicinal) [209]. La dépendance angulaire dans le
plan du systéme LSMO (8 nm)/Pt semble étre régie par une anisotropie uniaxiale. Ce-
pendant, une observation attentive de cette dépendance angulaire nous permet d’observer
que le comportement n’est pas une pure sinusoide, suggérant ’existence d’autres termes
d’anisotropie.

Par conséquent, pour la détermination précise des différentes contributions & 1’ani-
sotropie dans le plan, la dépendance angulaire du champ de résonance (pour les deux
échantillons) a été ajustée a Paide I'équation 2.17. Ainsi, les meilleurs ajustements (en
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ligne rouge sur la figure 3.14), ont révélé que pour le systéme LSMO (8nm)/Pt, la dépen-
dance angulaire résulte de la contribution du champ d’anisotropie magnétique d’ordre 4
ot Hy = (740.5) Oe et par conséquent Ky = (0.57 £ 0.07) x 10% erg.cm™3, avec des axes
faciles le long des directions [110] et [110] superposée a un champ d’anisotropie uniaxiale
plus élevé, ayant pour valeur H, = (16.75 £ 1) Oe [K, = (2.7 £+ 0.29) x 10 erg.cm ™3,
le long d’un bord du substrat STO. Pour la couche de référence de LSMO (10 nm),
I'ajustement de la dépendance angulaire dans le plan de 'échantillon (en ligne noire sur
la figure 3.14) a donné, Hy = (16 + 1) Oe Ky = (1.29 & 0.14) x 10* erg.cm ™3| avec des
axes faciles le long de [100] (et des directions équivalentes) et d’un champ d’anisotropie
uniaxiale H, = (44 0.3) Oe |K, = (0.64 £ 0.073) x 10° erg.cm™?|. Nous précisons qu’au-
cune anisotropie significative d’ordre 4 n’a été détectée dans les différents échantillons
LSMO/Pt étudiés et que I'anisotropie uniaxiale dans le plan reste faible et inférieure a
16 Oe. Des tendances similaires (anisotropie uniaxiale dominante dans le plan) ont été
rapportées pour les systémes LSMO/STO [199, 200].
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FIGURE 3.15 — Variation de la fréquence du mode de précession uniforme en fonction
du champ magnétique appliqué dans le plan pour le systéme LSMO/Pt (7 nm) avec
différentes épaisseurs de LSMO (tpsyo = 6,8 et 30 nm). Les directions du champ ma-
gnétique appliqué sont oy = 40°,90° et 50°, respectivement pour t;530 = 6,8 et 30 nm.
Les symboles font référence aux données expérimentales et les lignes sont des ajustements
utilisant I’équation 2.17.

Dans la suite, nous allons présenter 1’étude de 1’anisotropie magnétique perpendicu-
laire qui peut étre directement déterminée & partir de 'aimantation effective. Ainsi, les
fréquences du mode de précession uniforme en fonction des champs magnétiques appliqués
perpendiculairement et dans le plan des échantillons (figure 3.15 pour une direction @y
donnée) ont été ajustées a I’aide des équations 2.15 et 2.17, respectivement, afin d’extraire
les valeurs de 'anisotropie perpendiculaire effective. Ainsi, les valeurs obtenues (M. et
Mecsr1 pour les champs magnétiques appliqués dans le plan et perpendiculairement au
plan de I’échantillon, respectivement) sont ensuite représentées en fonction de Uinverse
de I'épaisseur effective de LSMO (1/t.¢s). La figure 3.16 présente ces données, pour les-
quelles nous remarquons une différence significative entre les valeurs de M.sp et Mgy, .
Cette différence suggére 'existence d’un terme d’anisotropie perpendiculaire de second
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ordre caractérisé par la constante K5, en plus du terme conventionnel d’anisotropie per-
pendiculaire uniaxiale, comme indiqué dans I’équation 2.15. Ainsi, selon cette équation
et pour un champ magnétique appliqué dans le plan (05 = 90°), la contribution de Ky,
a la fréquence s’annule et 'ajustement des données expérimentales (figure 3.15) conduit
a Mgy Par conséquent, les mesures sous champ magnétique appliqué dans le plan sont
indépendantes de Ko .

Pour un champ magnétique appliqué perpendiculairement au plan (0 = 0°), la fré-
quence de précession du mode uniforme varie linéairement en fonction du champ de réso-
nance (figure 3.12) ot 'intersection avec I'axe horizontal donne M.sp — “]\(;j. Ainsi, les
constantes uniaxiales et du second ordre d’anisotropie perpendiculaire ont été déduites en
combinant les mesures FMR de la fréquence de résonance en fonction du champ magné-
tique appliqué dans le plan (figure 3.15) et perpendiculairement au plan (figure 3.12). A
noter que la precision sur les valeurs de Ky, a été vérifiée en ajustant la dépendance angu-
laire hors plan du champ de résonance par I’équation 2.15 ot un bon accord a été observé
(figure 3.13). De plus, il n’aurait pas été possible d’ajuster les données expérimentales de
la figure 3.13 sans 'utilisation de la constante K .
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FIGURE 3.16 — A gauche : dépendance des aimantations effectives 4w M sy et 4mM.ss )
extraites de l'ajustement des mesures FMR sous des champs magnétiques appliqués dans
le plan et perpendiculairement au plan, respectivement, en fonction de I'inverse des épais-
seur effectives de LSMO, pour les systémes LSMO/Pt. Les symboles font référence aux
données expérimentales et les lignes sont les ajustements linéaires. A droite : dépendance
de la constante d’anisotropie perpendiculaire du second ordre (K5 ) en fonction de I'in-
verse de I'épaisseur effective du LSMO pour les systémes LSMO/ Pt.

Les valeurs obtenues de K, (représentées dans la figure 3.16) montrent une augmenta-
tion (en valeur absolue) de cette constante avec 'augmentation de 1’épaisseur du LSMO,
suggérant l’existence des contributions d’interface. De plus, le signe négatif de ce terme
indique qu’il renforce 'axe de facile aimantation dans le plan. Plusieurs origines peuvent
étre attribuées a ce terme. Ky, peut par exemple, survenir des contraintes mécaniques
non uniformes existantes aux interfaces présentant une grande disparité cristallographique
[210]. Dieny et al. [211] ont également montré analytiquement que les fluctuations spa-
tiales de I’épaisseur du film peuvent conduire a un terme d’ordre supérieur si la période
des fluctuations est inférieure a la longueur d’échange du matériau FM [210, 211].
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Dans la suite, nous nous intéressons a ’anisotropie perpendiculaire uniaxiale K| qui
obéit a la relation :
K
besy
ou K est la constante d’anisotropie perpendiculaire de surface et K, est la constante du
volume. En combinant les équations 2.13 et 3.1, nous déduisons que :

K =K, +

(3.1)

2K, 2K
Ms Msteff

47TMeff:47TMS— (32)

Ainsi, les constantes d’anisotropie ont été déterminées a partir de ’ajustement linéaire
de la courbe de 47 Msp en fonction de 1/t.s; (figure 3.16). K, et K, sont extraites a
partir de la pente et de I'intersection avec I’axe vertical, respectivement. La valeur obtenue
de K, = (0.03 + 0.004) erg.cm™ est trés faible et négligeable, suggérant que la contri-
bution de linterface a 'anisotropie perpendiculaire est insignifiante, contrairement aux
systémes & base de métaux de transition FM tels que Pt/Co [68]. La constante d’aniso-
tropie perpendiculaire de volume K, = (—0.57 £0.07) x 10° erg.cm™? favorise l'axe facile
aimantation dans le plan et elle est significativement inférieure aux valeurs rapportées
dans les références [200, 198|. En effet, en ne tenant compte que de M.y, les constantes
d’anisotropie perpendiculaire de surface et de volume sont sous-estimées puisque la contri-
bution de K, a ces deux termes est négligée. Nous avons alors utilisé 4mM.s¢, et déduit
la constante d’anisotropie effective de surface Ky.pr = (0.055 & 0.007 erg.cm™?) et de
volume Kepp = (—2.01 £ 0.035) x 10° erg.cm™>. Ainsi, alors que I’anisotropie perpendi-
culaire de surface reste trés faible par rapport a celle de l'interface Co/Pt par exemple,
Kyepy est en accord avec les valeurs rapportées par Belmeguenai et al. [206] (—2.5 x 10°
erg.cm™?) et par Lee et al. [200] (—4 x 10° erg.cm™®). L’origine principale de cette ani-
sotropie perpendiculaire est généralement considérée comme provenant de la déformation
interfaciale par le biais du couplage magnétoélastique [212].

3.6.4 Amortissement magnétique et pompage de spin

Nous avons également étudié 'amortissement magnétique des échantillons LSMO en
mesurant la demi-largeur & mi-hauteur (AH) des raies FMR. La figure 3.17 montre la
dépendance angulaire typique (pour une direction ¢y appliquée du champ magnétique
dans le plan) pour les échantillons de LSMO (8 nm)/Pt et LSMO (10 nm) sans Pt a
une fréquence de 5GHz.

Le comportement anisotrope prononcé de AH est en désaccord avec le caractére iso-
trope de I'amortissement intrinséque de Gilbert, et par conséquent, nous déduisons que
la largeur de raie observée dans la figure 3.17 doit résulter des contributions extrinséques
supplémentaires. Dans nos échantillons, les contributions extrinséques proviennent prin-
cipalement de la diffusion a deux magnons, de la mosaicité et des inhomogénéités (voir
partie 1.1.6.2 ). Pour la couche de LSMO (10 nm), AH présente la méme symétrie d’ordre
4 qui a été observée dans la dépendance angulaire du champ de résonance (figure 3.14).
Dans le cas de 1'échantillon LSMO (8 nm)/Pt, la dépendance angulaire de AH montre
principalement une symeétrie uniaxiale avec des minima qui correspondent aux axes dif-
ficiles de I'aimantation. Un tel comportement anisotrope de AH reflétant la symétrie du
champ de résonance est une caractéristique de la diffusion a deux magnons. Cette contri-
bution de diffusion & deux magnons a été confirmée par la dépendance angulaire hors plan
de AH. En effet, lorsque nous passons du plan a la direction hors plan, AH augmente
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avant de diminuer significativement au voisinage de la direction normale au plan pour
laquelle elle atteint son minimum (figure 3.18). La diffusion a deux magnons peut étre
corrélée a la présence de défauts orientés préférentiellement selon des directions cristallo-
graphiques spécifiques, conduisant ainsi & une asymeétrie. Par conséquent, la dépendance
angulaire (AH(pp)) a été ajustée par 'équation 2.18, ou les paramétres d’ajustement
sont indiqués dans le tableau 3.1.
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FIGURE 3.17 — Dépendance de la demi-largeur a mi-hauteur (AH) de la raie FMR en
fonction de la direction du champ magnétique appliqué dans le plan par rapport au bord de
I’échantillon (g ), mesurée a une fréquence de 5 GHz pour le systéme LSMO (8nm)/Pt
et la couche LSMO de référence de 10 nm d’épaisseur. Les symboles font référence aux
données expérimentales et les lignes sont les ajustements utilisant 1’équation 2.18 et les
paramétres dans le tableau 3.1.

Systéme AHy(Oe) ax 1073 To (Oe) Iy (Oe) Ty (Oe) AnMesp (kOe)  ¢a(°) ¢3(°)
LSMO (10 nm) 10£0.5 3.624+0.08 15.35+0.75 0 14+05 42+0.1 45+2
LSMO (8 nm)/Pt 5.7+0.3 7.94+0.25 10.35 £+ 1 201 4.54+0.75 4.5+£0.1 0 0+£2

TABLE 3.1 — Paramétres utilisés pour le meilleur ajustement des données expérimentales
de la largeur de raie FMR de la figure 3.17. Nous rappelons que T'g, 'y (et ¢2) et T'y (et ¢3)
sont des coefficients (et direction) utilisés pour caractériser 'amplitude de la contribution
de la diffusion a deux magnons.

La dépendance angulaire de AH(0y) a été ajustée par 'équation 2.18 en prenant en
compte des considérations théoriques complexes présentées en détail dans les références
[213, 214], o les contributions a la largeur de raie sont les mémes que pour le cas du
champ magnétique appliqué dans le plan. Toutefois, une grande différence est présente
dans les expressions théoriques de la mosaicité AH™°¢ et du processus de diffusion & deux
magnons AH?™% o1 réside toute la complexité du modéle utilisé pour I’ajustement de la
figure 3.18 |213, 214] :

oOH
AHmOS == |%’A9H (33)
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—H, cos(20,)
H, + 47 Mz cos?(0n)

AH*" = 20'(H,0p)sin™* \/ (3.4)
ou I'(H, ) est une fonction qui varie selon la valeur et la direction du champ magnétique
externe. Cette fonction prend en considération les défauts du film ferromagnétique (dans
les trois dimensions dans l’espace, représentés par les coefficients a et b dans I’équation
3.5), de lI'échange et d’une fonction supplémentaire (fonction de trainage [213]) notée
=(0n, 0yr) représentant la déviation de 'aimantation a I’équilibre par rapport a la direction
du champ magnétique appliqué conduisant a un élargissement de la raie FMR, [213] :

o :
['(H,0g) = (L. 5 1220 07 (aH}4bx [H, cos(20y)+H, cos® Oar]°+[H, cos(20y)— Hy sin® 0]%)
(3.5)

ol Y est un coefficient représentant I'amplitude de la fonction I'(H,6y). Il convient
de mentionner que dans le cas d’une géométrie dans le plan, les coefficients I' sont des
constantes (voir équation 2.21), alors que dans le cas d’'un champ magnétique et d’une
aimantation hors du plan, I devient une fonction variable I'(H, 0 ). Les paramétres don-
nant le meilleur ajustement de la figure 3.18 sont présentés dans le tableau 3.2.
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FIGURE 3.18 — Dépendance angulaire hors du plan de la demi-largeur & mi-hauteur (AH)
pour la couche de référence de LSMO (10 nm) sans Pt, mesurée a 7GHz. Les symboles font
référence aux données expérimentales et les lignes sont des ajustements utilisant 1’équa-
tion 2.18. La contribution intrinséque a la largeur de raie (amortissement de Gilbert) est
représentée par l'ajustement en ligne rouge, en plus des contributions extrinséques : en
noir (diffusion a deux magnons TMS), en vert (mosaicité, Mos), en violet (les inhomogé-
néités, AHy). Les paramétres du meilleur ajustement sont indiqués dans le tableau 3.2.

A noter que dans notre banc de mesure FMR, le rapport signal /bruit est plus faible
pour les mesures sous champ magnétique appliqué perpendiculairement, en particulier
pour les films LSMO les plus minces (inférieurs & 10 nm). Nous avons donc limité les
mesures avec champ appliqué perpendiculaire a la détermination du facteur gyromagné-
tique et nous avons déduit 'amortissement de Gilbert des mesures de la largeur de raie
le long de la direction du champ appliqué dans le plan (plus sensible et plus rapide), ou
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AH est minimal. En effet, en choisissant cette direction, les contributions extrinséques a
la largeur de raie sont par conséquent minimisées. Les dépendances fréquentielles de AH
pour les divers échantillons sont représentées sur la figure 3.19 ou les directions de champ
appliquées sont mentionnées dans la légende de la figure. Le calcul de la pente pour chaque
échantillon (voir equation 2.22) a permis de déduire les coefficients d’amortissement de
Gilbert représentés sur la figure 3.20 en fonction de 1/t.¢¢.

Systeme AHp(Oe) ax1073  Afy(°) 70 (Oe)  dnM s (kOe) 4mMeysry (kOe)

LSMO (10 nm) 12.74+0.6 3.62+£0.08 0.34+0.02 0.4+0.08 4.6+0.1 3.46 £0.3

TABLE 3.2 — Parameétres utilisés pour le meilleur ajustement de la courbe expérimentale
de la largeur de raie FMR hors du plan de la couche de référence de LSMO (10 nm) sans
Pt, présentée dans la figure 3.18.
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FIGURE 3.19 — Dépendance en fréquence de la demi-largeur a mi-hauteur (AH) des
raies FMR pour le systéme LSMO/Pt avec différentes épaisseurs de LSMO, en plus de
I'échantillon de référence LSMO (10 nm). Les directions du champ magnétique appliqué
sont =90 °, 40 ° et 60 °, respectivement, pour t;sy0= 8, 10 et 20 nm. Pour I’échantillon
de référence, les mesures ont été acquises pour pyz= 0 °. Les symboles font référence aux
données expérimentales et les droites sont des ajustements linéaires. Le champ magnétique
a été appliqué dans la direction o AH est minimale.

Cette figure révéle que o augmente linéairement avec 1/t.sf, confirmant ainsi la nature
interfaciale du pompage de spin dans le systéme LSMO/Pt. Ainsi, nous considérons que
I'amortissement total est donné par o = arsyo + Qpumping: OU arsmo est la constante
d’amortissement de Gilbert du LSMO massif et c,umping €st 'amortissement supplé-
mentaire introduit par Peffet de pompage de spin (voir section 2.5). Par conséquent, on
extrait arsyo = (3.76 £ 0.09) x 1073 a partir de intersection avec I'axe verticale et
g;%f = (4.25 £ 0.3) nm~? a partir de la pente, respectivement.

La valeur obtenue de agy0 est 1égérement supérieure a la valeur rapportée par Lee et
al. (1.91 x 1073) [200] et en bon accord avec la couche de référence de LSMO (10 nm) ou
arsyo = (3.6240.09) x 1073, Cependant la valeur obtenue de gl}f est significativement
inférieure a celles d’autres systémes, par exemple de Py/Pt (30 nm~2) [215] et de Co/Pt
(45 nm~2) [216]. Néanmoins, cette constante est comparable a celles rapportées pour
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Pt/YIG (6.9 nm™2) [217] et LSMO/Pt (5.5 nm~2) [200]. Pour cette derniére référence,
nous précisons que la valeur obtenue a été déduite des mesures d'un seul échantillon
LSMO (30 nm)/Pt, ce qui la rend moins précise.

B Mesures
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FIGURE 3.20 — Amortissement de Gilbert en fonction de I'inverse de ’épaisseur effective
du LSMO pour les films LSMO/Pt. Les symboles indiquent les données expérimentales
et la ligne droite est 'ajustement en utilisant 1’équation 2.34.

3.7 Conclusion chapitre

L’étude de I'anisotropie magnétique, de 1’amortissement magnétique (avec ses diffé-
rentes origines) et du pompage de spin dans le systéme de LSMO/Pt a été présentée
dans ce chapitre. Les mesures VSM ont révélé une faible aimantation a saturation avec
une couche magnétique morte relativement épaisse, probablement due a des lacunes qui
perturbent le couplage d’échange et détruisent donc I'ordre a longue portée.

Les investigations par le biais de la FMR ont montré I'existence d’une anisotropie
perpendiculaire du second ordre et de faible constante d’anisotropie de surface. L’étude
de I'anisotropie magnétique dans le plan a démontré 'existence d’une anisotropie uniaxiale
en plus d’une faible anisotropie d’ordre 4.

La dépendance angulaire de la largeur de raie FMR a démontrée la présence de plu-
sieurs contributions a I’amortissement magnétique, dont principalement ’amortissement
de Gilbert et le processus de diffusion a deux magnons. La couche de couverture en Pt
déposée sur le film de LSMO a permis d’améliorer I’amortissement de Gilbert dans ces sys-
témes conduisant & une valeur modérée de la conductance par mixage de spin. Enfin, cette
investigation permet de conclure que la faible aimantation a saturation combinée avec le
faible coefficient d’amortissement de Gilbert font de 'empilement Lag/3S71/3MnO3/Pt

un bon candidat pour les dispositifs spintroniques tels que les applications pour les spin-
OLED.
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Chapitre

Etude des phénomeénes d’interface reliés au
couplage spin-orbite dans les systémes a base
de Co : effet d’empilement et du recuit

Dans ce chapitre, nous présentons 'investigation des phénomeénes reliés a 'effet cou-
plage spin-orbite dans les héterostructures a base de Co. Dans un premier temps, nous
nous intéresserons a I’é¢tude de la PMA et de 'iDMI pour des systémes tels qu’ils sont
déposés (non-recuits) et recuits, en fonction des matériaux non magnétiques (NM) et de
I'ordre d’empilement. Ces systémes sont notés X/Co/Y ot X et Y sont différents matériaux
NM. Puis dans un second temps, nous étudions ces phénoménes dans les multicouches de
[Pt/Co/W ]y, ou le nombre de répétitions N = 1,2,3,5 et 7.

4.1 Introduction

Les dispositifs électroniques basés sur le spin (spintronique) possédent de nombreux
avantages par rapport aux dispositifs conventionnels basés sur la charge de I’électron qui
souffrent d’une consommation d’énergie élevée, d’un courant de fuite et d’'une saturation
de leurs performances. Les matériaux magnétiques sont trés prometteurs pour une utili-
sation dans de tels dispositifs car I'orientation du spin des électrons peut étre facilement
manipulée par des champs magnétiques externes ou des courants électriques polarisés en
spin. La différence de population d’électrons de spin up et de spin down dans les matériaux
magnétiques induisent un flux net de courant polarisé en spin. En raison des propriétés
d’hystérésis intrinséques des matériaux ferromagnétiques, un dispositif spintronique peut
idéalement "se souvenir" de I’état défini pendant un temps indéfini. Par conséquent, ces
matériaux non volatils & base de spin permettent une augmentation significative de la
densité de stockage et en économie d’énergies tout en offrant de nouvelles fonctionna-
lités. Parmi les matériaux ferromagnétiques, le cobalt (Co) est au cceur des dispositifs
spintroniques.

Le Co massif est ferromagnétique a température ambiante, posséde une T, de 1120 ° C
et son moment magnétique est équivalent a 1.6-1.7 pp/atome. Sa structure cristalline est
hexagonale compacte (hep) & température ambiante qui se transforme en une structure
cubique a faces centrées (fcc) 4 420 ° C. Le Co est utilisé dans la fabrication de matériaux
nécessaires a diverses applications, allant de la production d’aimants, de métaux durs,
a la fabrication de batteries lithium-ion et dans les secteurs de la pétrochimie et de la
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construction automobile. Il est (et ses alliages) également I'un des métaux de transition les
plus utilisés dans I'électronique et ’enregistrement magnétique. De plus, de nombreuses
propriétés de ses alliages découlent de sa nature cristallographique, en particulier, sa
réponse aux contraintes.

Ainsi, le Co et ses alliages ont été intensivement étudiés au cours des derniéres décen-
nies pour des applications potentielles en spintronique. Parmi ces alliages, nous pouvons
citer par exemple, les alliages Heusler a base Co (Co,XY, X : atome de métal de transi-
tion et Y : est un élément du groupe IIT & V), en raison de leurs demi-métallicité de leurs
grandes températures de Curie et du faible coefficient d’amortissement magnétique [218],
ou des alliages de CoFeB dans les empilement en CoFeB/NM, compte tenu des grands
taux TMR observés [51] et des fortes PMA relevées aux interfaces [55].

Cependant, I'intégration de tels matériaux dans les dispositifs spintroniques n’est pas
encore entierement validée, oll des connaissances profondes permettant le contréle précis
des propriétés magnétiques dans les structures a base de films de Co est encore nécessaire.
Pour cela, nous proposons d’étudier les phénoménes d’interface reliés au couplage spin-
orbite (SOC) d’interface dans les systémes a base de Co. Nous nous intéresserons aux effets
du matériau NM (comme couche de couverture ou sous-couche), du recuit (qui modifie
la structure cristalline des matériaux) et de la structure en multicouches connue pour
augmenter la PMA par exemple [219]. Une attention particuliére est donnée a I'iDMI qui
joue un role déterminant dans la stabilisation des Skyrmions [64]. En effet, 'iDMI est
actuellement au centre de l'attention de la communauté du magnétisme, en raison des
nombreuses applications spintroniques associées [127, 128|.

L’ajustement et le controle de I'iDMI sont indispensables pour les applications. Quatre
méthodes peuvent étre utilisées pour modifier 'iDMI dans les systémes a trois couches :

— Utilisation de divers matériaux non magnétiques, comme couche de couverture ou
sous-couche.

— Variation de Iépaisseur de la couche ferromagnétique.
— Variation de 'épaisseur des couches non magnétiques (voir chapitre 5 et 6).
— Recuit a différentes températures.

Dans la premiére partie de ce chapitre, nous présentons l'effet du premier et du
deuxiéme facteur pour des échantillons non-recuits et recuits a 300°C. Il serait alors pos-
sible d’optimiser sur mesure, les valeurs de 'iDMI grace aux éléments X et Y dans les
systémes de X/Co/Y. De plus, il est de la plus haute importance d’évaluer le signe et
I’amplitude de I'iDMI dans les multicouches, notamment parce que de telles investiga-
tions sont encore manquantes. Dans la seconde partie de ce chapitre, nous présenterons
Iinvestigation de la PMA, 'iDMI et I'amortissement magnétique dans les multicouches
de [Pt/Co/W]y.

4.2 Interface Pt/Co

En raison de la présence de U'interface Pt/Co dans les systéme étudiés dans ce chapitre,
nous allons dans cette partie rappeler briévement quelques propriétés et notions sur la
PMA et de 'iDMI au niveau de cette interface.

109



4.2.1 PMA

L’origine de la PMA a d’abord été démontrée pour les interfaces de type matériau
lourd /matériau ferromagnétique (HM/FM). Dans le cas de interface Pt/Co qui nous
concerne, la forte PMA est due a ’hybridation entre les orbitales 3d du Co et 5d du Pt
|68]. Le Pt est source d’une forte interaction spin-orbite, couplant les moments orbitaux
et les moments de spin a I'interface.

L’hybridation des orbitales 3d-5d et la forte interaction spin-orbite ont de nombreuses
conséquences. Dans le cas du Co, les orbitales qui favorisent une orientation de moment
magnétique hors du plan seront privilégiées. Pour le Pt, cette hybridation induit des mo-
ments magnétiques a la surface du Pt, appelée aimantation induite par effet de proximité
(PIM, proximity induced magnetization). C’est un effet d’interface qui est produit par le
matériau HM en contact d’une couche FM. le PIM est associé a la large valeur du facteur
de Stoner, pour des matériaux tels que le Pt, Ir, Pd et W [220, 221]. Le PIM viendra donc
renforcer ’anisotropie perpendiculaire, expliquant pourquoi parmi les meilleurs valeurs de
PMA observées, la présence du Pt y est largement associée. On recense ainsi des valeurs
d’anisotropie de surface K, avoisinant ou supérieures a 1 erg/cm? [22].

A noter que dans les interfaces de Pt/Co, la réorientation perpendiculaire a été mesurée
pour des épaisseurs critiques légérement proches ou inférieures a 2 nm [222].

4.2.2 Amortissement magnétique et pompage de spin

En plus de la grande PMA, le grand nombre atomique du platine devrait produire un
large pompage de spin. Le Pt est alors considéré comme un bon matériau de réservoir de
spin, ot des valeurs de conductance par mixage de spin proche de g;%f =45 nm~2 [216] et

jusqu’a g;%f =90 nm 2 [223] pour des bicouches Pt/Co ont été relevées.

En effet, Barati et al. [224] ont constaté une augmentation remarquable de 1’amortis-
sement de Gilbert dans les biocouches de Co/NM (par rapport aux films de Co pur) et
méme quelques fois plus, dans le cas d’une couche de Pt. I’augmentation de « viendra
ainsi renforcer ¢™. Néanmoins, son augmentation devient plus faible pour les films de Co
plus épais et la dépendance de 'amortissement par rapport a ’épaisseur de Co, montre
une diminution monotone avec 'augmentation de t¢,, ot a diminue d’environ 45 fois en
présence du Pt lorsque I’épaisseur du Co passe de 1 a 28 monocouches atomiques |224].

[’amélioration obtenue de 1’amortissement de Gilbert dans les bicouches de Pt/Co
résultent de deux facteurs principaux :

« Un fort SOC dans le Pt, plus lourd que le Co.

« Une grande densité d’états électroniques présente au niveau de Fermi Er dans le
Pt, due aux différentes positions énergétiques de 1’étroite bande "d", donnant ainsi
une contribution importante a I’amortissement.

Par conséquent, dans les bicouches de Pt/Co, les contributions majoritaires a 'amor-
tissement proviennent des quelques plans atomiques de la couche de Pt, qui sont les plus
proches de l'interface Pt/Co.

4.2.3 iDMI

Il est bien connu qu’un fort SOC existe a 'interface Pt/Co et par conséquent, 'am-
plitude de 'iDMI est trés grande a cette interface. De plus, il est important d’étudier la
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bicouche Pt/Co qui constitue un point de comparaison par rapport aux reste des maté-
riaux NM. De ce fait, nous pouvons alors facilement prédire 'amplitude de I'iDMI qui
peut étre déterminée dans nos échantillons en tricouches grace a la sous-couche de Pt.

Dans la bicouche Pt/Co, Yang et al. [96] ont démontré sur la base d’un calcul ab initio
que I'iDMI est générée principalement au niveau de la premiére couche atomique de Co
la plus proche de l'interface et ainsi, I'intensité de 'iDMI est inversement proportionnelle
a D’épaisseur de la couche de Co jusqu’a une monocouche atomique. Inversement, un
autre calcul effectué par Jia et al. [225] a prédit une contribution significative des seconds
atomes de Co les plus proches a l'interface Pt/Co, ce qui entraine une dépendance non
monotone de I'intensité de 'iDMI par rapport a 'épaisseur de la couche de Co. Les deux
études s’accordent sur le fait que ce phénoméne interfacial provient de quelques couches
atomiques prés des interfaces, mais les contributions détaillées de chaque couche atomique
a I'iDMI avec les mécanismes associés sont encore a débattre.

4.3 'Traitement thermique

Au cours de cette thése, nous avons également procédé au recuit de certains échan-
tillons afin d’étudier son effet sur les propriétés magnétiques (et les phénoménes SOC
d’interface) de nos empilements en couches minces.

Le traitement thermique est utilisé en science des matériaux comme un procédé per-
mettant d’optimiser les propriétés des films minces. En effet, les variations de température
peuvent entrainer des changements dans les propriétés structurelles, dans I'arrangement
des atomes et dans le comportement magnétique des films ultraminces. Le recuit peut ainsi
provoquer une transition de phase, la formation d’alliages, le mélange, la cristallisation,
le changement de la température de Curie et ’élimination des contraintes résiduelles...
Il est alors important d’étudier 'effet du recuit dans le cas de nos échantillons, sachant
que les phénoménes d’interface que nous étudions sont fortement sensibles a la structure,
au mélange et aux contraintes aux niveaux des interfaces FM/NM. Ainsi pour les ap-
plication en spintronique, il a été démontré une forte augmentation du taux TMR dans
les MTJ & base de CoFeB/MgO aprés recuit jusqu'a 400° C [226, 62|. Dans ce cas, le
recuit a pour conséquence d’améliorer considérablement la cristallisation des électrodes
CoFeB initialement amorphes, donnant lieu en plus a de forts taux TMR, une meilleur
stabilité thermique par 'augmentation de la PMA [62]. Cependant, concernant I'iDMI,
nous savons peu de choses sur 'effet du recuit sur ce phénomeéne, particuliérement lorsque
différents empilements de films FM et NM sont utilisés. Il serait alors intéressant pour
nous d’étudier I'effet du recuit sur 'iDMI en plus de la PMA et du pompage de spin. Dans
ce chapitre, nous étudions l'effet du recuit sur les films & base de Co, et dans le chapitre
6 dans les structures a base de CoFeB.

4.4 Anisotropie magnétique perpendiculaire et interac-
tion iDMI dans les systémes ultraminces X/Co/Y
non-recuits et recuits

Dans cette partie, nous avons étudié la dépendance de 'iDMI et de la PMA en fonction

de D'épaisseur du Co dans les systémes de X/Co/Y non-recuits et recuits a 300°C. Le
choix judicieux des matériaux X et Y pourrait conduire a I'optimisation des applications
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en spintroniques a travers la modulation de la PMA et de 'iDMI. Pour ce faire, nous
avons combiné la BLS et la FMR en plus de la VSM et de la XRD.

4.4.1 Préparation des échantillons
4.4.1.1 Choix des empilements

Les échantillons étudiés ici peuvent étre classés en trois séries (figure 4.1) :

. Si/Si0y//Ru(6nm)/Co (tc,)/Ti(3nm), appelé Ru/Co/Ti.

« Si/Si0,/ /W (6nm)/Co (tc,)/Ti (3nm), appelé W /Co/Ti.

« Si/Si0y//Ta (3nm)/X/ Co(tc,)/Y /Ta (3nm), ot X représente Pt(3nm) ou Ir(3nm).Y
peut étre du Pt(3nm), Ir (3nm), Cu (3nm) ou MgO(1nm). Les échantillons sont
alors notés : Pt/Co/MgO, Pt/Co/Cu, Pt/Co/Ir, Pt/Co/Pt, Ir/Co/Pt et
Ir/Co/Cu selon 'empilement, ou I’épaisseur du film de Co varie de 0.8 nm & 5.7
nm.

FIGURE 4.1 — Structure de 'empilement des échantillons a base de Co. Y peut étre du
Pt(3nm), Ir (3nm), Cu (3nm) et X Pt(3nm) ou Ir(3nm).

Le choix des matériaux listés ci-dessus, est basé sur 1’étude de leur effet sur 'iDMI et
la PMA. En effet trois types de matériaux ont été sélectionnés : des métaux légers comme
Ti, Cu et Ru, 'oxyde de magnésium (MgO) et des matériaux HM tels que Pt, Ir et W.
L’iDMI est induite dans des systémes ot un matériau HM est en contact avec une couche
FM ultra mince en raison de la rupture de 'inversion de symétrie & la surface et du fort
SOC du matériau HM. 11 a été prouvé expérimentalement que Pt, Ir et W sont presque les
seuls matériaux HM induisant une iDMI significative avec des signes opposés. Ainsi, les
systémes a base de Pt sont connus pour présenter la plus grande iDMI [227], par rapport
aux structures a base d'Ir [228] et de W [229]. Par conséquent, pour une comparaison
directe de 'iDMI entre eux, le Pt, Ir et W sont utilisés comme sous-couches et /ou couches
de couverture.

Les métaux légers tels que le Cu et le Ti sont censés avoir une iDMI négligeable et
sont donc utilisés pour isoler la contribution a I'iDMI des interfaces individuelles avec les
matériaux HM (Pt, Ir et W). De plus, la couche de Cu a été choisie du fait de son immis-
cibilité avec le Co, tandis que le choix du Ru est motivé par le fait que I'iDMI pourrait
également étre présente dans les bicouches a base de Ru/Co comme il a été révélé par
Scepka et al. [230].
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Enfin, nous avons choisi le MgO, un oxyde diélectrique, comme troisiéme option. Outre
son utilisation en tant que barriére dans les MTJs présentant des taux TMR élevés [51],
le MgO est au centre d’une discussion intensive sur les mécanismes alternatifs de 'iDMI
qui peuvent avoir lieu aux interfaces métal/oxyde grace a l'interaction Rashba due a un
champ électrique trés fort produit par le transfert de charge entre le métal et 'oxygéne.
De méme, le MgO est extrémement efficace pour générer la PMA, qui est utilisée dans
de nombreuses importantes applications. Un fort champ cristallin induit par I’hybridation
des orbitales d du Co et des orbitales sp de 'oxygéne dans le MgO peut produire une
anisotropie interfaciale relativement importante méme dans les matériaux ou le SOC est
relativement faible [231].

4.4.1.2 Dépot des échantillons

Les échantillons étudiés dans cette partie ont été élaborés via la collaboration du
LSPM avec le Dr. Mihai Gabor du centre de supraconductivité, spintronique et sciences
de surfaces de l'université de Cluj-Napoca en Roumanie.

Les échantillons ont été déposés a température ambiante, sur des substrats de silicium

thermiquement oxydés, par pulvérisation magnétron. Les couches métalliques ont été dé-
posées sous une pression d’argon de 1 mTorr, tandis que la couche de magnésium a été
déposée sous une pression d’argon de 10 mTorr.
Pour la troisiéme série d’échantillons, la sous-couche de Ta (de 3 nm d’épaisseur) a été
déposée directement sur le substrat afin d’améliorer la rugosité et de faciliter la textura-
tion (111) de la couche supérieure de Pt. Une couche de couverture supplémentaire de Ta
(également de 3 nm d’épaisseur) a été déposée pour protéger les échantillons de oxyda-
tion due a 'exposition a l'air.

La vitesse de dépot a été calibrée par des mesures ex situ de réflectométrie aux rayons
X et I’épaisseur a été calculée en tenant compte du temps de dépodt. Comme nous le
verrons plus loin, deux types d’échantillons ont été étudiés, a savoir des échantillons non-
recuits et recuits. Les systémes présentant une constante iDMI significative et une épaisse
couche magnétique morte ont été choisis pour étudier I'effet du recuit sur 'iDMI. Les
systémes Pt/Co/Ir, Pt/Co/MgO, Ir/Co/Pt et W/Co/Ti ont donc été recuits ex situ (au
LSPM) a une température modérée de 300°C (pour éviter I'alliage avec le Co) pendant 60
minutes et sous vide avec une pression inférieure a 5 x 10~% mbar. Pendant le chauffage,
la température a été modifiée a une vitesse de 5°C/min et aprés le recuit, les échantillons
ont été refroidis & une vitesse d’environ 4°C/min jusqu’a atteindre une température de
200°C, avant d’étre retirés dans un sas.

A noter que dans la suite et pour toutes les mesures (VSM, FMR et BLS), nous
commencons par présenter les résultats des échantillons non recuits, puis dans un second
temps, nous passons aux échantillons recuits.

4.4.2 Propriétés structurales

Deux spectres XRD des échantillons non-recuits a base de Co et utilisant différents
matériaux de couverture ou de sous-couches sont illustrés sur la figure 4.2. Dans le cas de
I’échantillon avec la sous-couche de Ru, en plus du pic correspondant au substrat Si, un
seul pic est observable correspondant au Ru (0001), indiquant ainsi que la sous-couche de
Ru croit avec la texture hep (0001). En raison de I’épaisseur relativement faible du film
de Co et du faible facteur de diffusion atomique, aucun pic XRD provenant du film de
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Co n’a été observé. Cependant, il est trés probable que le film de Co se développe suite a
I’empilement hep de la sous-couche de Ru [232]. Dans le cas de I’échantillon de W, outre
le pic correspondant au substrat de Si, les pics 5-W (200), (210) et (211) ont été détectés,
confirmant que la sous-couche de W est en phase 3, o aucune réflexion de la phase a-W
na été observée. Une fois de plus, aucun pic de Co n’est détecté.
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FIGURE 4.2 — Diagramme XRD 26/w mesurés pour (a gauche) Ru/Co (1.4nm)/Ti et
W/Co (1.6 nm)/Ti et (& droite) pour des échantillons représentatifs de Pt/Co/ MgO,
Pt/Co/Ir et Pt/Co/Cu ayant une épaisseur nominale de couche de Co de 1.6 nm et un
échantillon de Pt/Co/Pt avec une épaisseur nominale de couche de Co de 1 nm. Les
lignes pointillées verticales indiquent la position des réflexions de Pt (111) et d'Tr (111)
enregistrées.

Enfin concernant le Pt et 'Ir, les films présentent une texturation (111) avec diffeé-
rents degrés de déformation, comme il a été précédemment rapporté [222]. En effet la
figure 4.2 montre également les diagrammes XRD (260/w) mesurés pour les échantillons
de Pt/Co/MgO, Pt/Co/Ir et Pt/Co/Cu ayant une épaisseur nominale de Co de 1.6 nm
et un échantillon de Pt/Co/Pt avec une épaisseur nominale de couche de Co de 1 nm.
Les données présentées ont été mesurées dans une fenétre d’angle 260 relativement étroite
autour des positions attendues des réflexions de type (111) de Pt, Ir, Co et Cu. Des pics
satellites asymétriques sont observables, le plus intense étant situé pour les plus faibles
angles, ce qui est typique d’une hétérostructure déformée [233|. Dans le cas de I'échan-
tillon de Pt/Co/MgO, le diagramme de diffraction montre un pic principal proche de la
position du Pt (111), ou des pics satellites asymétriques peuvent également étre observés.
Dans le cas de I’échantillon Pt/Co/ Cu, le pic principal correspondant a la réflexion du
Pt (111) est fortement déformé, ce qui est attendu car ce type d’échantillon est soumis au
plus haut degré de contrainte en raison de la différence entre distances interréticulaires
des plans (111) du Pt (dy;; =0.2265 nm) du Co (dy1;; = 0.2047 nm) et du Cu (dy1; =
0.208 nm). Pour cet échantillon, un autre pic est visible, correspondant a la réflexion du
Cu (111). Dans le cas de 'échantillon Pt/Co/Ir, le diagramme de diffraction consiste en
un large pic avec deux maxima locaux correspondant aux réflections Pt et Ir (111). De
méme, pour tous les échantillons, aucun pic de Co n’est observé, en raison de la faible
épaisseur du Co.
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4.4.3 Propriétés statiques

En contact avec matériau NM, une couche magnétique morte pourrait apparaitre dans
le film de Co, lorsque par exemple, des atomes du matériau NM diffusent dans la couche
de Co. Nous commencons alors, en utilisant la VSM, par la mesure de ’aimantation a sa-
turation (M) et de I'épaisseur de la couche magnétique morte (¢4). La figure 4.3 montre la
dépendance typique du moment magnétique de saturation par unité de surface (M; X tc,)
en fonction de I’épaisseur de Co pour certains des systémes non recuits et recuits. M,
et tg sont directement déterminés a partir des ajustements linéaires de ces données, ol
la pente donne M,, tandis que l'intersection avec ’axe horizontal donne I’épaisseur de la
couche magnétique morte t,4.
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FIGURE 4.3 — Moment magnétique & saturation par unité de surface en fonction de
I'épaisseur du Co pour des échantillons non recuits et recuits (7).). Différents empilements
avec divers matériaux comme sous-couche et couche de couverture sont représentés. Les
symboles font référence aux mesures VSM et les droites représentent les ajustements
linéaires.

Les valeurs mesurées de M, et de t; sont résumées dans la tableau 4.1. Aucune couche
magnétique morte n’a été relevée dans les structures de Pt /Co/Pt et Pt/Co/Cu, suggérant
que les interfaces Pt/Co et Co/Cu ne contribuent pas a t4, ce qui est en bon accord avec
I'immiscibilité attendue du Cu et du Co |234]. De plus, nous remarquons une valeur de
tq plus élevée dans le systéme Pt/Co/Ir par rapport a celle de Ir/Co/Pt, indiquant une
grande interdiffusion & 'interface Co/Ir lorsque I'Ir est déposé sur le film de Co, ce qui
est en accord avec les mesures obtenues par Gabor et al. [235] et Lau et al. [236]. De
méme, une couche magnétique morte plus épaisse peut étre observée pour le systéme
W /Co/Ti par rapport a I'empilement de Ru/Co/Ti en raison de linterdiffusion plus
importante a I'interface de W/Co. La présence d’une couche morte magnétique dans le
cas des échantillons de Pt/Co/MgO pourrait étre associée a une oxydation partielle du
Co lorsque le MgO est déposé sur ce dernier.

M, varie considérablement avec les empilements. La plus grande valeur d’aimantation
(M, = 1495+ 50 emu.cm—3) a été observée pour le systéme Ir/Co/Pt et la plus faible pour
la structure Pt/Co/MgO (M, = 1100 4+ 70 emu.cm™3). La faible valeur de M, pour les
échantillons Pt/Co/MgO est trés probablement attribuée a I'oxydation du Co a l'interface
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Co/MgO et a la contamination de la couche de Co par 'oxygéne [237]. En effet, il a été
démontré précédemment [238, 239| que les atomes d’oxygéne peuvent migrer & travers
I'interface dans le volume et contaminer la couche de Co, ce qui entraine une diminution
de M, , en fonction du degré de contamination par 'oxygéne. Enfin, la valeur relativement
faible de M; pour les systémes Ru/Co/Ti et W/Co/Ti peut étre liée a U'interdiffusion, a la
formation d’un alliage interfacial et a la réduction de la température de Curie par rapport
a un film pur de Co [234]. A noter que les valeurs de M, obtenues pour les empilements
Pt/Co/Pt, Pt/Co/Ir et Ir/Co/Pt sont en bon accord avec celles rapportées par Lau et al.
[236].

Systéme M, (emu.cm™3) tq (nm)

Non recuit  recuit & 300°  Non recuit recuit a 300°
Pt/Co/Ir 1412 + 60 1350 £ 60 0.31 +£0.07 0.36 £0.07
Ir/Co/Pt 1495 + 50 1350 £ 40 0.15 £ 0.05 0.26 £ 0.04
Pt/Co/Cu 1230 £ 70 0
Pt/Co/MgO 1100 £ 70 1345 + 60 0.5+0.1 0.32 £ 0.06
W /Co/Ti 1200 £+ 70 1120 £ 50 0.84 +0.12 0.49 4+ 0.07
Ir/Co/Cu 1300 £ 70 0.15 4+ 0.06
Ru/Co/Ti 1200 £+ 70 1350 + 60 0.35 4+ 0.06
Pt/Co/Pt 1380 + 60 0

TABLE 4.1 — Paramétres obtenus a partir des meilleurs ajustements des courbes M, X t¢,
en fonction de to, pour divers systémes a base de Co et utilisant différentes couches de
couverture et sous-couches en contact avec le film de Co.

Aprés recuit, seuls les échantillons de Pt/Co/MgO présentent une augmentation de
M, et une diminution de ¢4, permettant ainsi a conclure a une amélioration de la qualité
de ces échantillons. Ceci est probablement da a la diffusion d’oxygéne interpénétrés dans
la couche de Co vers l'interface Co/MgO pour former une interface bien nette [239]. En
effet, comme rapporté par Gweon et al. [239], la solubilité de I'oxygéne dans le Co est
trés limitée. De plus, I’énergie libre de Gibbs de formation du MgO dans la gamme de
température qui nous intéresse actuellement, c’est & dire & 300° C , est significativement
inférieure a celle des oxydes de Co tels que le CoO et le Co30, comme le montrent
les calculs de Jung et Lim [240]. En effet, ils ont montré que par rapport a certains
autres oxydes tels que les oxydes de Co, la pression partielle d’oxygéne a I’équilibre est
la plus faible pour le MgO sur la gamme de température (298-1200) ° K, indiquant que
MgO est le plus stable parmi les autres oxydes. On s’attend donc a ce que les atomes
d’oxygéne interpénétrés dans la couche de Co se diffusent a interface Co/MgO pendant
le recuit pour former une interface bien nette, comme cela a été observé par Gweon et al
[239] par microscopie électronique & transmission. Par conséquent, le role dominant de la
séparation des atomes d’oxygéne interpénétrés dans le film de Co recuit est responsable
de I'amélioration du Mj [239].

Dans le cas des échantillons de W/Co/Ti, 'aimantation & saturation varie peu aprés
recuit, mais I’épaisseur de la couche morte diminue de la moitié. En absence de caractéri-
sation interfaciale nous supposons que le recuit conduit & des interfaces plus nettes avec
la couche de Co et donc & une couche morte magnétique plus faible.

L’épaisseur t; augmente légérement pour Pt/Co/Ir et plus significativement pour le
systéme Ir/Co/Pt (t; = 0.26 nm). Ces résultats sont en accord avec la tendance précé-
demment rapportée par Yakushiji et al. [241] ot une couche magnétique morte de 0.35
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nm a été mesurée a U'interface Ir/Co. Cependant, malgré cette augmentation, ¢, reste plus
épaisse (méme apreés recuit) pour le systéme Pt/Co/Ir, suggérant qu’elle est plus grande
lorsque le film d’Ir est placé au-dessus du Co. L’aimantation & saturation diminue pour
Pt/Co/Ir et Ir/Co/Pt et devient ainsi comparable entre ces deux systémes. Cette dégra-
dation de M, avec le recuit pour les deux systémes pourrait étre associée a la dégradation
de I'interface du Co avec Ir.

4.4.4 Facteur gyromagnétique

La technique FMR a été utilisée pour la mesure du rapport gyromagnétique v/27, en
sondant la fréquence du mode de précession uniforme en fonction du champ magnétique
appliqué perpendiculairement au plan des échantillons (F'| (H)). En raison de I’absence
du signal FMR pour les films de Co les plus minces, la variation de F'| (H) a été mesurée
uniquement pour les couches les plus épaisses de Co ou t¢, > 2.1 nm, comme le montre
la figure 4.4. A noter que pour certains échantillons et en raison du faible signal FMR a
mesure que la fréquence augmente, le champ de résonance ne peut pas étre mesuré jusqu’a
18 GHz, les données sont par conséquent présentées pour une gamme de fréquence et de
champs de résonance plus étroite.
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FIGURE 4.4 — Variations de la fréquence du mode de précession uniforme en fonction
du champ magnétique appliqué perpendiculairement au plan des échantillons pour divers
systéemes a base de Co, a droite : non recuits et a gauche : recuits a 300° C. Les symboles
font référence aux données expérimentales et les droites sont les ajustements en utilisant
I’équation 2.16.

Le rapport /2w peut étre directement obtenu a partir de la pente de 'ajustement
linéaire des données de la figure 4.4. Nous obtenons v/27=(31.2 +0.5) GHz. T ! et g =
2.23 £+ 0.04. A noter que ces résultats ne montrent aucune dépendance significative en
fonction de I’épaisseur du Co 2.1 nm < tg, < 5.6 nm et de la température de recuit.
Cette valeur de rapport gyromagnétique, qui est légérement plus élevée que la valeur du
Co massif [242], sera utilisée pour tous les systémes étudiés ici.
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4.4.5 Anisotropie magnétique

Comme le montre la figure 4.5, la technique FMR a également été utilisée pour mesu-
rer la dépendance angulaire hors du plan du champ de résonance a la fréquence de 9 GHz
pour les échantillons non recuits de Pt/Co/Pt. Cette dépendance angulaire est clairement
dominée par un terme d’anisotropie effective uniaxiale. Les données expérimentales sont
ensuite ajustées par I’équation 2.15, en considérant le terme du second ordre d’anisotropie
caractérisé par la constante K5 (sans cette considération, I’ajustement ne coincide pas
avec les mesures). Ce terme d’anisotropie du second ordre peut apparaitre en raison des
particularités de la structure atomique a 'interface ou a la suite de contraintes mécaniques
non uniformes existant aux interfaces présentant un grand désaccord de paramétres de
maille [210]. De méme, Dieny et al. [211, 210] ont montré analytiquement que les fluctua-
tions spatiales de ’épaisseur du film peuvent conduire & un terme d’ordre supérieur si la
période des fluctuations est inférieure a la longueur d’échange du matériau FM.
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FIGURE 4.5 — Variation du champ de résonance en fonction de I'angle hors plan mesuré a
une fréquence de 9 GHz pour les systémes Pt/Co(t¢,)/Pt. 05 désigne I'angle hors du plan
définissant la direction du champ appliqué et la normale au plan du film. Les symboles font
référence aux données expérimentales et les lignes sont les ajustements utilisant I’équation
2.15.

Une fois de plus, les constantes d’anisotropie uniaxiale et de second ordre ont été
déduites en combinant (lorsque cela est possible) les mesures FMR de la fréquence de
résonance pour des champs magnétiques appliqués dans le plan (figure 4.6) et perpendi-
culaires au plan (figure 4.5). En effet, il convient de rappeler que selon I'équation 2.15 et
pour un champ magnétique appliqué dans le plan (0 = 90°), la contribution de K5 a
la fréquence s’annule et les données expérimentales correspondent & 4w M. ss, tandis que
pour un champ magnétique appliqué perpendiculairement au plan (05 = 0°), la fréquence
varie linéairement en fonction du champ magnétique appliqué et l'intersection avec I'axe
vertical donne 47 M. sr — K5 (figure 4.4).

Les valeurs obtenues de la constante Ko dans les systémes Pt/Co/Pt, Ir/Co/Pt et
Pt/Co/Ir en fonction de I’épaisseur effective du Co (t.sf) sont présentées sur la figure 4.7.
En effet, en raison de I'absence du signal FMR pour certains échantillons et systémes,
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K5 a été obtenue pour une étroite gamme d’épaisseurs de Co et uniquement pour les
systémes a base de Pt et Ir. A titre de comparaison et contrairement a K, (figure 4.7),
le signe négatif de K5 confirme I'axe de facile aimantation dans le plan, qui diminue
(augmente), en valeur absolue, lorsque 1'épaisseur du Co augmente pour les systémes
Ir/Co/Pt (Ir/Co/Pt). Notons que K est significativement plus élevée que Ko et, par
conséquent, la PMA dans ces systémes est gouvernée par I’anisotropie uniaxiale K .
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FIGURE 4.6 — A droite : variations de la fréquence en fonction du champ magnétique
appliqué dans le plan pour les échantillons non recuits de Pt/Co(t¢,)/Pt. La BLS a été
utilisée pour tc, = 1.07 nm et 1.87 nm et la FMR pour les plus grandes épaisseurs. A
gauche : variations de la fréquence en fonction du champ magnétique appliqué dans le
plan pour différents échantillons non recuits. Les symboles font référence aux données
expérimentales et les lignes sont les ajustements utilisant I’équation 2.31 ou 2.17.

En raison du faible signal FMR pour les films de Co plus minces, il n’a pas été pos-
sible de déterminer les valeurs de K |5 pour de tels films et par conséquent, nous nous
concentrerons uniquement sur la dépendance en épaisseur de la constante d’anisotropie
uniaxiale perpendiculaire de premier ordre K| qui peut étre déterminée par la mesure de
M.s¢. Cette derniére est généralement déduite de la variation de fréquence en fonction du
champ magnétique appliqué, en combinant les techniques FMR et BLS.

Cependant, comme nous ’avons déja mentionné et pour économiser la durée des me-
sures (un grand nombre d’échantillons est utilisé), nous avons limité 'étude de M. ;¢ par
BLS aux films de Co les plus minces (t¢, < 2.1 nm) et nous avons utilisé la technique FMR
pour des échantillons plus épais, car la variation de fréquence en fonction du champ ma-
gnétique appliqué est facilement et rapidement obtenue par cette technique (voir section
2.4.4).

Nous précisons également qu’aucune différence significative n’a été observée entre les
valeurs de M. sy déduites de la BLS et de la FMR. Par conséquent, des mesures dynamiques
(BLS et FMR) sous un champ magnétique appliqué dans le plan, ou la contribution de
K5 ala fréquence fsyy s’annule, ont été effectuées. Les mesures BLS ont été effectuées
a un vecteur d’onde faible (ky, = 4.1 pm™') pour éviter le décalage de fréquence induit
par 'iDMI. L’aimantation effective est ainsi obtenue & partir des ajustements des données
expérimentales de la BLS en utilisant 1’équation 2.31 et des mesures FMR de la dépen-
dance en champ de la fréquence de précession du mode uniforme, par I’équation 2.17, en
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considérant une faible anisotropie uniaxiale dans le plan et en supposant que le champ
magnétique appliqué est suffisant pour saturer I'aimantation dans le plan (¢g = ¢a).
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FIGURE 4.7 — Constantes d’anisotropie perpendiculaire du second ordre (K 5) et uniaxiale
(K ) en fonction de I’épaisseur effective des films de Co pour les systémes Pt/Co/Pt,
Pt/Co/Ir et Ir/Co/Pt. Les lignes sont utilisées comme guides pour les yeux.
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FIGURE 4.8 — Aimantation effective (4mM,sf) en fonction de 'inverse de I’épaisseur effec-
tive des films de Co pour les systémes non recuits. Les symboles se référent aux données
expérimentales tandis que les lignes sont les ajustements linéaires. La ligne pointillée ho-
rizontale a zéro est utilisée pour séparer les régions d’épaisseur ou les échantillons sont

spontanément aimantés perpendiculairement au plan (47M.;; négative) ou dans le plan
(47 M. ss positive).

Les figures 4.8 et 4.9 montrent les valeurs de M.s; déduites des mesures FMR et
BLS pour les échantillons non recuits et recuits, respectivement. Les valeurs positives
et négatives de M.s; font référence aux systémes spontanément aimantés dans le plan
(in-plane magnetization, IPM) ou hors du plan (out-of-plane magnetization, OPM), res-
pectivement. L’épaisseur critique de Co séparant les régions IPM et OPM dépend du
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systéme : par exemple, I'épaisseur maximale pour laquelle I'aimantation est spontané-
ment hors du plan (axe facile perpendiculaire) est tc, = 1.5 nm et tc, = 1.3 nm pour les
systémes Pt/Co/Pt et Pt/Co/Cu non recuits, respectivement. M. ;s diminue linéairement
avec 1/t.sf, confirmant P'existence d’une anisotropie perpendiculaire d’interface.
Néanmoins, une déviation prononcée du comportement linéaire pour les couches minces
de Co est observée pour les empilements incluant par exemple, Ir/Co/Pt, Pt/Co/Ir et
Ru/Co/Ti, suggérant Iexistence de deux régimes. La déviation du comportement linéaire
pour les films de Co les plus minces est habituelle pour les films minces magnétiques. Elle
pourrait provenir de la dégradation de I'interface pour les films les plus minces de Co, de la
croissance cohérente et incohérente du Co induite par des contraintes dues aux désaccord
des paramétres de maille entre le Co et les sous-couches ou les couches de couvertures
[22]. Elle pourrait également étre attribuée a la diminution de la température de Curie
[243] ou & I'épaisseur de la couche magnétique inférieure a la rugosité de Uinterface [244].
En raison de ces différentes origines pour le régime des films de Co les plus minces, nous
ne considérerons que le régime des couches de Co les plus épaisses, o une dépendance
linéaire est clairement observable. L’ajustement par I'équation 3.2 de la dépendance de
M.s¢(1/ters) pour les plus grandes épaisseurs de Co a été utilisé pour obtenir les constantes
d’anisotropie perpendiculaire de surface K, et de volumique K,. Ces constantes sont
représentées dans le tableau 4.2 pour les différents empilements non recuits et recuits.
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FIGURE 4.9 — Aimantation effective (47M.sf) en fonction de l'inverse de I'épaisseur ef-

fective des films de Co pour les systémes recuits. Les symboles se référent aux données

expérimentales tandis que les lignes sont les ajustements linéaires. La ligne pointillée

horizontale a zéro est utilisée pour les régions d’épaisseur ou les échantillons sont sponta-

nément aimantés perpendiculairement au plan ( 47 M, ¢ négatif) ou dans le plan (47w M. ¢
positif).

La constante K est positive pour tous les systémes. Pour les échantillons non recuits,
K est la plus grande pour les structures de Pt/Co/Pt, Ir/Co/Pt et Pt/Co/Ir et en bon
accord avec les valeurs rapportées par Lau et al. [236]. Notons que les valeurs de K listées
dans le tableau 4.2 ne permettent pas de déterminer la contribution de chaque interface.
Cependant, nous pouvons discuter qualitativement ces valeurs en comparant les systémes
baseés sur le Pt et /ou I'Ir. Ainsi, une comparaison entre ces systémes permet de déduire que
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les contributions des interfaces inférieures Ir/Co et Pt/Co & K sont les plus importantes
et que celles de Co/Cu et Co/MgO sont significativement plus faibles. Pour cette derniére
interface, la microscopie électronique en transmission a haute résolution a révélé qu’elle
est assez floue et que sa contribution dans la PMA est négligeable [239).

En ce qui concerne la structure W/Co/Ti, les interfaces W/Co et Co/Ti produisent de
faibles anisotropies de surface. Enfin, en considérant 'empilement a base de Ru/Co/Ti,
nous déduisons que I'interface Ru/Co induit de grandes anisotropies de surface, de maniére
similaire aux interfaces Pt/Co et Ir/Co.

Systéme K, (erg.cm™2) K, (x107erg.cm™3) D, ( x10~7erg.cm™!)
Non recuit ~ 300° Non recuit 300° Non recuit 300°

Pt/Co/Ir 1.38£0.1 1+£0.08 0.24 £ 0.0024 0.47+£0.0064 —0.76 £0.07 —0.53 £0.04

Ir/Co/Pt 1.434+0.14 1.4240.18 0.2240.022 0.42 +0.06 1.05£0.08 0.77 £ 0.05

Pt/Co/Cu 1.254+0.14 0.21 £ 0.025 —1.05+£0.08

Pt/Co/MgO 1.1+0.1 1.67+£0.2 —0.35£0.05 0.12£0.017 —0.95£0.06 —1.17+£0.08

W/Co/Ti 0.12£+0.01 0.24+£0.02 —-0.145+£0.018 —0.19+0.02

Ir/Co/Cu 1.03+0.15 —0.037 £ 0.06

Ru/Co/Ti  0.87£0.1 —0.07 £ 0.01

Pt/Co/Pt  1.42+0.08 0.266 = 0.025

TABLE 4.2 — Paramétres obtenus a partir des meilleurs ajustements des courbes de

ATMesr(1/tess) et de Desr(1/tess), en utilisant différentes couches de couvertures et sous-
couches en contact avec le film de Co.
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FIGURE 4.10 — Variations de la constante d’anisotropie de surface K, en fonction de
I’épaisseur de la couche magnétique morte t; pour les échantillons non recuits. Les sym-
boles font référence aux données expérimentales pour chaque empilement tandis que la
ligne représente I'ajustement linéaire pour les systémes recouverts de Cu ou de Ti.

Pour clarifier encore plus quelle interface est la plus impliquée dans la couche morte et
K, nous avons tracé K, de tous les systémes non recuits en fonction de ¢, comme indiqué
dans la figure 4.10. Nous remarquons que pour les systémes recouverts de Ti ou Cu, la
variation de K montre une dépendance linéaire décroissante en fonction de ¢, : K, diminue
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avec 'augmentation de t,. Cette corrélation suggére que pour ces systémes, la contribution
significative a la fois a t; et a K est induite principalement par I'interface inférieure avec
le Co et que celle de l'interface supérieure est faible. Ce qui est cohérent avec 1’absence
d’une couche magnétique morte a l'interface de Co/Cu due & I'immiscibilité du Cu et du
Co. Pour le reste des systémes incluant des matériaux HM aux deux interfaces avec Co,
aucune corrélation entre t; et K n’est observée : alors que K, semble étre & peu prés
constant, t; change de maniére significative. Ceci suggére que les interfaces supérieures
et inférieures contribuent différemment a t; et K. Cela confirme & nouveau que le Pt
n’induit pas de couche morte alors que la couche de couverture d’Ir contribue davantage
a tg. En effet, contrairement aux atomes légers du Cu et du Ti, les atomes lourds tels que
I'Ir et le Pt devraient diffuser davantage dans le Co.

Pour le systéme Pt/Co/MgO, alors que la couche morte est induite par 'interface avec
MgO, K, résulte principalement de I'interface Pt/Co et donc, comme le montre la figure
4.10, ce systéme ne peut pas étre comparé aux deux autres pour étudier la corrélation
entre t; et K. Une telle constatation a également été mise en évidence par Shen et al.
[245] dans des systémes MgO/CoFeB/Ta avec une épaisseur variable de Ta : une relation
inverse entre K et t; a été observée et attribuée a la diffusion du Ta.
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FIGURE 4.11 — Variations de la constante d’anisotropie de surface K, en fonction de
I’épaisseur de la couche magnétique morte t; pour les systémes recuits. Les symboles font
référence aux données expérimentales pour chaque empilement.

Apreés recuit, Panisotropie de surface pour le systéme Pt/Co/MgO augmente ainsi que
son aimantation & saturation. Comme nous 'avons suggéré ci-dessus, ceci est probable-
ment di & la diffusion des atomes d’oxygénes interpénétrés dans la couche de Co vers
l'interface Co/MgO pendant le recuit pour former une interface plus nette [239]. Le recuit
diminue K dans les échantillons de Pt/Co/Ir, suggérant une dégradation des interfaces
Pt/Co et Co/Ir. Cependant, puisque seule I'interface inférieure contribue essentiellement
a K, il est alors plus probable que la dégradation se produit a l'interface Pt/Co. De plus,
si I'interdiffusion du Co et du Pt augmente avec le recuit beaucoup plus que celle du Co
et d’'Ir, K, pour le systéme Ir/Co/Pt devrait étre moins affectée, comme le montre le
tableau 4.2. Cette hypothése est confirmée par la figure 4.11 qui montre une dépendance
linéaire de K en fonction ¢4, pour les systémes recuits d’Ir/Co/Pt, Pt/Co/Ir , W/Co/Ti
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et Pt/Co/MgO. Une fois de plus, 'empilement de Pt/Co/MgO ne peut étre comparé
aux autres systémes suggérant que les mécanismes contribuant a K, sont différents, a
savoir que l'interface de Co/MgO contribue largement a K, grace a 'amélioration de
cette interface aprés recuit. Enfin, pour Pempilement de W/Co/Ti, le recuit réduit la
couche morte et augmente ’anisotropie de surface. Nous pensons qu’aprés recuit l'inter-
face W/Co devient significativement plus définie que celle des échantillons non recuits et
par conséquent, K, augmente. La PMA observée dans ces différents systémes étudiés ici
est trés probablement due a I’hybridation électronique du Co avec les différents matériaux
HM utilisés dans cette étude.

Considérons maintenant ’anisotropie de volume K,. Premiérement, nous remarquons
que les systémes Pt/Co/Pt, Ir/Co/Pt et Pt/Co/Ir ont une valeur de K, similaire (environ
2.2 x 10° erg.cm™3) qui est en bon accord avec les valeurs rapportées par Lau et al. [230]
et comparables a I'anisotropie magnétocristalline du Co hexagonal (K, = 5.1 x 10°
erg.cm™3). Par conséquent, 'anisotropie de volume est principalement due a la contri-
bution magnétocristalline, c’est-a-dire qu’elle est liée & 'arrangement des atomes de Co.
En effet, le cobalt massif est hexagonal et présente une grande anisotropie uniaxiale fa-
vorisant un alignement de I'aimantation le long de ’axe ¢. En ce qui concerne K,, nous
pouvons déduire que 'arrangement des atomes de Co dans Pt/Co/Pt est la plus proche de
la structure massif avec ’axe ¢ perpendiculaire au film. La valeur de K, plus faible que la
valeur du Co massif pourrait étre attribuée a des défauts du film, comme des déformations,
des désordres, ou la présence de certaines régions avec une structure fcc, puisque pour la
structure fcc massive, la grande symétrie résulte en valeurs de K, beaucoup plus faibles
que pour une structure hcp. Nous remarquons également des valeurs de K, beaucoup
plus faibles pour les empilements Ru/Co/Ti, Ir/Co/Cu et Pt/Co/Cu et le changement de
signe pour certains systémes. Les valeurs négatives et élevées (en valeur absolue) de K,
pour le Pt/Co/MgO et W/Co/Ti, ayant les couches magnétiques mortes les plus épaisses,
sont trés probablement dues a I'interdiffusion dans le volume du film de Co. La réduction
et éventuellement le changement de signe indiquent que 'arrangement des atomes de Co
n’est plus celui de la forme massive. Le recuit améliore K, ce qui suggére 'amélioration
de 'arrangement des atomes du Co. De plus, le changement du signe de K, (il devient
positif) pour Pt/Co/MgO aprés recuit, est probablement diu a la diffusion des atomes
d’oxygéne interpénétrés dans la couche de Co vers l'interface de Co/MgO.

4.4.6 Interaction iDMI

Nous avons également utilisé la BLS, dans la configuration de DE, pour étudier I'iDMI
dans tous les échantillons. La figure 4.12 montre des spectres typiques enregistrés a kg, =
20.45 p.m~!, ou la différence en fréquence (AF) entre les raies Stokes et anti-Stokes définit
Iamplitude de 'iDMI. Ainsi, chaque raie est ajustée par une lorentzienne, ce qui permet
de relever les fréquences fsiores €t fantistokes- Pour plus de clarté et pour 'observation
directe de AF entre les raies Stokes et anti-Stokes, les ajustements par des lorentziennes
correspondant & un champ magnétique négatif sont également représentés. A noter que
pour la fréquence des raies Stokes et anti-Stokes, nous observons une dépendance de leur
largeur et de leur intensité en fonction du recuit et de I’échantillon. On peut ainsi observer
par exemple une amélioration significative du rapport signal sur bruit pour les systémes
recuits de Pt/Co/MgO et Pt/Co/Ir. De plus, une variation significative de la moyenne de
la largeur de raie (Stokes et anti-Stokes) a mi-hauteur 0 F est observée. Par exemple, pour
le film de Co de 1.25 nm d’épaisseur, dans le systéme de Pt/Co/MgO, 6 F diminue de 8
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GHz pour le film non recuit & 4.9 GHz aprés recuit. Cette observation est en accord avec les
tendances observées ci-dessus confirmant la diffusion des atomes d’oxygéne interpénétrés
dans la couche de Co vers I'interface Co/MgO pendant le recuit pour former une interface
mieux définie. Cependant, § F' augmente de 3.7 GHz pour I’échantillon Ir/Co (1.07 nm) /Pt
non recuit a 7 GHz pour I’échantillon recuit, ce qui est en bon accord avec 'augmentation
de I'épaisseur de la couche morte pour le systéme Ir/Co/Pt (voir tableau 4.1). On peut
également noter la plus grande largeur de raie pour 'empilement Pt/Co/Cu par rapport a
Ir/Co/Cu en raison de la contribution plus élevée au pompage de spin de 'interface Pt/Co
par rapport a Uinterface Ir/Co. Nous concluons donc que le recuit induit une amélioration
de la qualité pour les échantillons de Pt/Co/MgO et probablement une dégradation de la
qualité du systéme Ir/Co/Pt, ce qui est en bon accord avec les observations VSM.
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FIGURE 4.12 — Spectres BLS mesurés pour différents systémes & base de Co, non recuits et
recuits a 300 °C, avec diverses sous-couches et couches de couverture, mesurés a différentes
valeurs de champ magnétique appliqué dans le plan et a un vecteur d’onde caractéristique
kgw = 20.45 p.m™!. Les symboles font référence aux données expérimentales et les lignes
sont des ajustements par des lorentziennes. Les ajustements correspondant a des champs
appliqués négatifs et positifs sont présentés pour la comparaison directe des fréquences
des raies Stokes et anti-Stokes.

Les spectres BLS ont également révélé que les fréquences des raies Stokes et anti-
Stokes sont différentes (non-réciprocité des ondes de spin), en particulier lorsque différents
matériaux sont utilisés comme couche de couverture ou sous-couche. Des anisotropies de
surface différentes aux interfaces supérieure et inférieure du Co peuvent entrainer un
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décalage de fréquence non-réciproque uniquement pour les films de Co plus épais (au-
dela de 10 nm) [246]. Par conséquent, AF observée pour les films les plus minces de
Co est trés probablement due a I'iDMI. Elle est négative (positive) lorsque le Pt est
utilise comme sous-couche (couche de couverture) (voir figure 4.12) en accord avec le
mécanisme d’échange indirect a trois sites [88]. Cette inversion de signe par rapport a
lordre de I'empilement confirme l'origine interfaciale de I'iDMI et sa nature asymétrique.
Les variations de AF'(ky,) pour les systémes a base de Co ont été mesurées pour tous les
échantillons afin de déterminer la constante effective de I'iDMI (D), par ajustement
linéaire a ’aide de 1’équation 2.30.

La figure 4.13 montre que les valeurs obtenues de D, varient linéairement en fonction
de 1/t.ss comme prévu théoriquement. Néanmoins, ici encore, une déviation du compor-
tement linéaire est observée lorsque I’épaisseur effective de Co s’approche de 1 nm : deux
régimes avec des pentes différentes peuvent étre distingués comme cela a été révélé pour
M.c¢r. On remarque que cette déviation de la linéarité est moins significative pour le
systéme recuits a base de Pt/Co/Ir, contrairement aux échantillons non recuits ou la dé-
pendance en épaisseur de D.sr a montré une plus grande déviation [222]. Ceci confirme
une fois de plus 'amélioration de la qualité des échantillons de Pt/Co/Ir et la dégradation
de ceux a base de Ir/Co/Pt. Comme nous 'avons déja mentionné, pour la dépendance de
D.s¢ en fonction de I'épaisseur du Co, nous nous concentrerons sur les films de Co les plus
épais pour déterminer la constante iDMI de surface (D) a partir de 'ajustement linéaire
de Dcss (1/tesr), dont les valeurs de D, obtenues sont résumées dans le tableau 4.2.
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FIGURE 4.13 — Dépendance de D.f¢ en fonction de 1/t.;; pour différents systémes non
recuits et recuits a 300°C a base de Co. Les droites font référence a ’ajustement linéaire.

Tous d’abord, nous commencerons par discuter des systémes non recuits . Les plus
grandes valeurs de 1'iDMI sont obtenues pour les échantillons a base de Pt/Co/Cu et
Ir/Co/Pt (|Ds|= 1.05 x 1077 erg.cm™!). D, diminue (en valeur absolue) jusqu’a la va-
leur 0.76 x 1077 erg.cm™! pour le systéme Pt/Co/Ir. L’absence d’iDMI pour le Pt/Co/Pt
confirme la symétrie de ce systéme et suggére que les interfaces Pt/Co et Co/Pt ont des
contributions absolues égales, en accord avec Ajejas et al. [119]. Malgré la présence de W
et Ir qui sont des métaux lourds, I'iDMI disparait pour les systémes Ir/Co/Cu et W/Co/Ti
probablement en raison de la qualité des interfaces W/Co et Ir/Co. Le Cu n’est pas sus-
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ceptible de produire d’iDMI et en comparant les valeurs de D, pour Pt/Co/Cu et pour
Ir/Co/Pt, nous déduisons que l'interface Ir/Co ne contribue pas a 'iDMI. Considérons
maintenant que les deux interfaces de Pt/Co/Y et Ir/Co/Y (ou Y =Pt, Cu, Ir et MgO)
sont suffisamment éloignées I'une de ’autre pour qu’elles apportent des contributions diffé-
rentes & PiDMI [119]. Ainsi, PiDMI totale peut s’exprimer par DL/ = pF/cey pSo/Y
ou DICIY = pIr'?e 4 DEOY pour les systémes Pt/Co/Y et Ir/Co/Y, respectivement.
Puisque pour tous les échantillons de systéme Pt/Co/Y (respectivement Ir/Co/Y), le pro-
cessus de croissance était identique jusqu’a la couche de Co, nous pouvons supposer que
la constante iDMI a Uinterface Pt/Co (respectivement Ir/Co) ne change pas d’un systéme

a I'autre. Par conséquent, en considérant que DEIC" = et que l'intensité de I'iDMI est
nulle pour le systéme Pt/Co/Pt, nous déduisons que DEYC — 1,05 x 1077 erg.cm™,

DS/ = 1.05 x 1077 erg.cm™! et D/9° = 0. Ceci est en accord avec la valeur obtenue
pour le systéme Ir/Co/Pt (D, = 1,05 x 1077 erg.cm™!) et avec la disparition de I'iDMI
dans les échantillons a base de Ir/Co/Cu. Il convient de mentionner que la valeur obtenue
pour DY st en bon accord avec celle rapportée par Ajejas et al. [119]. Cependant,
I'absence d’iDMI a l'interface de Ir/Co n’est pas en accord avec I'observation expérimen-
tale rapportée par Kim et al. [164]. 11 est alors utile de mentionner que 'iDMI n’est pas
seulement déterminée par la nature intrinséque de l'interface mais aussi par sa structure
atomique réelle. L’iDMI est donc sensible au désordre, aux défauts et a 'arrangement
des atomes aux interfaces qui varient de maniére significative en fonction des paramétres
d’¢laboration de I’échantillon, comme la technique de dépdt, la sous-couche et la couche
de couverture.

Enfin, pour les échantillons a base de Pt/Co/Ir et Pt/Co/MgO, nous observons une
iDMI plus faible comparée a celle du systéme Pt/Co/Cu. Dans le cas du MgO, nous pou-
vons supposer que les atomes d’oxygéne introduits a 'intérieur de la couche de Co pendant

le dépot dégradent 'iDMI. LiDMI plus faible du Pt/Co/Ir pourrait étre attribuée a une

contribution de interface supérieure de Co/Ir, estimée a DS = 0.29 x 1077 erg.cm™

(DS = pFYeell _ Py Le méme signe de 'iDMI pour les interfaces de Co/Pt et
Co/Ir est en bon accord avec 1'observation rapportée par Kim et al. [164]. Ainsi, pour véri-
fier I’hypotheése selon laquelle, dans nos échantillons, I'interface Ir/Co n’'induit pas d’'iDMI
contrairement a l'interface de Co/Ir, nous avons déposé 1'échantillon Ta (2.2 nm)/Tr (1.35
nm)/Co (1.4 nm)/Ir (1.35 nm)/Al (2 nm). La dépendance de AF(ks,), présentée dans
la figure 4.14, révéle un signe positif, suggérant que 'iDMI est principalement induite
par l'interface supérieure de Co/Ir, ce qui confirme a nouveau que les interfaces Co/Ir et
Co/Pt ont un signe similaire et que 'iDMI résulte de l'interface supérieure de Co/Ir. A
partir de I'ajustement linéaire des données expérimentales de la figure 4.14, nous avons
donc obtenu D.pr = 0.23 erg.cm™? ce qui correspond a DM 20,32 x1077 erg.cm L.
Notons que cette valeur est en accord avec celle calculée ci-dessus.

La différente contribution des interfaces Ir/Co et Co/Ir & 'iDMI dans nos échantillons
peut étre di & une morphologie différente des interfaces puisque 'iDMI est sensible aux
arrangements atomiques & l'interface. Nous rappelons également que la couche morte
(interdiffusion) est plus grande lorsque I'Ir est déposé sur du Co. De plus, 'iDMI dépend du
degré d’hybridation entre les orbitales 5d du matériau HM et 3d du métal ferromagnétique
[247]. En effet, l'interdiffusion peut favoriser l'alliage avec le matériau HM augmentant
ainsi le remplissage de la bande 5d de I'Ir (et de I'iDMI & l'interface Co/Ir), ce qui peut
expliquer la différence d’iDMI entre les interfaces Ir/Co et Co/Ir.
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FIGURE 4.14 — Dépendance de AF(ks,) du systéme Ta(2.2nm)/Ir(1.35
nm)/Co(l.4nm)/Ir (1.35 nm)/Al(2 nm) déposé sur un substrat de Si. Les sym-
boles représentent les données expérimentales et la droite correspond a l'ajustement
linéaire.

Discutons maintenant de Ueffet du recuit. Dans le cas du systéme Pt/Co/MgO, aug-
mentation de 'iDMI a la méme origine que les augmentations observées du My et K :
les atomes d’oxygéne quittent la couche de Co pendant le recuit. En effet, la diffusion
des atomes d’oxygéne interpénétrés de la couche de Co recuite vers I'interface Co/MgO
améliore sa qualité [239] et pousse I'oxygéne vers l'interface avec le Co. Par conséquent, la
formation de l'interface Co/O est la source de la contribution iDMI, qui est responsable
de l'augmentation de I'iDMI pour le Pt/Co/MgO recuit. Cette contribution des oxydes
métalliques a 'iDMI a été démontrée expérimentalement par Chaves et al. [248] qui ont
attribué 'origine microscopique de cet effet a la présence d’un champ de Rashba a l'in-
terface Co/O qui controle également la PMA. De plus, la contribution d’une interface
ferromagnétique /oxyde a également été démontrée par Nembach et al. [109] qui ont rap-
porté que 'interface CoFe/oxyde renforce 'iDMI totale dans le systéme Pt/CoFe/oxyde.
Cette iDMI est attribuée & une augmentation de ’hybridation & l'interface ainsi qu’au
transfert de charge qui augmente I'asymétrie de la structure électronique a l'interface. Le
signe négatif de 'iDMI induite par l'interface d’oxyde dans Pt/CoFe/oxyde est en bon
accord avec notre observation pour les échantillons a base de Pt/Co/MgO. Enfin, la dimi-
nution de Dy avec le recuit pour les systémes a base de métaux (Pt/Co/Ir et Ir/Co/Pt)
est en bon accord avec les résultats rapportés précédemment [102].

PMA et iDMI sont liées a l'interaction spin-orbite & l'interface et sont sensibles a
lordre des couches, aux défauts, a la rugosité, aux degrés d’oxydation et a 'arrangement
des atomes aux interfaces. Les effets de certains parameétres sur 'iDMI ont été étudiés
théoriquement par Zimmermann et al. [249]. Tls ont notamment introduit dans un premier
temps un mélange chimique d’atomes a I'interface Co/Pt, puis dans un second temps, ils
ont modifié l'interface Co/Pt en la saupoudrant de divers éléments chimiques comme le
Ru, Pd, Cu...Une forte diminution de 'iDMI est observée lorsque la concentration des ces
poudres augmente. Notons que les deux paramétres étudiées par Zimmermann et al. [249|
dépendent également de la température de recuit. Cependant, étant donné que la seule
information disponible sur 'effet du recuit dans nos échantillons concerne l'interdiffusion
et le mélange aux interfaces, il semble que la diffusion entre les couches a travers les
interfaces et la dégradation de l'interface résultant du recuit soient probablement la cause
de la dégradation mesurée de la PMA, de M, et de 'intensité de 'iDMI.
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4.5 Interaction iDMI, pompage de spin et anisotropie
magnétique perpendiculaire dans les multicouches

a base de Pt/Co/W

Dans cette partie, nous étudions les trois effets SOC d’interface dans les multicouches
a base [Pt(1.5 nm)/Co(tc,)/W (1.5 nm)|y en fonction du nombre de répétitions N. Une
attention particuliére est donnée a I'iDMI, peu étudiée dans les empilements en multi-
couches.

4.5.1 Préparation des échantillons

Ces échantillons ont été élaborés via la collaboration du laboratoire LSPM avec le
Prof. Toannis Panagiotopoulos et son équipe du département de sciences des matériaux et
d’ingénierie, Université de Toannina en Gréce,

Les films multicouches de [Pt(1.5 nm)/Co(tc,)/W (1.5 nm)]y ont été déposées, a tem-
pérature ambiante sur des substrats de Si(100) thermiquement oxydeés, par pulvérisation
magnétron en utilisant un systéme de dépot MANTIS multisource. Le nombre de répéti-
tions de la multicouche a été varié jusqu'a 7 (N =1, 2, 3, 5 et 7). Les cibles de Co, W (7.62
cm de diamétre) et Pt (5.08 cm de diamétre) étaient en géomeétrie confocale, ¢’est-a-dire
qu’elles pointaient a un angle de 45° par rapport au plan (horizontal) du substrat, qui est
en rotation pendant le dépot. La distance entre la cible et le substrat est de 15 cm. Avant
le dépot, la pression était & 5x 1077 Torr et la pression du gaz d’argon (Ar) pendant le
dépot était de 3.5 mTorr. Le film de Co (avec 1 nm < t¢, <6 nm) a été déposé a une
vitesse de 0.48 A/s en appliquant une puissance continue de 60 W, le tungsténe a 0.6
A /s sous 100 W de courant continu et le Pt a été élaboré a une vitesse de 0.53 A /s en
utilisant une puissance RF de 120 W.

Les propriétés magnétiques statiques des échantillons ont été sondées a l'aide de la
VSM. La structure des couches a été étudiée par des mesures de reflectivité de rayons X
(XRR). De plus, la résonance ferromagnétique a été utilisée pour déterminer le rapport
gyromagnétique, la PMA et I'amortissement de Gilbert, pour les échantillons de to, > 2
nm tandis que la BLS a été employée pour étudier 'iDMI, la PMA et "amortissement
magnétique dans les échantillons ol to, < 2 nm.

N répétitions

—

FIGURE 4.15 — Structure en multicouches a base de [Pt(1.5 nm)/Co(tc,)/W (1.5 nm)]y.
L’épaisseur du film de Co varie de 1 &4 6 nm avec N =1, 2, 3, 5 et 7.
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4.5.2 Propriétés structurales

Les épaisseurs des couches et la rugosité de l'interface ont été estimées a partir de
I’analyse des diagrammes XXR sur un diffractométre D8 Advance Bruker en utilisant un
rayonnement Cu-Ka et un faisceau paralléle issu d’un miroir de Gobel. La figure 4.16
montre les diagrammes XRR obtenus pour [Pt(1.5 nm)/Co(1.5 nm)/W (1.5 nm)|y (fi-
gures de gauche) et [Pt(1.5 nm)/Co(1 nm)/W (1.5 nm)]|x (figures de droite). Le caractére
multicouche des échantillon peut étre mis en évidence par l'existence de pics de Bragg,
jusqu’au quatriéme ordre, correspondant a l’épaisseur de la tricouche répétée. Ces dia-
grammes ont été ajustés en utilisant les mémes paramétres pour toutes les répétitions
d’un seul empilement Pt/Co/W, a lexception de la derniére couche superficielle W pour
laquelle on a laissé ’épaisseur et la densité varier librement afin de tenir compte des effets
de contaminations de surface.
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FIGURE 4.16 - Diagrammes de réflectivité des rayons X
de (a) [Pt(1.5 nm)/Co(1.5 nm)/W (1.5 nm)|y (a gauche) et
[Pt(1.5 nm)/Co(1 nm)/W (1.5 nm)|y (& droite) mesurés avec le rayonnement Cu-
Ka. Les données expérimentales sont représentées par des lignes noires et I'ajustement
réalisé avec le logiciel "GenX" par des lignes rouges.

Les épaisseurs mesurées étaient proches des valeurs nominales, mais le plus intéressant
sont les valeurs des paramétres de rugosité de 'interface, qui sont résumées dans le tableau
4.3. Comme la majorité des éléments pulvérisés forme des alliages (Pt ave Co, W avec Co et
W avec Pt), la principale contribution & la rugosité pourrait étre attribuée a I'interdiffusion
entre le Co, Pt et W. Par exemple, Honjo et al. |250] ont utilisé différentes conditions de
pulvérisation pour le tungsténe, et I'interdiffusion est toujours substantielle par rapport a
I’épaisseur nominale. Ceci peut étre lié & la formation de couches magnétiquement morte a
I'interface W/Co comme cela a été rapporté auparavant [251] et comme il sera montré plus
tard. Les valeurs de rugosité d’interface varient dans la gamme 0.5-0.9 nm a ’exception
des échantillons N = 1 pour lesquels I’ajustement a donné des valeurs inférieures (de 0.31
4 0.36 nm). De plus, la rugosité des différentes interfaces, présentée dans la figure 4.17 en
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fonction de N pour une épaisseur de Co de 1.5 nm, montre une augmentation rapide avec
N pour les deux premiéres tricouches et une augmentation plus lente pour les grandes
valeurs de N.
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FIGURE 4.17 — Rugosité des différentes interfaces obtenue par mesures XRR pour les
multicouches [Pt(1.5 nm)/Co(1.5 nm)/W (1.5 nm)|y en fonction du nombre de répétitions

N.
[Pt(1.5 nm)/Co(1.5 nm)/W (1.5 nm)|x [Pt(1.5 nm)/Co(1 nm)/W (1.5 nm)|x
Interface N=1 2 3 5 7 1 3 5 7
Sub/Pt 0.35 0.5 0.53 0.62 0.71 0.37 0.47 0.61 0.72
Pt/Co 0.31 0.57 0.51 0.64 0.64 0.82 0.84 0.87 0.86
CO/W 0.36 0.54 0.56 0.6 0.53 0.46 0.46 0.63 0.79
W/Pt 0.56 0.67 0.7 0.58 0.62 0.46 0.41
W/air 0.35 0.57 0.67 0.71 0.72 0.88 0.97 0.92 0.98
TABLE 4.3 — Paramétres de rugosité des interfaces pour les multicouches

[Pt(1.5 nm)/Co(1.5 nm)/W (1.5 nm)|y et [Pt(1.5 nm)/Co(1 nm)/W (1.5 nm)|y avec dif-
férents nombres de répétitions. Toutes les valeurs sont en nanomeétre.

Cette évolution de la rugosité suggére une amélioration des interfaces avec le nombre
de répétitions N. En effet, si toutes les interfaces étaient équivalentes, la rugosité totale
devrait varier linéairement avec le nombre de répétitions. Cependant, selon la figure 4.17
le taux d’augmentation de la rugosité est strictement réduit lorsque le nombre de répéti-
tions N est supérieur & 2. Par conséquent, la rugosité des interfaces supérieures est donc
inférieure a celle des interfaces inférieures. Nous concluons donc 4 'amélioration de la qua-
lité de 'interface. Comme on le verra plus loin, des tendances similaires sont observées
pour d’autres propriétés magnétiques, ce qui suggére une évolution des interfaces et une
corrélation possible entre toutes ces grandeurs. Une explication possible de cette tendance
est le processus de croissance : les propriétés de chaque couche de Co sont principalement
influencées par les couches précédemment déposées, et la structure d’une couche dépend
davantage des couches précédemment déposées que des couches suivantes. Dans notre cas,
la premiére couche de Co est déposée sur Pt comme pour une multicouche simple Co/Pt
pour laquelle aucune couche magnétique morte n’a été observée, tandis que les autres
couches de Co sont déposées sur W/Pt.
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Nous avons également utilisé la diffraction des rayons X en incidence rasante (GIXRD)
pour sonder les propriétés structurales des multicouches. Aucune différence entre les échan-
tillons avec des différents nombres de répétions N n’a été observée. Seul un large pic au-
tour de 20 = 40° domine les diagrammes XRD, qui couvre la gamme qui inclut Pt (111),
a-W(110), 8-W(210) et hep-Co(100). Par conséquent, nous ne pouvons pas détecter d’im-
portants changements dans la texture.

4.5.3 Propriétés statiques

La figure 4.18 montre la dépendance du moment magnétique a saturation par unité
de surface (M, X tc,) en fonction de I’épaisseur du Co (tc,) pour N = 1, 2, 3, 5 et 7,
respectivement. Les valeurs de M; pour les couches les plus épaisses de Co (pour N =
3 et N = 5) sont indisponibles en raison des contraintes expérimentales. La dépendance
linéaire par rapport a tc, et l'intersection non nulle avec ’axe des abscisses suggérent
ainsi 'existence d’une couche magnétique morte.
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FIGURE 4.18 — Moment magnétique a saturation par unité de surface en fonction de
I'épaisseur de Co (tc,) dans les multicouches de [Pt(1.5 nm)/Co(tc,)/W (1.5 nm)]y, ot
N=1, 2, 3, 5 et 7. Les symboles font référence aux mesures VSM et les les lignes continues
sont les ajustements linéaires. En bas, a droite : dépendance de M, et t; en fonction
du nombre de répétitions N des multicouches. Les symboles font référence aux données
expérimentales, et les lignes continues sont utilisées comme guides des yeux.

Les valeurs obtenues de M et ty (par ajustement linaire des courbes dans la figure
4.18) et présentées en fonction de N, sur la méme figure 4.18, montrent que ces derniéres
augmentent avec N et restent pratiquement constantes pour N > 3, suggérant qu’il n’y
a pas de changement significatif dans les propriétés des interfaces et du volume & partir
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de N > 3. En raison du processus de croissance, les propriétés de chaque couche de Co
sont principalement influencées par les couches précédemment déposées et non par celles
qui ont été déposées par-dessus. Par conséquent, nous déduisons également que les deux
premiéres tricouches individuelles de Pt/Co/W sont de moindre qualité.

Comparés aux multicouches, nous n’avons observé aucune couche morte pour les sys-
témes Pt/Co/Pt et Pt/Co/Cu (voir |222]). De plus, la formation de cette couche ma-
gnétiquement inactive a 'interface W/Co a été rapportée par Spasova et al. [251] et par
Kolesnikov et al. [252]. Ils ont notamment montré que la couche intermédiaire de W dans
les échantillons a base de Ru/Co/W /Ru favorise 'augmentation de la couche magnétique
morte. Ils ont conclu que 'augmentation de ’épaisseur de W de 0.1 & 0.35 nm conduit
a la croissance d’une couche magnétique morte a I'interface Co/W de 0.2 & 0.58 nm. De
plus, Petford-Long et al. [253] ont observé une région non magnétique a l'interface Co/W
en utilisant la microscopie électronique a transmission a haute résolution. Par conséquent,
trés probablement, la couche magnétique morte observée dans les structures Pt/Co/W
est principalement due a la diffusion atomique du W dans la couche de Co pendant le
processus de dépdt par pulvérisation.

4.5.4 Facteur gyromagnétique
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FIGURE 4.19 — Variations de la fréquence du mode de précession uniforme en fonction du
champ magnétique appliqué perpendiculairement au plan des échantillons. Les symboles

se référent aux données expérimentales et les droites sont les ajustements par I’équation
2.16.

L’objectif principal dans la suite de cette partie, est d’étudier la PMA, ’amortissement
de Gilbert et I'iDMI en fonction des épaisseurs de Co et du nombre de répétitions en
utilisant la BLS et la FMR. Néanmoins, pour la détermination des constantes caractérisant
ces phénoménes d’interface, la valeur du rapport gyromagnétique ~y/27 est nécessaire.
Cette valeur peut étre obtenue précisément a l'aide de la technique FMR par ’étude
de la variation de la fréquence du mode de précession uniforme en fonction du champ
magnétique appliqué perpendiculairement au plan du film (voir figure 4.19). Le rapport
gyromagnétique /2w est directement donné par la pente de I'ajustement linéaire (par
I'équation 2.16) de ces données conduisant a v/27 = 31 GHz/T (g = 2.21), qui s’avére
étre principalement indépendant de I’épaisseur de Co. Cette valeur sera utilisée pour tous
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les systémes étudiés ici, elle est cependant légérement supérieure a la valeur du Co massif
(g = 1.83) [242].

4.5.5 Anisotropie magnétique
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FIGURE 4.20 — A gauche : variation de la fréquence du mode de précession uniforme en
fonction du champ magnétique appliqué dans le plan pour un systéme simple de type
Pt/Co(tc,)/W (N = 1). Les symboles renvoient aux données expérimentales et les droites
sont des ajustements en utilisant les équations 2.17 et 2.31, afin d’extraire les valeurs de
M.ssp. A droite : aimantation effective (4wM.f¢) en fonction de 1/t.¢; pour les multi-
couches [Pt(1.5 nm)/Co(tc,)/W (1.5 nm)|x avec N = 1, 3 et 7. Les symboles se référent
aux données expérimentales, tandis que les droites sont des ajustements.

Le champ d’anisotropie perpendiculaire peut étre déterminé a partir de I'étude de la
dépendance en champ de la fréquence (Fj) du mode de précession uniforme (ky, = 0)
ou non uniforme (ky, # 0) en utilisant respectivement la technique FMR ou la technique
BLS (en configuration DE). Nous avons donc combiné ces deux techniques pour mesurer
la dépendance en champ de la fréquence du mode de précession uniforme (en utilisant la
FMR pour t¢, > 2 nm) et la dépendance en champ de la fréquence moyenne des raies
Stokes et anti-Stokes (en utilisant la BLS pour ¢, < 2 nm) pour chaque multicouche. La
figure 4.20 (& gauche) illustre Fj(H) pour N=1 et pour différentes épaisseurs de Co. Afin
d’extraire les valeurs de M,¢y, les données expérimentales ont été ajustées en utilisant les
équations 2.17 (en introduisant une anisotropie uniaxiale dans le plan) et 2.31 pour les
mesures FMR et BLS, respectivement.

La dépendance de 4wM.sf en fonction de 1/t.ss est représentée sur la figure 4.20 (4
droite) pour N = 1, 3 et 5. Un écart par rapport au comportement linéaire pour une
épaisseur nominale de Co inférieure & 1.5 nm est observé pour toutes les multicouches,
suggérant 'existence de deux régimes. Cet écart par rapport au comportement linéaire
est fréquemment rapporté pour les films minces magnétiques et pourrait étre attribué a
différentes causes, comme la faible épaisseur de la couche magnétique qui devient inférieure
a la rugosité de Uinterface, a l'interdiffusion [244], & une diminution de la température de
Curie [243], ou a la croissance cohérente et incohérente de Co [22], comme mentionné ci-
dessus. Dans ce cas, ce régime non linéaire pour les plus faibles épaisseurs de Co (inférieur a
1.5 nm) pourrait étre di a une dégradation de l'interface. Par conséquent, la détermination
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des constantes d’anisotropie de surface K, et de volume Ky est obtenue a partir de
I’ajustement en utilisant 1’équation 3.2 pour les données ou t¢, > 1.5 nm.
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FIGURE 4.21 - Dépendance des constantes d’anisotropie de surface K, et de

volume Ky, en fonction du nombre de répétitions N pour les multicouches
[Pt(1.5 nm)/Co(tc,)/W (1.5 nm)]x. Les symboles font référence aux données expérimen-
tales et les lignes sont utilisées comme guides pour les yeux.

Les constantes d’anisotropie de surface K, et de volume Ky obtenues, en fonction
du nombre de répétitions N, sont présentées sur la figure 4.21. Les valeurs positives de
K, et de Ky pour toutes les multicouches favorisent ainsi la direction perpendiculaire de
'aimantation. K est en bon accord avec les valeurs 0.73 erg.cm™2 [234] et 0,9 erg.cm™2
[254], obtenues pour I'interface de Co/Pt déposée par pulvérisation cathodique, suggérant
ainsi que cette anisotropie de surface est principalement induite par les interfaces Pt/Co
dans ces multicouches.

D’apres la figure 4.21, K, et Ky ont des comportements différents en fonction de
N : alors que la variation de K reste modérée (0.8-1 erg.cm™2) et ne montre pas de
tendance réguliére avec N, une forte dépendance (0.38-2.9 x10° erg.cm™) est observée
pour la constante Ky . L’absence de la régularité dans le comportement de K pourrait
étre attribué a 'erreur relativement importante dans son estimation. Néanmoins, pour N
= 1, K, est significativement plus faible par rapport aux autres valeurs de N, suggérant
une amélioration de la qualité de l'interface pour N > 1. En outre, il convient de rappeler
le comportement similaire de Ky, de la rugosité, t4 et de M, en fonction de N, indiquant
une amélioration du volume d’échantillon et de la qualité de l'interface. On note que la
légére diminution de Ky pour N = 5, refléte la plus petite valeur de M, mesurée pour
cette multicouche. Comme nous l'avons mentionné ci-dessus, l’existence d’'une couche
magntique morte peut étre considérée comme limitée aux trois premiéres tricouches de
Pt/Co/W puisque 'épaisseur totale de la couche morte augmente linéairement pour N
<3 et reste constante pour N plus élevé. Cela pourrait expliquer la meilleur qualité du
volume et les plus grandes valeurs de Ky lorsque N >3.

4.5.6 Amortissement de Gilbert

Nous avons également étudié I’amortissement non local induit par pompage de spin.
Nous avons ainsi utilisé la FMR en combinaison avec le BLS pour mesurer la dépendance
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en fréquence (pour to, > 2 nm) et en champ (BLS pour les films de Co les plus minces)
de la largeur de raie & mi-hauteur, comme le montre la figure 4.22 pour N = 1 ou pour
tco = 4 nm. Le coefficient d’amortissement de Gilbert a a ensuite été déterminé & partir
des ajustements des données expérimentales a l'aide des équations 2.21 et 2.32 pour les
mesures FMR et BLS, respectivement. A noter que la grande barre d’erreur des valeurs
BLS de coefficient d’amortissement dans la figure 4.22 par rapport aux données FMR,
est probablement due aux spectres BLS de moindre qualité méme aprés un long temps
d’accumulation du fait que les ondes de spin sondées sont thermiquement excitées.

En considérant que le coefficient d’amortissement total est donné par a = a¢, +
Qpumping OU Qoo est la constante d’amortissement de Gilbert du Co massif et apumping
est 'amortissement supplémentaire introduit par 'effet de pompage de spin, I'ajustement
des données expérimentales de la figure 4.23 (& gauche) par ’équation 2.34 donne ac, ~
(7.8+2) x 1073, Cette valeur est légérement inférieure a celle du Co massif (ag, = 1072)
[255] et se situe dans la gamme des valeurs (5 x 1072 — 8.5 x 1073) rapportée par Tokag
et al.[256] pour le Co massif de structure hep et fee. Cette valeur de ae,, qui est en bon
accord avec celle du Co hep ((ac, = 8 x 1072) rapportée par Devolder et al. [257], suggére
que les films de Co de ces échantillons sont de structure hcp.
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FIGURE 4.22 — A gauche : largeur de raie fréquentielle & mi-hauteur mesurée par BLS
a partir de la largeur de raie moyenne des raies S et aS en fonction du champ ma-
gnétique appliqué dans le plan du systéme [Pt(1.5 nm)/Co(tc,)/W (1.5 nm)|y (N = 1).
A droite : demie-largeur & mi-hauteur mesurée par FMR en fonction de la fréquence
de résonance pour un champ magnétique appliqué dans le plan pour un échantillon de
[Pt(1.5 nm)/Co(4 nm)/W (1.5 nm)]x avec différents nombres de répétitions N.

La contribution due au pompage de spin Qpumping st également obtenue a partir de
I’ajustement par I’équation 2.34 des données expérimentales de la figure 4.23. La valeur de
la conductance par mixage de spin gzif extraite ainsi de la pente donne g;%f =545+54
nm 2. Cette valeur est en bon accord avec la valeur reportée par Czeschka et al. [258],
dans le cas d’une interface de Co/Pt. Tl convient de mentionner la faible valeur de g%
de l'interface de CoFeB/W (2.35 nm~2) [259] comparée a celle du CoFeB /Pt (50.7 nm~2)
[260] ce qui suggére un effet de pompage de spin plus faible dans les empilement & base
de W. Par conséquent, nous déduisons que la valeur obtenue de gl}f est principalement
due a l'interface de Co/Pt, et nous pensons que cette valeur est sous-estimée en raison

de la moindre qualité des multicouches avec N < 3. Pour vérifier cela, la dépendance du
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coefficient d’amortissement de Gilbert en fonction de N est représentée sur la figure 4.23 (&
droite) pour t¢, = 4 nm. On observe & nouveau une corrélation avec le comportement de ¢,
la rugosité, M, et 'anisotropie. Le renforcement de I'amortissement avec I’augmentation
de N peut étre lié & un plus grand effet de pompage de spin di & une meilleure qualité
des multicouches pour N > 3.
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FIGURE 4.23 — A gauche : coefficient d’amortissement de Gilbert en fonction
de linverse de lépaisseur effective des films de Co (1/t.sr) dans le systéme
[Pt(1.5 nm)/Co(tc,)/W (1.5 nm)|y (N = 1). Les symboles se référent aux données ex-
périmentales, et la droite est l'ajustement linéaire. A droite : variation du coefficient
d’amortissement de Gilbert en fonction du nombre de répétitions pour une épaisseur de
Co de 4 nm. Les symboles se référent aux données expérimentales et les lignes sont utilisées
comme guides des yeux.

4.5.6.1 Interaction iDMI

La technique BLS a également été utilisée pour étudier la dépendance de la constante
iDMI en fonction de N. Pour cela, la différence de fréquence entre les raies Stokes et anti-
Stokes (AF = Fg — F,5) a été mesurée en fonction du vecteur d’onde de spin ki, comme
le montre la figure 4.24 pour certaines multicouches avec différentes épaisseurs de Co et
répétitions N. L’ajustement de ces données expérimentales avec I’équation 2.30 permet de
déterminer la constante iDMI, D.ss. Leurs évolutions en fonction de N sont illustrées a
la figure 4.25 pour des films de Co les plus minces, oll un comportement similaire a celui
des différentes grandeurs étudiées ci-dessus peut étre observé pour des films relativement
épais, comme prédit théoriquement.

Théoriquement, les calculs précis de la fréquence des ondes de spin pour les mul-
ticouches avec iDMI ont été présentés précédemment par Bouloussa et al. [261]. Une
expression explicite de la fréquence est donnée pour les empilements constitués d’une ré-
pétition de tricouches identiques. Ces calculs montrent que la différence des fréquences
des raies Stokes et anti-Stokes ne dépend pas du nombre de répétitions des tricouches
identiques [261]|. Nous nous attendions donc a une différence de fréquence identique pour
toutes les multicouches avec différents N. La variation observée avec N prouve que cer-
taines tricouhes ont des propriétés différentes.
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FIGURE 4.24 — A gauche : dépendance en vecteur d’onde kg, de la différence de fréquence
AF (symboles) pour les échantillons [Pt(1.5 nm)/Co(tc,)/W (1.5 nm)]y avec N = 1, 3 et
7. Les droites se référent aux ajustements linéaires. A droite : variation des constantes
iDMI en fonction de I'inverse de I’épaisseur effective des films de Co pour les multicouhes
de [Pt(1.5 nm)/Co(tc,)/W (1.5 nm)|y avec N = 1, 3 et 7.

L’évolution du D,z en fonction de 1/t.ss est représentée a droite sur la figure 4.24
pour trois valeurs différentes de N (N = 1, 3 et 7). Nous remarquons a nouveau la déviation
de la linéarité, lorsque I’épaisseur nominale de Co approche 1.5 nm. La dépendance plus
lente de D.ss pour des films de Co plus minces est aussi trés probablement due a la
dégradation de la qualité de I'interface des couches de Co les plus minces.
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FIGURE 4.25 - Variation de la constante effective d’iDMI D.;; en fonction du
nombre de répétitions N pour différentes épaisseurs de Co, dans les multicouches de
[Pt(1.5 nm)/Co(tc,)/W (1.5 nm)|y avec N =1, 2, 3, 5 et 7.

Par ajustement linéaire des données de la figure 4.24 dans la gamme d’épaisseur du
Co ot la dépendance théorique attendue de Dess : Doy —=Dg/tess ( pour to, > 1. 5 nm)
est vérifiée, nous avons obtenu D, = (—0.5540.02) x 1077 erg/cm, (—0,85+0.02) x 107
erg/cm et (—0.9 4 0.02) x 1077 erg/cm, respectivement pour N = 1, 3, et 7. Les ré-
sultats obtenus pour la tricouche individuelle (N = 1) de Pt/Co/W sont en bon ac-
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cord avec ceux obtenus par Lin et al. [262], ot une valeur trés faible de —0.19 £ 0.05
erg.cm™ 2 [D, = (—0.34 + 0.02) x 1077 erg/cm| a été mesurée pour I'empilement de
Pt/Co (1,8 nm)/W. Cependant, elle est sensiblement inférieure a celle mesurée pour
le systéme Pt/Co/Cu [222]| et & celle obtenue par Park et al. [263] pour le systéme
de Ta/Pt/Co (0.9 nm)/W/Pt. Néanmoins, comme nous ’avons mentionné ci-dessus et
d’aprés les calculs précédents sur les multicouches [261], la constante iDMI ne dépend
pas du nombre de répétitions des tricouches identiques (c’est-a-dire ayant des propriétés
magnétiques identiques). Par conséquent, pour N > 3, les constantes iDMI de surface
obtenues (—0.9 x 1077 erg/cm), bien qu’étant légérement inférieures a celles obtenues
par Park et al. (—1.33 x 1077 erg/cm), coincident pratiquement avec la valeur rappor-
tée pour les échantillons a base de Pt/Co/Cu [222]. Ceci suggére que le film de W ne
contribue trés probablement pas a I'iDMI dans ces multicouches. Comme nous 1’avons
mentionné ci-dessus, il est utile de rappeler que I'iDMI dépend des conditions de dépot de
I’échantillon et des techniques d’élaboration et que la variation considérable de ses valeurs
rapportées par différents groupes pour des systémes apparemment identiques n’est pas
étonnante. En effet, 'iDMI est déterminée par la nature intrinséque de l'interface mais
aussi par sa structure atomique réelle aux interfaces, qui est influencée par les paramétres
d’élaboration de I’échantillon, telles que la technique de dépdt et la sous-couche. Cela
peut expliquer la différence entre les tricouches individuelles de Pt/Co/Cu [222] et de
Pt/Co/W actuelles ; deux différentes machines de pulvérisation ont été utilisées pour leur
¢élaboration : une géométrie planaire pour le Pt/Co/Cu et une géométrie confocale dans la
seconde ; typiquement, la configuration planaire donne une meilleure uniformité du film.

4.6 Conclusion chapitre

Des films ultra minces de Co de différentes épaisseurs ont été préparés par pulvérisation
cathodique sur des substrats de Si/SiOs.

Dans la premiére partie de ce chapitre, nous avons utilisé différentes couches de cou-
verture et sous-couches (MgO, W, Pt, Ru, Ti et Ir). Les mesures par VSM ont été utilisées
pour déterminer I'aimantation & saturation et I’épaisseur de la couche magnétique morte.
La FMR combinée a la BLS, en la configuration DE, ont permis de révéler 'existence d’un
terme de second ordre de PMA et d’étudier la dépendance de 'aimantation effective en
fonction de l'inverse de I'épaisseur effective des films de Co, en plus de 'iDMI. L’analyse
des mesures BLS et FMR montre que 'aimantation effective et la constante iDMI des
systémes non recuits et recuits varient linéairement en fonction de 'inverse de ’épaisseur
effective du Co, avec une déviation prononcée du comportement linéaire pour les films
de Co les plus minces. Le comportement linéaire de "aimantation effective pour les films
de Co les plus épais est di a l'existence d’une anisotropie magnétique perpendiculaire
uniaxiale d’interface qui dépend des sous-couches et des couches de couverture. De plus,
nous avons montré que les interfaces Co/Ir et Ir/Co contribuent differemment a 'iDMI
totale : alors que la contribution de Ir/Co disparait, I'interface Co/Ir présente une faible
constante d’iDMI dont le signe est identique & celle de l'interface de Co/Pt. Le recuit a
300 °C augmente a la fois I'anisotropie magnétique perpendiculaire d’interface et I'iDMI
pour le systéme Pt/Co/MgO en raison de la diffusion des atomes d’oxygéne interpénétrés
dans la couche de Co vers U'interface Co/MgO et a la formation de l'interface Co/O.

Dans la seconde partie, des multicouches de [Pt(1.5 nm)/Co(tc,)/W (1.5 nm)]y, avec
le nombre de répétitions N et I’épaisseur de Co variables ont été étudiées. Les mesures
de réflectivité des rayons X ont été utilisées pour étudier la rugosité de linterface et
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pour déterminer ’épaisseur des films de Co. Les mesures VSM ont clairement montré une
amélioration des couches magnétiques avec l'augmentation du nombre de répétitions N :
I’épaisseur totale de la couche morte augmente linéairement avec N pour N <3 et reste
constante pour N plus élevé. De plus, 'anisotropie magnétique de volume, déterminée
a partir des mesures FMR et BLS augmente également avec N. Ces mesures révelent
également l'existence de deux régimes pour la variation du champ effectif d’anisotropie
perpendiculaire en fonction de 'épaisseur effective du Co : pour des épaisseurs nominales
de Co supérieures a 1.5 nm, le champ effectif d’anisotropie varie linéairement avec I'in-
verse de I’épaisseur effective , tandis que pour les échantillons plus minces, la variation du
champ d’anisotropie suit des tendances différentes. En dehors des mesures de fréquence,
I’analyse des largeurs de raie montre une variation linéaire du coefficient d’amortissement
avec l'inverse de I’épaisseur effective. Cette caractéristique était liée au pompage de spin.
La contribution de ce dernier au coefficient d’amortissement suit la méme tendance que
I’anisotropie magnétique et augmente avec 'amélioration de I'interface au fur et & mesure
que N croit. Enfin, les mesures BLS ont permis d’évaluer les constantes iDMI de surface a
partir de la différence en fréquence entre les raies Stokes et anti-Stokes. Si les multicouches
étaient composées de séquences aux propriétés identiques, la différence de fréquence mesu-
rée (entre les raies Stokes et anti-Stokes) ne dépendrait pas de N. L’augmentation observée
de cette différence de fréquence avec N est en accord avec les tendances de ’anisotropie, de
pompage de spin et les propriétés statiques magnétiques : plus N est grand, meilleures sont
les propriétés d’interface. Cette étude sur des empilements constitués de tricouches super-
posées réitérées ouvre la possibilité d’améliorer la qualité de I'interface et les propriétés
associées tels que I'anisotropie perpendiculaire, le pompage de spin et I'iDMI.
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Chapitre

Investigation de la corrélation entre les effets
d’'interface liés au SOC dans les systéemes a

base de CoFeB

Ce chapitre présente ’étude de la corrélation entre 'anisotropie magnétique perpendi-
culaire, la constante d’amortissement et I'interaction iDMI d’interface dans les systémes
a base de CoFeB. Deux catégories d’empilement ont été élaborées : CoFeB/X (ou X =
Pt, Cu/Pt, Ta/Pt et W/Al) et Ta/CoFeB(1,5 nm)/Y /Pt (ou Y = Cu, Ta, MgO). Pour
la premiére catégorie, aucune corrélation entre ces effets SOC n’a été observée en raison
de leurs origines différentes, tandis que la seconde catégorie a permis de mettre en évi-
dence une corrélation linéaire entre les constantes d’iDMI, PMA et de la conductance par
mixage de spin.

5.1 Introduction

La spintronique a ouvert la voie a de nouveaux effets et a des dispositifs futuristes basés
sur la manipulation et le controle du spin au moyen de champs électrique et magnétiques
et courant électriques. Les phénoménes spintroniques se produisent lorsque les concepts
des ingénieries magnétique (spin), des semi-conducteurs (charge électrique) et de lumiére
se chevauchent. Afin de cibler des applications en spintronique, plusieurs matériaux ont
été étudiés au cours de ces derniéres décennies, oil les matériaux ferromagnétiques a ani-
sotropie perpendiculaire ont été largement utilisés dans des domaines tels que le stockage
d’information et les capteurs magnétiques.

Ainsi, pour les futurs MRAMs et pour obtenir une magnétorésistance tunnel (TMR)
élevée, aussi bien qu’une manipulation facile de la résistance dans les jonctions tunnel
magnétiques (MTJ), des matériaux ferromagnétiques doux avec des interfaces de plus
faible rugosité sont nécessaires. Des rapports TMR trés élevés jusqu’a 180% ont déja
pu étre atteints avec des barriéres tunnel en MgO et des électrodes en Fe déposées par
épitaxie par jets moléculaire (MBE). Un autre progrés a été réalisé en remplacant le
Fe par lalliage de CoFeB, ce qui a permis d’augmenter le rapport TMR. jusqu’a 600%
a température ambiante [51|. En effet, 'alliage CoFeB a suscité un intérét particulier
a cause de ses excellentes propriétés ferromagnétiques et sa forte polarisation de spin
(~ 65%) [264], mieux adaptées a la plupart des applications. Il peut offrir un rapport
magnétorésistif important lorsqu’il est utilisé comme électrode ferromagnétique avec une
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barriére de MgO dans les MTJs [38]. De plus, son aimantation spontanée peut étre dans le
plan ou hors du plan, selon I’épaisseur du film, la structure en multicouches (sous-couche
et couche de couverture, ainsi que leurs épaisseurs) et le processus de recuit.

Par ailleurs, dans les structures a base de film de CoFeB, la combinaison de 'iDMI qui
stabilise des parois de domaine chirales de type Néel et de 'effet Hall de spin, a abouti
a une vitesse de propagation des parois de domaines étonnamment grande [95, 229].
En effet, il a été observé que les vitesse et la direction du mouvement des parois de
domaine dépendent de l'intensité de I'iDMI et peuvent étre contrdlées par l'ingénierie
d’interface, en concevant des empilement a base de HM /CoFeB ultra minces. Enfin, d’un
point de vue technologique, ces structures sont d’une grande importance, en raison de
leur énorme potentiel dans le controle du mouvement des parois de domaines par courant
électrique, pour le développement d’un nouveau type de mémoires magnétiques a haute
densité et performances, que nous avons déja appelée "les mémoires racetrack" [229]. Une
compréhension plus approfondie des mécanismes de 'iDMI dans de telles structures et une
estimation précise de son intensité et de son signe sont donc cruciales pour des dispositifs
spintronique efficaces.

Nous proposons dans ce chapitre, d’étudier les effets SOC d’interface et leur corréla-
tion, dans les héterostuctures a base de CoFeB amorphe non recuit. En effet, il est bien
connu que le SOC est nécessaire pour induire et renforcer la PMA, 'iDMI et 'amortisse-
ment induit par pompage de spin. Cependant, il n’est pas la seule interaction responsable
de leur existence. Ces trois phénoménes liés a I'interface et au SOC peuvent se comporter
diffétremment selon la nature du matériau HM, son emplacement dans le systéme et les
détails de '’ensemble de '’empilement du systéme. Par ailleurs, si les origines et la phy-
sique de la PMA et du pompage de spin sont plus ou moins connues, une image physique
simple de 'iDMI reste encore a définir et plusieurs questions fondamentales méritent d’étre
clarifiées, comme la portée de cette interaction ainsi que les monocouches atomiques d’in-
terface impliquées dans cette interaction. D’un point de vue théorique, les réponses a ces
questions sont plus ou moins établies, cependant, les procédures d’élaboration peuvent
introduire des défauts qui ne sont pas pris en compte dans les calculs publiés jusqu’a
présent [94]. De plus, ces trois effets d’origine commune, sont sensibles aux désordres, a
I’hybridation orbitale autour du niveau de Fermi, aux détails de la structure électronique
et a la disposition des défauts et des atomes aux interfaces. De plus, la contrainte induite
par un substrat, une sous-couche [106] ou par la variation de la concentration du film
ferromagnétique [265] peuvent influencer I'iDMI et la PMA.

En conclusion, on peut donc s’attendre a une corrélation entre ces trois effets d’inter-
face liés au SOC. Cette corrélation entre chaque deux phénoménes de ces trois effets a déja
été étudiée dans certains systémes [216, 255, 266], mais I'investigation de la corrélation
simultanée entre ces trois phénoménes interfaciaux est toujours manquante.

Dans la premiére partie de ce chapitre, nous présentons I’étude des ces trois effets
SOC dans les empilement & base de CoFeB(tcrp)/X (X = Pt, Cu/Pt, Ta/Pt et W/Al).
Nous démontrons qu’aucune corrélation entre ces phénomeénes d’interface n’a été obser-
vée. Ceci est di de leurs origines différentes dans de tels systémes ou la nature de la
couche de couverture varie. Nous avons donc eu recours a la seconde catégorie a base de
Ta/CoFeB(1.5nm)/Y/Pt (ot Y = Cu, Ta, MgO) qui a permis de mettre en évidence
une corrélation linéaire entre les constantes iDMI, PMA et de la conductance par mixage
de spin.
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5.2 Préparation des échantillons
Les échantillons ont été élaborés via la collaboration du LSPM avec le centre de su-

praconductivité, spintronique et sciences de surfaces de l'université de Cluj-Napoca en
Roumanie (Dr. Mihai Gabor et son équipe).

Y (ty)

X CoFeB (1.5 nm)

CoFeB (tcgg) Ta (1 nm)
S10. Si0

FIGURE 5.1 — Structure des échantillons a base de CoFeB. Deux catégories d’empilements
sont étudiées. A gauche : films de CoFeB (d’épaisseur variable tcpp) recouverts de dif-
férentes couches X (X= Pt(4 nm), Cu(2 nm)/Pt( 4 nm), W(2 nm)/Al(1.5 nm) ou Ta(l
nm)/Pt (4 nm) ). A droite : couche d’espacement Y (Y=MgO, Ta ou Cu ) introduite
entre le film de CoFeB (tcpp = 1.5 nm) et la couche de Pt (4 nm)

Tous les échantillons ont été déposés a température ambiante sur des substrats de
silicium thermiquement oxydé (Si/Si0y) dans un systéme de pulvérisation magnétron
ayant une pression inférieure & 2 x 10~® Torr. Les couches métalliques ont été déposées
par pulvérisation cathodique sous une pression d’argon de 1 mTorr. La vitesse de dépot
était d’environ 6 nm/min pour toutes les couches a I'exception des films de W qui ont
été déposés a une vitesse beaucoup plus faible, 1.6 nm/min, afin de faciliter la formation
de la phase 8 [267]. La couche MgO a été déposée par pulvérisation cathodique en mode
RF, sous une pression d’argon de 10 mTorr, & une vitesse d’environ 2 nm/min.

Les échantillons sont classés en deux catégories. Dans la premiére catégorie, I’épaisseur
du CoygFegoBag (torp) étant variable jusqu'a 12 nm (1 nm < topp < 12 nm). Les films
de CoFeB sont ensuite recouverts de différentes couches : Pt(4 nm), Cu(2 nm)/Pt( 4
nm), W(2 nm)/Al(1.5 nm) ou Ta(l nm)/Pt (4 nm). Ainsi, les couches de couverture ont
été modifiees dans le but de moduler les effets d’interface mentionnés ci-dessus (PMA,
iDMI et amortissement) pour d’étudier toute corrélation entre eux. A noter que toutes
les couches de CoFeB pour cette catégorie ont été déposées directement sur Si/Si0q, &
I'exception des échantillons recouverts de Ta (1 nm)/Pt (4 nm), ol un film de Ta de 1 nm
d’épaisseur a été inséré entre le substrat et le film de CoFeB pour améliorer la rugosité
du substrat et I’adhérence des couches suivantes.

La deuxiéme catégorie d’échantillons est constituée de : Ta(l nm)/CoFeB (1.5 nm)/couche
intercalaire/Pt(4 nm). L’épaisseur de la couche de CoFeB a été maintenue constante et
des couches intercalaires d’épaisseurs variables comprises entre 0 et 2.4 nm ont été insérées
entre les films de CoFeB et de Pt. Nous avons choisi 3 types de matériaux comme couches
intercalaires : un oxyde comme MgO, un métal léger tel que le Cu et un métal lourd le
Ta. Ainsi, 'utilisation de différentes couches intercalaires est une autre méthode employée
pour ajuster les paramétres interfaciaux (PMA, iDMI et amortissement). Les divergences
entre les maniéres dont les deux catégories d’échantillons affecteront ces paramétres seront
discutées tout au long de ce chapitre.

Nous étudions ainsi en premiére ligne "l'effet de 1’épaisseur de CoFeB" puis dans la
seconde partie de ce chapitre, "’effet de la couche intercalaire". Pour cela, les propriétés
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magnétiques statiques des échantillons ont été étudiées a 'aide de la VSM. Le rapport
gyromagnétique, 'amortissement et la PMA ont été déterminés par FMR, tandis que la
BLS a été utilisée pour étudier principalement 'iDMI dans tous les échantillons et la PMA
dans les échantillons ot le signal FMR est trop faible.

5.3 Effet de I’épaisseur de CoFeB

5.3.1 Propriétés statiques

Nous commencons par déterminer 'aimantation & saturation et 1’épaisseur de la couche
magnétique morte par mesures VSM. La dépendance du moment magnétique surfacique
a la saturation (M, X tcrp) en fonction de Pépaisseur de CoFeB est illustrée sur la figure
5.2. Les valeurs obtenues aprés ajustement linéaire sont présentées dans le tableau 5.1.
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FIGURE 5.2 — Variation du moment magnétique a saturation par unité de surface en
fonction de I’épaisseur de CoFeB des systémes avec différentes couches de couverture. Les
symboles font référence aux mesures VSM et les droites sont des ajustements linéaires.

Systme M (emu/cm3) tq (nm)
CoFeB/Pt 1366 +50 0
CoFeB/Cu/Pt 1356 + 55 0.1540.03
CoFeB/W/Al 1342 + 40 0.7540.08
Ta/CoFeB/Ta/Pt 1050 +15 0.86£0.08

TABLE 5.1 — Aimantation a saturation M, et épaisseurs de la couche magnétique morte t4
pour les échantillons & base de CoFeB d’épaisseur variable, obtenues a partir des meilleurs
ajustements des dépendances du moment magnétique a saturation par unité de surface
en fonction des épaisseurs des films de CoFeB.

Globalement, les valeurs de M, se situent aux alentours de 1350 emu/cm?® pour les
échantillons recouverts par Pt, Cu/Pt et W/AL ce qui est en bon accord avec les va-
leurs rapportées pour le systéme Ta/CoFeB/MgO [268]. Ainsi, M ne semble pas étre
affectée par la couche de couverture. Cependant, M, diminue significativement pour les
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échantillons de Ta/CoFeB/Ta/Pt (M, = 1050 + 15 emu/cm?®), en accord avec les valeurs
mesurées par Wang et al. [269], dans les systémes a base de CoFeB (CoggF'eg0Bap). Les
auteurs ont notamment observé une plus faible aimantation & saturation dans les struc-
tures a base de Ta/CoFeB/Ta par rapport aux échantillons avec des couches de couverture
comme le Ru (Ru/CoFeB/Ru).

SUSIOL/CFB (1 nm)l W (2 nm)Y Al (1.5 nm) SOSi/SiOQITa (1 nm)/CFB (1.25 nm)/Ta (1 nm)/Pt (4 nm)

150 ol
100} 2ol
50t L
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g g ’ ~
= -50} =20} ‘
> - p ‘
-100 W 40k
-150 -60
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FIGURE 5.3 — Cycles d’hystérésis mesurés par VSM (avec un champ magnétique appliqué
dans le plan & un angle de 0° et 90° par rapport a un des bords du substrat), pour les
échantillons Ta/CoFeB (1.25 nm)/Ta et CoFeB (1 nm)/W. Les cycles montrent claire-
ment la nature paramagnétique des films de CoFeB confirmant I'existence des couches
magnétiques mortes épaisses pour ces échantillons.

Contrairement a M, ’épaisseur de la couche morte est plus sensible a la nature de la
couche de couverture. On constate que le film de CoFeB présente la couche magnétique
morte la plus épaisse de (0.86 £+ 0.08) nm dans le systéme Ta/CoFeB/Ta/Pt, tandis que
le systéme de CoFeB/Pt ne présente aucune couche morte. De plus, 5 =( 0.15 £+ 0.03)
nm et t; =(0.75 £ 0.08) nm ont été obtenues pour les empilements de CoFeB/Cu/Ta et
CoFeB/W /Al respectivement. Les couches magnétiques mortes épaisses mesurées dans les
systémes Ta/CoFeB/Ta/Pt et CoFeB/W /Al sont en bon accord avec la valeur rapportée
par Wang et al. [269] et Skowronski et al. [270]. Elles ont été également confirmées par
le caractére paramagnétique des échantillons & ~ 1 nm d’épaisseur de CoFeB lors de la
mesure de leur cycle d’hystérésis comme le montre la figure 5.3. Cette couche morte est
trés probablement due aux mélanges et a I'interdiffusion aux interfaces CoFeB. Cela peut
étre causait par le fait que le Ta et le W, qui sont des métaux lourds, lorsqu’ils sont
pulvérisés sur le Fe ou le Co, causent davantage d’interdiffusion en raison de leur poids
atomique plus élevé par rapport a un métal normal (léger). En effet, Jang et al. [271] ont
rapporté que ’épaisseur de la couche morte, provenant du mélange aux interfaces pendant
le dépot, pour 'interface supérieure de CoFeB/Ru est légérement plus grande que celle de
I'interface inférieure de Ru/CoFeB de 0.04 nm (dans un échantillon de Ru/CoFeB/Ru);
ceci est probablement d au poids atomique plus grand du Ru, comparé au CoFeB. De
plus, ils ont observé que lorsque le Ta est situé au-dessus de la couche de CoFeB, I'interface
supérieure CoFeB/Ta présente une couche magnétique morte plus épaisse (de 0.12 nm)
que l'interface supérieure CoFeB/Ru, ce qui s’explique également par le poids atomique
plus élevé du Ta par rapport au Ru.

De méme, Wang et al. [269] ont montré que la contribution de la couche de couverture
de Ta a la couche magnétique morte est significativement plus élevée que celle de la sous-
couche de Ta. On note aussi la valeur plus élevée du M, pour les échantillons recouverts
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de W par rapport a ceux recouverts de Ta. Ceci suggére de plus que pour les empilements
de Ta/CoFeB/Ta/Pt, les grains magnétiques sont probablement découplés par la forte
diffusion du Ta dans le film de CoFeB.

5.3.2 Facteur gyromagnétique

Un autre paramétre crucial pour améliorer la précision sur la détermination de ces
trois effets interfaciales liés au spin-orbite est le rapport gyromagnétique.

2.22 : . .
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FIGURE 5.4 — A gauche : Variations de la fréquence du mode de précession uniforme
en fonction du champ magnétique appliqué perpendiculairement au plan des échantillons
a base de CoFeB/Pt, CoFeB/Cu/Pt et CoFeB/W /Al Les symboles se rapportent aux
données expérimentales et les droites sont des ajustements utilisant 1’équation 2.16. A
droite : facteur g en fonction des épaisseurs nominales de CoFeB pour les systémes Co-
FeB/Pt (courbe en noire), CoFeB/Cu/Pt (courbe en rouge) et CoFeB/W /Al (courbe en
bleue).

A partir de I'analyse des mesures FMR de la fréquence de précession du mode uniforme
en fonction du champ magnétique appliqué perpendiculairement au plan, v/27 et par
conséquent le facteur g de Landé sont déterminés, comme illustré sur la figure 5.4. A
noter que pour les films de CoFeB les plus épais (tcpp > 4 nm), 47 M. s dépasse 12 kOe,
ce qui est proche du champ magnétique maximal (15 kOe) qui peut étre appliqué dans
notre banc de mesure FMR. Par conséquent, il est impossible de réaliser des mesures
dans toute la gamme de fréquences (3-20 GHz), pour lesquelles des champs magnétiques
appliqués plus élevés sont nécessaires.

La figure 5.4 montre que tous les systémes présentent une tendance similaire pour g : g
augmente avec ’épaisseur de CoFeB pour les films les plus minces avant de diminuer pour
tcrp > 1.5 nm. Il faut noter la lente variation en épaisseur du facteur g pour les films
épais de CoFeB (au-dela de 2 nm) et les valeurs plus élevées de g pour le systéme & base
de CoFeB/Pt. Le facteur g, connu de dépendre de la composition, est fortement influencé
par les effets de surface et d’interface, car il dépend de la symétrie locale [205]. De tels
effets d’interface, dus a la symétrie d’inversion brisée a I'interface, peuvent conduire a de
fortes augmentations du rapport entre le moment angulaire orbital et le moment angulaire
de spin, qui gouverne le facteur g. Il n’est donc pas surprenant d’observer une dépendance
de g a I'égard de I’épaisseur et une valeur plus élevée pour le systéme a base de CoFeB/Pt
en raison de ’absence d’'une couche magnétique morte.
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5.3.3 Anisotropie magnétique perpendiculaire
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FIGURE 5.5 — Variations de la fréquence du mode de précession uniforme en fonction
du champ magnétique appliqué dans le plan pour différents systémes a base de CoFeB.
Les symboles font référence aux données expérimentales et les lignes sont des ajustements
utilisant I’équation 2.17.

La PMA peut étre déterminée par I’étude de I'aimantation effective. Par conséquent,
les fréquences du mode de précession uniforme en fonction du champ magnétique appliqué
dans le plan ont été mesurées pour tous les échantillons en utilisant principalement la
technique FMR, comme le montre la figure 5.5. Les valeurs de 47w M.¢; sont obtenues a
partir de I’ajustement des données expérimentales en utilisant un modéle (équation 2.17)
basé sur de faibles anisotropies uniaxiales dans le plan. La figure 5.6 illustre la dépendance
de 4w M.s¢ en fonction de l'inverse de Iépaisseur effective des films de CoFeB (1/(tcrp
-tq ) = 1/tess) pour les différents systémes.

Une dépendance linéaire de I'aimantation effective sur toute la gamme des épaisseurs
étudiées est observée pour le systéme de T'a/CoFeB/Ta/Pt, tandis que les autres sys-
témes montrent une déviation par rapport au comportement linéaire. Diverses origines de
cette déviation fréquemment rapportée dans les films minces magnétiques ont été présen-
tées dans la section 4.5.5. Par conséquent, nous nous intéresserons a la gamme d’épaisseur
relativement importante ou le comportement linéaire est observé pour toutes les struc-
tures et ou 'anisotropie perpendiculaire K| obéit a ’équation 3.2. Les valeurs de K et
de K, obtenues a partir de I'ajustement linéaire de 4w M.y (1/t.;s) sont résumées dans
le tableau 5.2.

L’anisotropie de surface est & peu prés constante pour les systémes a base de CoFeB/ Pt
(Ky=1.15+0.09 erg.cm ), CoFeB/Cu/Pt (K, = 1.05 £ 0.05 erg.cm~?) et CoFeB/W /Al
(K, =1.1+0.05 erg.cm™?), tandis qu’elle diminue significativement pour le Ta/CoFeB/Ta/ Pt
(Ks = 0.39 + 0.02 erg.cm™?). Bien que le mécanisme exact causant cette diminution soit
encore inconntu, il est probable que le SiO, thermiquement oxydé contribue & cette PMA
d’interface et que la sous-couche de Ta découple le substrat SiOs et le film de CoFeB
réduisant ainsi ’anisotropie d’interface, puisqu’elle améliore la rugosité du substrat. De
toutes les maniéres, il convient de mentionner que cette constante d’anisotropie de surface
est comparable a celle du T'a/Pt/Co/AlO, (K, = 1.1 erg.cm™2) [227] et & celle du systéme
de CoFeB/Pt ou K, = 1.3 erg.cm™2 [272].
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FIGURE 5.6 — Aimantation effective en fonction de l'inverse de I'épaisseur effective des
films de CoFeB pour divers systémes a base de CoFeB. Les valeurs de 4mM ;s ont été
extraites de I’ajustement de mesures similaires de la figure 5.5. Les symboles font référence
aux données expérimentales tandis que les droites sont des ajustements linéaires.

Systéme K, (erg.em™2) K, (x10° acrp(x1073)  gM (nm=2)
erg/cm?)

COFeB/Pt 1.15 £ 0.09 0.22 4+ 0.012 4.2 + 0.2 33 £ 2

CoFeB/Cu/Pt 1.05 & 0.05 0.2 £ 0.01 43 +0.2 1595 £ 1

CoFeB/W /Al 1.1 £ 0.05 -1.05 £ 0.1 4.1+ 0.13 8 £ 0.7

Ta/CoFeB/Ta/Pt 0.39 £+ 0.02 -1.38 £ 0.1 6 + 0.3 14 + 0.8

TABLE 5.2 — Paramétres obtenus a partir des meilleurs ajustements de 4w M ¢ (1/tcsf) et
de a (1/t.sr) pour des films minces de CoFeB déposés sur des substrats de Si en utilisant
différentes couches de couvertures.

En contraste avec K, 'anisotropie de volume est négative pour les systémes Ta/CoFeB/Ta/ Pt

|K, = -(1.38 + 0.1) x10° erg/cm?| et CoFeB/W/Al |K, = -(1.05 & 0.1) x10° erg/cm?].
Pour les échantillons CoFeB/Pt [K, — (0.2 + 0.01) x10° erg/cm?] et CoFeB/Cu/Pt
[K, = (0.22 £ 0.012) x10° erg/cm?|, les valeurs de K, sont faibles et trés proches. Nous
remarquons que les valeurs de K, pour les échantillons présentant une faible couche magné-
tique morte (CoFeB/Pt et CoFeB/Cu/Pt) et une plus grande t; (T'a/CoFeB/Ta/ Pt et
CoFeB/W/Al) sont différentes. Nous déduisons ainsi que 'anisotropie de volume est pro-
bablement influencée par I'interdiffusion aux interfaces, plus marqués dans les structures
avec le Ta ou le W comme matériau HM.

5.3.4 Pompage de spin et amortissement de Gilbert

Par le biais de la FMR, nous avons étudié la dépendance en épaisseur de I’amortisse-
ment de Gilbert induit par pompage de spin pour tous les systémes. En effet, dans une
technique FMR, la précession de 'aimantation de la couche FM injecte un courant de spin
dans la couche NM adjacente. Le courant de spin pompé est pourrait étre dépolarisé a
I'interface (en raison du SOC interfacial) et seule une partie du courant de spin se propage
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dans la couche NM oul ce courant de spin subit une dissipation partielle ou totale. Cette
dissipation du courant de spin a l'interface ou/et dans le matériau NM est accompagnée
d’une perte de moment cinétique dans la couche FM qui conduit & une augmentation de
la constante d’amortissement de Gilbert. Comme le montre la figure 5.7, la mesure de la
largeur de raie FMR (demi-largeur & mi-hauteur), permet de déduire directement "amor-
tissement de Gilbert & partir de la pente, ou les données expérimentales sont ajustées par
I’équation 2.21.
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FIGURE 5.7 — Dépendance en fréquence de la demi-largeur & mi-hauteur de la raie FMR
pour les systémes a base de CoFeB d’épaisseur variable. Les symboles font référence aux
données expérimentales et les droites sont des ajustements linéaires.

Les valeurs obtenues de a et leurs variations en fonction de 1/t.r; sont illustrées a
la figure 5.8. Cette figure montre également une variation de la pente de o en fonction
de chaque systéme étudié qui est due a leffet du pompage de spin. a (1/t.ss) présente
ainsi une augmentation considérable de I'amortissement de Gilbert pour les échantillons
a base de CoFeB/Pt par rapport aux autres systémes. Aprés insertion des films de Cu
et de Ta, les pentes diminuent de prés de la moitié par rapport a celles des échantillons
de CoFeB/Pt.

En effet, dans le systéme CoFeB/Cu/Pt, le courant de spin généré par la précession
de I'aimantation du CoFeB doit traverser les interfaces CoFeB/Cu et Cu/Pt. En raison
de la grande longueur de diffusion de spin de la couche de Cu (250 nm) [273], I'interface
CoFeB/Cu n’induit pas une augmentation significative de ’amortissement car seule une
partie du courant de spin peut traverser l'interface C'u/Pt et entrer dans la couche de Pt.
Pour les systémes de T'a/CoFeB/Ta et CoFeB/W, la forte interdiffusion entre les films
de CoFeB et Ta ou CoFeB et W entraine une région d’interface relativement large et, par
conséquent, l'interface peut annuler ou réduire le changement abrupt de potentiel ou les
¢lectrons de conduction a travers l'interface de CoFeB/Ta ou de CoFeB/W sont moins
diffusés, ce qui engendre de faibles pertes de spin a interface [274]. Par conséquent, deux
facteurs sont essentiels pour obtenir une amélioration significative de 'amortissement :
l'intensité de I'interaction spin-orbite et le gradient de potentiel a U'interface [274].

Afin de caractériser I'effet du pompage de spin, nous considérons que I’amortissement

total est donné par a = acrp + Qpumping, Ol acrp est la constante d’amortissement des
films de CoFeB, et apumping €st ’amortissement introduit par l'effet du pompage de spin.
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FIGURE 5.8 — Coefficient d’amortissement de Gilbert en fonction de I'inverse de I’épaisseur
de CoFeB. Les symboles font référence aux données expérimentales et les droites sont les
ajustements linéaires.

Ainsi, les données expérimentales de la figure 5.8 sont ajustées par I’équation 2.34 ou la
conductance effective par mixage de spin est extraite de la pente. Les valeurs obtenues de
g;ff et de acpp sont également présentées dans le tableau 5.2. Cet ajustement linéaire
des données de la figure 5.8 donne acrp ~ 0.006 pour le Ta/CoFeB/Ta et 0.0042 pour
les autres systémes.

Une fois de plus, nous remarquons les caractéristiques différentes du systéme Ta/CoFeB/Ta.
Son amortissement assez élevé par rapport aux autres empilements provient probablement
du mélange et de l'interdiffusion du Ta dans le film de CoFeB. Pour g;icf, la plus grande
valeur a été mesurée pour le systéme a base de CoFeB/Pt (33 &+ 2 nm~?), tandis que le
CoFeB/W /Al présente la valeur la plus faible (8 & 0.7 nm~?) malgré la nature HM du W.
Comme mentionné précédemment, U'interface CoFeB /W relativement large due au mixage
entre CoFeB et W a réduit considérablement Uefficacité du pompage de spin. En insérant
le Cu et Ta entre les films de Pt et de CoFeB, gg@f est égale & 15.95 £ 1 nm~2 et 14 +
0.8 nm™? respectivement, pour les systémes de CoFeB/Cu/Pt et Ta/CoFeB/Ta/Pt.

5.3.5 Interaction 1iDMI

Des spectres BLS, sous un champ magnétique saturant appliqué dans le plan avec
un vecteur d’onde kg, variable 4.1 um™! < kg, (< 20.45 ym™!), ont été mesurés afin
d’étudier 'iDMI dans ces systémes. Les spectres typiques pour les films de CoFeB de 1.5
nm d’épaisseur avec différentes couches de couvertures sont représentés sur la figure 5.9
pour kg, — 20.45 um~! ou ils ont été ajustés par une fonction lorentzienne pour déduire
AF'. Seule la structure a base de CoFeB/ Pt présente une asymétrie significative entre les
fréquences des raies Stokes et anti-Stokes, ce qui suggére que la constante iDMI (D.y)
n’est pas négligeable, contrairement aux autres systémes ou ’écart de fréquence tombe
sous la barre d’erreur de notre BLS (£ 0.1 GHz). Cette fois-ci encore, malgré la brisure
de symétrie d’inversion dans les structures des systémes & base de CoFeB/Cu/Pt et
CoFeB/W /AL il semble que le faible SOC a I'interface CoFeB/Cu et la mauvaise qualité
de Pinterface CoFeB/W, soient responsables de 1’absence d’iDMI significative dans ces
systémes. En effet, la qualité de I'interface FM/NM doit étre exempte de tout désordre,
comme il a été constaté par Zimmermann et al. ot I'interdiffusion aux interfaces réduisait
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I'iDMI de 20 % dans le cas de l'interface Co/Pt [249]. Enfin, en raison de sa nature
symétrique, on s’attend a ce que I'iDMI disparaisse dans le Ta/CoFeB/Ta/Pt puisqu’il
n’y a pas de rupture de la symétrie d’inversion dans un tel systéme. En effet, les interfaces
Ta/CoFeB et CoFeB/Ta ont un signe iDMI opposé et donc la constante iDMI totale est
nulle ou indétectable.
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FIGURE 5.9 — Spectres BLS pour différents systémes a base de CoFeB avec diverses sous-
couches et couches de couverture, mesurés a différentes valeurs de champ magnétique
appliqué dans le plan et & un vecteur d’onde k,, — 20,45 um~!. Les symboles font réfé-
rence aux données expérimentales et les lignes sont des ajustements par des lorentziennes.
Les ajustements correspondant a des champs appliqués négatifs (lignes violettes) sont pré-
sentés pour plus de clarté et pour la comparaison directe des fréquences des raies Stokes
et anti-Stokes.

Les dépendances de AF en fonction de kg, pour le systéme a base de CoFeB (tcrp)/Pt
sont présentées sur la figure 5.10 (& gauche). Ces données ont été ajustées par I’équation
2.30, ott D.yy déduite est représentée sur la méme figure (5.10 & droite) en fonction de
1/tesy - Ici encore, une déviation du comportement linéaire est observée, trés probablement
due a la dégradation de l'interface CoFeB/Pt pour les films les plus minces. La valeur
obtenue de la constante iDMI de surface (D.jy = Ds/tosr ) de (1.25 + 0.03) x1077
erg.cm™! est en bon accord avec la valeur rapportée par Cho et al. [86] dans un empilement
de Pt/CoFeB/AlO,. Cette grande valeur est due au Pt qui induit un fort SOC a l'interface
avec le film magnétique.

Revenons maintenant a ’objectif de cette étude, a savoir, la détermination de la cor-
rélation entre les trois effets d’interface, c¢’est & dire entre PMA, iDMI et 'amortisse-
ment induit par pompage de spin représenté par g;ff. Malheureusement, en raison de
la faible (non mesurable) constante iDMI pour les empilements de T'a/CoFeB/Ta/Pt,
CoFeB/Cu/Pt et CoFeB/W /Al (bien que Ta et W soient des matériaux lourd), cette
corrélation ne peut pas étre étudiée dans une telle combinaison de systémes. Notons que
I’'iDMI est sensible aux arrangements atomiques a 'interface et dépend du degré d’hybri-
dation entre les orbitales 3d du matériau FM et les orbitales 5d du matériau HM [247],
ce qui peut expliquer la disparition d’iDMI pour certains systémes. De plus, la variation
de K, en fonction de g;%f, comme illustrée sur la figure 5.11 ne montre aucune corrélation
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entre ces grandeurs pour les systémes étudiés. En effet, tandis que gZ}f est déterminée par
I'interface supérieur CoFeB/Pt, K, semble contenir des contributions du substrat Si/SiOs
puisque les échantillons de CoFeB/Pt, CoFeB/Cu/Pt et CoFeB/W /Al sont directement
déposés sur S10, et présentent des valeurs similaires d’anisotropie de surface. Par consé-
quent, la modulation de K, D.ss et de g;%f en variant la sous-couche ou la couche de
couverture, dans notre cas, ne semble pas étre la meilleure méthode pour étudier leur
corrélation puisque un seul matériau HM s’est avérée pouvoir induire 'iDMI a I'interface
FM/HM. De plus, dans un tel systéme, faire varier la couche de couverture ou la sous-
couche pourrait changer complétement les interfaces, la déformation, le degré du mélange,
la rugosité, le degré d’hybridation orbitale et donc les origines et les mécanismes respon-
sables de ces trois effets liés a l'interface et au SOC, ce qui rend difficile 'observation de
toute corrélation entre ces effets.
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FIGURE 5.10 — A gauche : dépendance de la différence en fréquence (Stokes et anti-Stokes)
AF des empilements de a base de CoFeB (tcrp)/Pt en fonction du vecteur d’onde (k).
Les symboles sont des données expérimentales mesurées par BLS et les droites sont des
ajustements linéaires. A droite : dépendance de la constante effective d’iDMI (D.f¢) du
systéme CoFeB (tcrp)/Pt en fonction de l'inverse de 1'épaisseur effective des films de
CoFeB (1/t.f¢). La droite fait référence a l’ajustement linéaire.
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FIGURE 5.11 — Variation de la constante d’anisotropie perpendiculaire de surface (Kj) en

fonction de la conductance effective par mixage de spin (gl}f) La ligne est utilisée comme
guide pour les yeux.
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Nous avons donc déposé des échantillons & base de Ta/CoFeB/Pt afin d’étudier la
corrélation entre ces trois effets SOC d’interface, en introduisant une couche de Cu, de
Ta et de MgO entre les films de CoFeB et Pt. Nous avons ainsi fixé ’épaisseur des films
de CoFeB tout en variant 1’épaisseur des matériaux NM (Cu, Ta et MgO) afin d’étudier
directement leurs effets sur I'iDMI, ’anisotropie perpendiculaire et 'amortissement induit
par pompage de spin. La suite de ce chapitre sera consacrée a cette investigation.

5.4 Effet de la couche intercalaire

Comme nous ’avons déja mentionné, pour la deuxiéme catégorie d’empilement, I’épais-
seur du film de CoFeB a été fixée a 1.5 nm et une couche intercalaire X= Ta, Cu ou MgO,
d’épaisseur variable, a été introduite entre les couches de CoFeB et Pt, dans la structure
de Ta/CoFeB/X/Pt. L’interface CoFeB/Pt a été utilisée en raison de sa valeur élevée du
SOC, ou les constantes de PMA, iDMI et la conductance par mixage de spin sont parmi
les meilleures valeurs mesurées.

Trois types de couches d’espacement ont été étudiés : métal léger (Cu), métal lourd
(Ta) et oxyde (MgO). Dans ces systémes, la contribution de I'interface inférieure avec le
CoFeB (Ta/CoFeB) a I''lDMI, a "amortissement et & la PMA est fixe et tout changement
dans ces grandeurs résultera trés probablement de la contribution de 'interface supérieure
avec CoFeB : c’est a dire CoFeB/couche intercalaire/Pt. Par conséquent, 'origine de ces
grandeurs pourrait étre plus corrélée. Nous pensons donc que la modulation de ces trois
effets liés au SOC par l'insertion d’une couche d’espacement entre Pt et CoFeB reste
une méthode puissante pour étudier leur corrélation puisqu’elle simplifie leurs origines, en
particulier pour la PMA, ot les deux interfaces pourraient contribuer et pourraient changer
en faisant varier I’épaisseur du CoFeB. De plus, outre 'utilisation du méme systéme, cette
procédure offre la possibilité de définir le nombre de plans atomiques d’interface impliqués
dans ces trois interactions.

5.4.1 Propriétés statiques
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FIGURE 5.12 — Variations de 'aimantation a saturation (M) en fonction de I’épaisseur
de la couche intercalaire pour les systémes Ta/CoFeB (1.5 nm)/Ta (t7,)/Pt, Ta/CoFeB
(1.5 nm)/Cu (tcy)/Pt et Ta/CoFeB (1.5 nm)/MgO (tp40)/Pt. Les lignes sont utilisées
comme guide des yeux.
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L’aimantation & saturation a été mesurée par VSM pour les trois systémes et elle est
représentée sur la figure 5.12 en fonction de I’épaisseur de la couche d’espacement. Il est a
noter qu’il s’agit d’'une valeur nominale qui a été calculée en divisant le moment magné-
tique par le volume nominal du film de CoFeB. Nous remarquons la faible diminution du
M, avec I'augmentation de I’épaisseur du Cu par rapport aux autres couches intercalaires,
Ta et MgO, probablement due & des moindres mélange et interdiffusion a l'interface Co-
FeB/Cu et & la diminution du PIM & l'interface Pt/CoFeB causée par 'insertion du film
de Cu.

La diminution significative, dans le cas des couches intercalaires de Ta et MgO, est trés
probablement due & 'augmentation du mixage ou de 'oxydation (pour le film de MgO)
dans le cas des plus grandes épaisseurs de Ta ou de MgO. Par exemple, M diminue de
maniére significative pour les épaisseurs de Ta jusqu’a 1 nm et reste & peu prés constante
au-dela de cette épaisseur.

5.5 Propriétés dynamiques

La BLS a été principalement utilisée pour cette deuxiéme partie, ol les spectres ont
été mesurés & un vecteur d’onde k,,— 4.1 um~! et sous des champs magnétiques variables
appliqués dans le plan, puis ajustés avec une lorentzienne pour extraire les fréquences et
les largeurs de raie a mi-hauteur (JF) pour les raies Stokes et anti-Stokes. Pour annu-
ler la contribution iDMI, les valeurs moyennes des fréquences et 0F des lignes S et aS
ont été considérées. Leurs dépendances en champ magnétique ont ensuite été ajustées a
I'aide des équations 2.31 et 2.32, pour obtenir 4w M. ;s et 'amortissement de Gilbert «,
respectivement.

Les variations de M,ss en fonction de I’épaisseur de la couche intercalaire sont présen-
tées sur la figure 5.13. Une tendance de M. ;s opposé par rapport aux autres couches inter-
calaires est observée pour le Cu. L’aimantation effective augmente (diminue) avec 'aug-
mentation de I’épaisseur de Cu (Ta), suggérant une diminution (augmentation) du champ
d’anisotropie effectif perpendiculaire. La dépendance de M.¢; en fonction de I'épaisseur
du film de MgO, dans les structures T'a/CoFeB/MgO(tag0)/Pt, montre une tendance
différente : elle augmente significativement pour les épaisseurs de MgO les plus minces
avant de diminuer pour les couches les plus épaisses. Nous concluons que puisque M
dépend de I’épaisseur de la couche intercalaire, il faut prendre en considération la valeur
de M, pour chaque épaisseur de cette couche afin d’éviter toute conclusion inadéquate.
Par conséquent, pour une analyse plus approfondie des mesures, la constante effective de
la PMA (K fr = K ) a été déduite a partir de 4w M, ¢y a aide du M, mesurée antérieu-
rement et sera discutée dans la suite de cette partie.

Pour 'amortissement de Gilbert, nous avons considéré une augmentation de ’amor-
tissement total par la quantité cpumping = % g;%f (o I’épaisseur fixe de CoFeB est
égale & tcpp =1.5 nm) traduisant la contribution du pompage de spin. Par conséquent, en
utilisant les valeurs d’amortissement de Gilbert pour le CoFeB massif (acrp) obtenues a
partir de la dépendance de « en fonction de 'épaisseur de CoFeB (voir partie précédente
tableau 5.2), Qpumping €t donc g;{f ont été déduits. Pour 'iDMI, AF a été mesurée en
fonction de kg, afin d’extraire les valeurs de D.ss. Enfin, comme opumping, AF et Mgy
dépendent de M, et en raison de la variation de cette derniére avec ’épaisseur des couches
intercalaires, il est alors plus pratique de considérer K¢, Dcss et g;%f pour étudier la
PMA, I'iDMI et 'amortissement induit par pompage de spin.
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FIGURE 5.13 — Variations de l'aimantation effective (M.s;) en fonction de 1'épais-
seur de la couche intercalaire pour les systémes Ta/CoFeB(1.5nm)/Ta(tr,)/Pt,
Ta/CoFeB(1.5nm)/Cu(tcy)/Pt et Ta/CoFeB(1.5nm)/MgO(tyg0)/Pt. Les lignes sont
utilisées comme guide des yeux.
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FIGURE 5.14 — Variations (a) de la constante effective d’anisotropie perpendicu-
laire K.rr, (b) de la constante effective d’iDMI (D.sf) et (c) de la conductance ef-
fective par mixage de spin g;%f en fonction de I'épaisseur des couches intercalaires
pour les systémes Ta/CoFeB(1.5 nm)/Ta(tr,)/Pt, Ta/CoFeB(1.5 nm)/Cu(tc,)/Pt et
Ta/CoFeB(1.5nm)/MgO(tyg0)/Pt. Les symboles font référence aux données expéri-
mentales et les lignes sont des ajustements avec une fonction exponentielle décroissante.
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Les dépendances de K.rf, Deys et g;{f en fonction des épaisseurs des couches interca-
laires sont illustrées dans la figure 5.14. Ces courbes montrent la méme tendance : K.y,
Deys et gl}f diminuent avec I'augmentation de 1’épaisseur de la couche intercalaire pour
les trois structures, avant d’atteindre un plateau (une saturation) suggérant que ces ef-
fets proviennent principalement de l'interface CoFeB/Pt. En effet, seuls les atomes de Pt
placés a proximité immeédiate des atomes de CoFeB peuvent interagir ensembles et il est
bien entendu que lorsque les atomes de Pt sont éloignés de 'interface par 'introduction
de la couche intercalaire, l'interaction est alors assurée par les atomes de ces couches
intercalaires, conduisant ainsi & des valeurs de K f¢, Dcsy et gl}f plus faibles par rap-
port a celles induites par 'interface CoFeB/Pt, comme le montre la figure 5.14. De plus,
lorsque I’épaisseur de la couche d’espacement augmente, l'interdiffusion (le mixage), le de-
gré d’hybridation et donc le SOC de l'interface changent. Par conséquent, les constantes
Kepp, Dess et g;ff sont affectées en fonction de leur degré de dépendance en fonction
de ces facteurs. Il est en effet bien connu, que la PMA est proportionnelle au carré de
I'intensité du SOC [275], alors que I'iDMI est proportionnelle [276] au SOC.

Pour I'anisotropie perpendiculaire, la figure 5.14 illustre une lente variation de K.ss
pour les couches intercalaires les plus épaisses. Pour ces épaisseurs intercalaires plus im-
portantes, les valeurs de K.r¢ donnent une estimation de la constante d’anisotropie pour
les systémes Ta/CoFeB/Ta, Ta/CoFeB/Cuet Ta/CoFeB/M gO. Nous remarquons que
K. sy est significativement affectée par I'interface supérieure, puisque I'interface inférieure
Ta/CoFeB est la méme pour les trois systémes. Ainsi, la différence entre les valeurs de
K. ¢¢ pour les grandes épaisseurs des couches intercalaires donne K.s¢ introduite par les
couches de Cu, Ta ou de MgO. La valeur la plus élevée de K.t est obtenue pour Co-
FeB/Cu tandis que U'interface CoFeB/Ta montre un K.r; qui s’affaiblit pour les couches
épaisses de Ta.

Dans le cas de I'iDMI, D.s; disparait pour les couches épaisses de Ta et MgO alors
qu’elle s’approche a 0.1 + 0.02 erg.cm™? pour Ta/CoFeB/Cu/Pt, comme le montre
la figure 5.14. Cette valeur correspond probablement & la constante iDMI de l'interface
Ta/CoFeB(1.5 nm) si 'on considére que la couche de Cu est suffisamment épaisse pour
faire écran a la contribution du Pt & I'iDMI. Cependant, cette valeur est légérement su-
périeure & celle rapportée par Lo Conte et al. (0.06 erg.cm™2) [277], ce qui suggére que
la couche de Cu de 2.5 nm d’épaisseur ne supprime probablement pas complétement la
contribution du Pt & 'iDMI. Les interfaces Pt/CoFeB et Ta/CoFeB ont des signes opposés
d’iDMI. En raison de la plus forte iDMI du CoFeB/Pt, toute contribution de l'interface
CoFeB/Pt sera ajoutée a celle du Ta/CoFeB, augmentant ainsi 'iDMI totale. La valeur
nulle de D.s; dans Ta/CoFeB/Ta/Pt pour le Ta le plus épais est compatible avec I’em-
pilement symétrique et la nature asymétrique de I'iDMI, confirmant que la contribution
du Pt a 'iDMI est complétement masquée par la couche de couverture du Ta.

Pour Ta/CoFeB/MgO/Pt, le comportement de D. s en fonction de 'épaisseur du MgO
révele que D,y s’annule ou elle est méme négative pour des épaisseurs de MgO supérieures
a 1 nm. Par conséquent, il semble que la contribution du MgO a I'iDMI soit similaire ou
légérement supérieure & celle de la couche inférieure de Ta mais de signe opposé : D.s¢
> 0 pour Ta/CoFB et D.sr < 0 pour CoFeB/MgO. Ce résultat est en bon accord avec
la conclusion faite par Boulle et al. [137] qui ont montré par calculs pour Pt(111)/Co(3
ml)/MgO, qu’une iDMI significative est également présente a l'interface Co/O avec le
méme signe que celui de l'interface Pt/Co.

La conductance par mixage de spin en fonction des épaisseurs des couches intercalaires
montre une décroissance rapide de g;%f avant d’atteindre un plateau pour les épaisseurs
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supérieures a 1.5 nm, dans le cas du Cu et & partir de 0.9 nm pour le Ta. g;r}f est
aux alentours de 6.5 nm~2 pour les couches de Cu les plus épaisses dans le systéme
Ta/CoFeB/Cu/Pt tandis que pour les couches épaisses de Ta, g;icf atteint quelques 3
nm~2. Une fois de plus, nous pensons que la contribution de la couche de Pt n’est pas
complétement éliminée par l'insertion du Cu, tandis que dans le cas du Ta, quelques
nanomeétre suffisent. Ceci expliquerait la décroissance plus rapide de g;ﬁf observée pour
le systéme T'a/CoFeB/Ta/Pt par rapport au T'a/CoFeB/Cu/Pt.

La figure 5.14 révéle également que les épaisseurs caractéristiques des décroissances
de K.¢f, Desy et g;%f dépendent a la fois de la nature de la couche intercalaire et de ces
propriétés physiques. Nous avons alors ajusté de maniére phénoménologique les données
expérimentales des courbes de la figure 5.14 avec une fonction de décroissance exponen-
tielle :

_ tespacement

y(t) = Ag + Ase
ou Ap et A; sont les paramétres d’ajustement pour comparer quantitativement les diffé-
rents comportements et \ est I’épaisseur de décroissance caractéristique.

Les valeurs obtenues de A pour chaque systéme et pour les trois constantes effectives
sont résumeées dans le tableau 5.3. Nous avons constaté que le Ta a fortement atténué ces
grandeurs alors qu’elles sont modérément affectées par les couches de Cu et de MgQO. Les
plus petites épaisseurs caractéristiques de décroissance pour Ta sont probablement dues
au fait que les spins diffusent davantage dans le Cu (en raison de sa grande longueur de
diffusion des spins) et atteignent le Pt, contrairement au Ta qui raccourcit la longueur
de diffusion des spins puisqu’il s’agit d'un métal lourd. En outre, le tableau 5.3 a révélé
que, bien que les trois épaisseurs caractéristiques de décroissance pour une couche de
couverture donnée soient comparables, il semble que I'iDMI soit légérement plus localisée
au niveau de la premiére ou des deux monocouches atomiques.

(5.1)

Epaisseur caractéristique de décroissance A (nm) pour :
N

Couche intercalaire K.y Deyy Ye iy
Ta 0.22 £+ 0.02 0.16 + 0.04 0.16 + 0.02
Cu 0.56 + 0.16 0.33 & 0.08 0.52 £+ 0.05

MgO 0.73 £ 0.2 0.6 £ 0.12

TABLE 5.3 — Epaisseurs caractéristiques de décroissance déduites de l'ajustement des
données expérimentales de la figure 5.14 par une fonction exponentielle décroissante.

Pour une analyse détaillée des données de la figure 5.14 et pour mettre en évidence
toute corrélation entre les trois types d’interfaces et les effets reliés au SOC, nous avons
tracé K.rr et g;%f en fonction de D.f; comme le montre la figure 5.15 pour les trois
couches intercalaires ot des dépendances linéaires peuvent étre observées entre ces trois
effets SOC. L’étude de la corrélation entre ces trois termes d’énergie a de plus en plus
attiré l'attention des chercheurs ces derniéres années, tout en entrainant d’importantes
contradictions. Cette recherche de corrélation s’est concentrée sur deux quantités a la fois
et a impliqué la variation de divers paramétres de I’échantillon comme la température de
recuit, I'épaisseur du film ferromagnétique, les épaisseurs des couches de couverture ou des
sous-couches, etc. En effet, une corrélation non linéaire entre 'iDMI et la conductance par
mixage de spin, attribuée aux processus de retournement de spin entre les états 3d et 5d,
a été rapportée par Ma et al. [247] dans les systémes X /Co/MgO et X/CoFeB/MgO, ou X
= Ta, W, Ir et Pt). De méme, Zhu et al. [216] ont rapporté que la conductance par mixage
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de spin varie approximativement comme le carré de la densité d’énergie d’anisotropie ma-
gnétique aux interfaces Pt/FM (ou le FM = Co, CoFeB, Py) en raison de la contribution
dominante de la diffusion & deux magnons a I'amortissement. D’autre part, aucune cor-
rélation n’a été trouvée entre la PMA et o dans les multicouches de CogyFeyg/Ni [278]
alors qu’une relation linéaire entre ces quantités a été mise en évidence dans I'interface de
Co/Pd [255], probablement due de I’hybridation d-d a l'interface. Pour la PMA et I'iDMI,
Kim et al. [266] ont trouvé une corrélation différente entre K et D.sr dans Pt/Co/MgO
et Pt/Co/Cu, mais en se basant sur la contribution individuelle des énergies magnétiques
interfaciales a chaque interface, ils ont montré que la corrélation dépendait de 'interface.
Ils ont notamment trouvé une corrélation positive pour linterface Pt/Co et aucune corré-
lation significative entre K et D,y pour Uinterface Co/MgO, ceci suggére qu’a l'interface
FM/Oxide, I'iDMI et la PMA sont d’origine différente, alors qu’elles partagent la méme
origine microscopique a I'interface HM/FM. De plus, une corrélation linéaire entre K et
D¢ a été rapportée dans le systéme Pt/Co/AlO, a partir de 'étude de la dépendance
de ces deux quantités en fonction de I’épaisseur du Pt [279]. Il a été également démontré,
en faisant varier I'épaisseur du W dans W/CoFeB/MgO, une relation linéaire entre K et
D.ss |280].
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FIGURE 5.15 — Variations de la constante effective d’anisotropie perpendiculaire (&
gauche) et de la conductance effective par mixage de spin (a droite) en fonction de
la constante effective iDMI (D.sr) pour les empilements Ta/CoFeB(1.5 nm)/Ta/Pt,

Ta/CoFeB(1.5nm)/Cu/Pt et Ta/CoFeB(1.5nm)/MgO/Pt. Les symboles font réfé-
rence aux données expérimentales et les droites sont des ajustements linéaires.

Revenons maintenant a la figure 5.15. Celle-ci révéle que l'intercepte vertical, lors
de l'extrapolation de D.ss a zéro, dépend du systéme étudié et qu’il faut prendre en
considération I’ensemble de 'empilement de chaque structure pour identifier son origine.
A noter que dans le cas de K sf et g;%f, les contributions des deux interfaces avec le
Col'eB doivent s’ajouter, alors que pour D.s¢ et en raison de la nature asymétrique de
I'interaction iDMI, la contribution des deux interfaces peut s’annuler mutuellement, ce
qui peut rendre 'iDMI infiniment faible (pour un systéme symétrique). Par conséquent,
comme nous l'avons déja mentionné, K.¢r et gZ}f a lorigine (figure 5.15), sont liées a
la contribution des interfaces supérieures. Les pentes des dépendances linéaires de K sy
en fonction de D.ss varient légérement avec le type de couche de couverture : la valeur
la plus élevée (5.8 nm™') a été obtenue pour Ta, tandis que des pentes plus faibles de
4.3 nm~! et 3.6 nm~! ont été déduites pour Cu et MgO, respectivement. Ces résultats
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impliquent que l'origine principale de cette corrélation est liée a I'interface CoFeB/Pt qui
est differemment affectée par la couche intercalaire.

Pour gl}f (Deyy), le comportement des pentes est différent par rapport a ce qui a été
déduit pour I'anisotropie effective. La pente en présence du Cu comme couche intercalaire
est plus élevée que celle avec Ta, probablement due a la plus grande efficacité du pompage
de spin a l'interface avec le Cu par rapport a celui avec Ta. Ceci est en bon accord avec
la valeur de gl}f a lorigine (lorsque D.sr = 0) pour Ta par rapport au Cu. La corrélation
observée nous permet de conclure que I'iDMI, I'amortissement induit par pompage de
spin et la PMA a linterface supérieure proviennent du SOC induit par le matériau HM.
Par conséquent, cette corrélation linéaire entre K.rp, Dess et g;%f, observée dans nos
échantillons, suggére que la PMA, 'iDMI et ’amortissement magnétique impliquent les
mémes hybridations orbitales d’interface. Cependant, une relation quadratique entre la
PMA et I'iDMI a est prédite par les théories de perturbation pour la PMA [275] et I'iDMI
[276], puisque I’énergie de I'iDMI résulte du premier ordre du SOC, tandis que la PMA
provient du second ordre, comme indiqué par Kim et al. [279]. De plus, la dépendance
linéaire a été attribuée au fait que la variation de la PMA et/ou de 'iDMI n’est pas assez
importante pour observer la dépendance quadratique [279]. Par conséquent, la gamme de
variation de ces quantités permet seulement une forte corrélation linéaire entre les trois
quantités physiques. Nos résultats établissent également une telle corrélation entre les
trois quantités lices au SOC.

5.6 Conclusion chapitre

La dépendance en épaisseur de la PMA, de la constante iDMI et de I'amortissement
de Gilbert des systémes a base de CoFeB avec différentes sous-couches et couches de cou-
verture a été étudiée en combinant les techniques VSM, BLS et FMR. En faisant varier
I’épaisseur du film CoFeB pour chaque systéme, une forte iDMI a été mesurée pour le
systéme a base de CoFeB/Pt, tandis qu’aucune iDMI significative n’a été détectée pour
CoFeB/Cu/Pt,Ta/CoFeB/Taet CoFeB/W /Al De plus, la constante PMA d’interface
differe légérement pour CoFeB/Pt, CoFeB/Cu/Pt et CoFeB/W/Al et diminue signi-
ficativement pour T'a/CoFeB/Ta. Par conséquent, I’étude de la corrélation entre PMA,
iDMI et la constante d’amortissement n’a pas été possible, probablement en raison de la
contribution supplémentaire de I'interface inférieure a la PMA et des différentes interfaces
supérieures avec CoFeB. Par conséquent, différents mécanismes étaient impliqués dans la
PMA, 'iDMI et ’amortissement, ce qui a rendu, toute corrélation difficile & déduire.

Cependant, en utilisant un systéme a base de Ta/CoFeB (1.5 nm)/Y /Pt, ot plusieurs
matériaux Y de couches intercalaires d’épaisseurs variables, insérés entre le Pt et CoFeB,
une corrélation linéaire entre K.rr, Desy et gl}f a pu étre mise en évidence. Cette dé-
pendance linéaire qui peut résulter de I’étroite gamme de variation de la PMA et/ou de
I'iDMI, est attribuée aux hybridations orbitales d’interface similaires impliquées dans la
PMA, I'iDMI et ’amortissement induit par pompage de spin. Nous pensons donc que
la modulation de ces trois effets d’interface liés au SOC par 'insertion d’une couche in-
tercalaire entre le matériau HM et la couche ferromagnétique reste une méthode efficace
pour étudier la corrélation entre ces effets. En effet, cette méthode simplifie leurs origines,
particulierement pour la PMA, ou les deux interfaces pourraient contribuer et pourraient
changer quand on fait varier I’épaisseur de la couche ferromagnétique.
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Chapitre

Investigation des effets SOC d’interface dans
les systemes a base de matériaux
ferromagnétique/oxyde de métal

Ce chapitre présente I'étude de la PMA, "amortissement magnétique et I'iDMI, en
fonction des épaisseurs des matériaux ferromagnétiques (Co ou CogFersBoy), oxyde de
métal (MO,) (TaO, ou PtO,) et du recuit, dans les systémes a base d’interface FM/MO,,.
L’objectif de cette investigation est de démontrer Ueffet de la présence d’oxygéne (degré
d’oxydation) sur les phénoménes SOC cités précédemment, particuliérement sur I'iDMI
grace a l'effet Rashba. Nous investiguons également une corrélation entre ces phénoménes.

6.1 Introduction

La découverte de la magnétorésistance géante (GMR) [1, 2] a conduit au développe-
ment de la spintronique, ou les études dans ce domaine ont donné lieu a plusieurs avancées
importantes. Avec la réduction de ’échelle des transistors CMOS, le besoin d’alternatives
viables pour réduire les fuites d’énergie est devenu de plus en plus important. Les dispo-
sitifs & base de spin apparaissent comme I'une des approches les plus prometteuses pour
résoudre ce probléme. La jonction MTJs joue un role majeur dans le développement de la
spintronique [55]. Elle présente une excellente scalabilité, une faible consommation d’éner-
gie et une conservation d’information potentiellement longue sur la durée, particuliérement
pour les dispositifs & anisotropie perpendiculaire. Les MTJs conviennent a plusieurs ap-
plications notamment dans le domaine de traitement et de stockage de données tels que
les mémoires magnétiques et les convertisseurs analogiques-numériques par exemple [226].
En effet les mémoires non volatiles a base de MTJs "les MRAMs", ont montré des perfor-
mances supérieures, en ce qui concerne de nombreuses caractéristiques pertinentes, telles
que la consommation d’énergie. Ces mémoires telles que les STT-MRAMSs, permettent
un temps de rétention des données de dix ans et fonctionnent a des niveaux d’énergie
extrémement faibles [58].

Récemment, des progrés importants ont été réalisés dans la recherche sur les MTJs
ot 'on s’attend a ce que les MRAMs se transforment en produits commerciaux a grande
échelle dans un avenir trés proche. Historiquement, les premiéres MTJs étaient compo-
sées de deux couches ferromagnétiques séparées par une barriére tunnel tel que le AlO,
[48]. En remplacant ce matériau amorphe par le MgO monocristallin, des taux TMR
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trés prometteurs pour des applications en MRAM et pouvant atteindre jusqu’a 1000%
ont été prédits théoriquement [50] et vérifiés expérimentalement [51]. Cependant, I'intérét
pour les MRAM n’a augmenté de maniére significative qu’aprés I'observation du renver-
sement induit par le couple de transfert de spin (STT) dans les multicouhes a base de
(Co/Cu)y |281], longtemps aprés la prédiction théorique de Slonczewski [29]. De plus, le
développement des MTJs a connu une importante évolution que lorsque des matériaux
4 anisotropie perpendiculaire ont été utilisés dans les STT-MRAMs. En effet, la STT-
MRAM avec PMA a une meilleure scalabilité par rapport a la STT-MRAM avec aniso-
tropie dans le plan en termes de faible densité de courant critique de retournement en
plus d’une stabilité thermique plus élevée [58].

En 2010, des calculs effectués par Shimabukuro et al. [282] ont prédit que ’hybridation
des orbitales Fe-3d et O-2p pouvait introduire la PMA dans un systéme de MgO/Fe/MgO.
La méme année, Tkeda et al. [283] ont démontré la PMA dans des dispositifs MTJs a base
de CoFeB-MgO. En effet, I'axe facile aimantation d’une couche de CoFeB est dans le
plan pour des épaisseurs relativement importantes (plus de 1.5 nm environ) alors qu’il est
orienté dans la direction hors du plan pour de plus faibles épaisseurs. Ainsi, la densité
d’énergie du PMA du systéme CoFeB-MgO augmente avec la réduction de I’épaisseur du
CoFeB. Cette densité de PMA obtenue pourrait supporter une taille de cellule mémoire
aussi petite que 40 nm avec une stabilité thermique de 10 ans [283]. Ce systéme de CoFeB-
MgO a anisotropie perpendiculaire combine ainsi une stabilité thermique suffisante, un
faible courant de retournement et un signal TMR relativement élevé. Le fait de disposer
de ces caractéristiques en méme temps a constitué une véritable percée pour les STT-
MRAMs.

Outre le facteur d’épaisseur de CoFeB, la PMA d’un systéme CoFeB-MgO dépend
également des structures d’empilement et des conditions de dépot et de traitement. En
effet, Worledge et al. [284] ont trouvé qu’une sous-couche de Ta est essentielle pour obtenir
de la PMA dans ce type de systéme. Ils ont notamment observé que les structures a base
de sous-couche de Ru n’étaient pas favorables a 1'obtention de PMA, malgré la méme
gamme d’épaisseur de CoFeB. Enfin, Meng et al.[130] ont montré que le processus de
recuit est également une étape critique pour augmenter la PMA et doit étre optimisé afin
d’obtenir simultanément un bon taux TMR et un faible courant critique de retournement.

Toutes ces études montrent que les interfaces matériau ferromagnétique /oxyde de mé-
tal, en particulier I'interface CoFeB/MO, (tels que TaO,, H fO, etc) sont au cceur des
dispositifs spintroniques et pourraient étre utilisées pour le développement des MTJs a
anisotropie perpendiculaire dans les cellules STT-MRAMSs. [231].

De récentes expériences ont aussi démontré que des couches minces ferromagnétiques
avec PMA et une iDMI suffisamment grande favorisent des parois de domaines de type
Néel avec une chiralité fixe. La combinaison de telles structures de parois de domaine
chirales avec le couple spin-orbite permet un mouvement rapide de la paroi du domaine
induit par un courant [285], ou la chiralité et la vitesse de la paroi du domaine dépendent
de Pamplitude de 'iDMI [286]. Par conséquent, il est nécessaire de comprendre comment
controler le signe et 'amplitude de I'iDMI pour la conception des mémoires magnétiques
des prochaines générations basées sur les parois de domaine et les skyrmions [138].

A ce jour, la plupart des travaux expérimentaux sur 'iDMI se sont limités aux inter-
faces FM /HM, o des métaux lourds tels que Pt, Ir et Ta sont utilisés pour induire I'iDMI
[247]. L’utilisation de ces matériaux est également connue pour augmenter le coefficient
d’amortissement « en raison du pompage de spin [216]. Il a été montré que la mobilité
des parois de domaine, qui varie en fonction de 1/a?, peut étre considérablement amélio-
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rée pour de faibles valeurs d’amortissement |287|. De plus, un amortissement important
engendre une faible efficacité énergétique. Par conséquent, le maintien d’un faible amor-
tissement est crucial pour le fonctionnement des dispositifs basés sur le mouvement des
parois de domaine. Les interfaces FM /oxyde réduit significativement la contribution du
pompage de spin & 'amortissement et sont donc une alternative potentielle aux métaux
lourds. Enfin, sachant que 'iDMI attribuée a l'effet Rashba, pourrait exister également
aux interfaces FM /oxyde (voir section 1.4.2.1), il serait fortement important de com-
prendre les mécanismes physiques, en particulier I'effet du taux d’oxygéne et du recuit
combinés avec différents types d’oxydes métalliques sur 'amplitude et le signe de 'iDMI.

Les interfaces FM/oxyde permettraient alors de disposer & la fois d’une forte PMA,
d’un faible amortissement et et d’'une iDMI modulable, ce qui rend ce type d’interface
fortement intéressant pour les scientifiques.

6.2 Préparation des échantillons

Les échantillons étudiés dans cette derniére partie on été élaborés au laboratoire Spin-
tec, université de Grenoble-Alpes, par le Dr. Héléne Béa et son équipe,via une collabora-
tion avec LSPM.

Deux catégories d’échantillons ont été déposées, et sont classées en fonction de I'oxyde
de métal utilisé, a savoir des échantillons & base de T'aO, et ceux a base de PtO,. Ce
choix de deux différents oxydes des métaux s’appuie sur la volonté d’étudier leurs effets
sur les phénomeénes SOC d’interface.

Les échantillons se classent ainsi en plusieurs séries comme suit (figure 6.1) :

.« 5i/Si0,//Ta (3 nm)/CoFeB (tcrp)/TaO, (0.8 nm)/ Al (0.5 nm) et Si/Si0y//Ta
(3 nm),/CoFeB (1.15 nm)/TaO,, (t7,)/ Al (0.5 nm), ou les épaisseurs des films de
CoFeB (torp) et de TaO, (tr,) varient entre 0.8 nm < topp < 10 nm et 0.6 nm
<tr, <1 nm , respectivement.

. 5i/Si0y//CoFeB (tcpp)/TaO, (0.8 nm)/ Al (0.5 nm), ot 2 nm< tcpp < 10 nm.

« S5i/810y//Pt (3 nm)/Co (tc,)/TaO, (0.8 nm)/ Al (0.5 nm) et Si/SiO//Pt (3
nm)/Co (1.2 nm)/TaO, (tr,)/ Al (0.5 nm), ot les épaisseurs des films de Co (t¢,)
et de TaO, varient entre 0.8 nm < tc, < 10 nm et 0.6 nm < tr, < 1 nm ,
respectivement.

. Si/Si0,//Pt (3 nm)/ Cu (tcy)/ Co (1.2 nm)/TaO, (0.8 nm)/ Al (0.5 nm), ou
I’épaisseur du film de Cu varie entre 0 et 2.4 nm.

. Si/Si0,//Ta (3 nm)/CoFeB (1.5 nm)/PtO, (tp;)/Al (0.5 nm), ot tp; varie entre
0.7 et 1.6 nm.

« Si/Si0y//CoFeB (1.5 nm)/PtO, (tp;)/Al (0.5 nm), ot ¢p; varie entre 0.7 et 1.6 nm.

Les séries d’échantillons dont les empilements sont présentés ci-dessous, ont été dé-
posées a température ambiante sur des substrats de silicium thermiquement oxydé par
pulvérisation magnétron & courant continu (DC). Pour la premiére série, les films de
CogFeraByy (CoFeB) ont été déposés sur une sous-couche de Ta (3 nm). Les films de
CoFeB ont ensuite été recouverts d’une couche de Ta d’épaisseur fixe (0.8 nm) ou variable
selon le cas, qui sera oxydée dans une chambre de traitement (pression en oxygeéne de 150
mbar pendant 10 s). Pour la protection de la surface des oxydes, une couche d’Al est dé-
posée par dessus pour tous les échantillons étudiés. Les échantillons ont ensuite été recuits
a 225 ° C sous vide pendant 30 minutes afin d’améliorer I'anisotropie perpendiculaire. La
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deuxiéme série est identique a la premiére, sauf que le film de CoFeB est directement
déposé sur le substrat (sans sous-couche de Ta). L’objectif étant de déterminer la contri-
bution de la couche d’oxyde et de la sous-couche de Ta dans les phénoménes d’interface
étudiés.

Al (0.5 nm) P — Al (0.5 nm)

Al(0.5 nm)

Ta0, Al (0.5 nm) T: P
CoFeB Ta0, (0.8 nm) ng CoFeB (1.5 nm)

Ta (3 nm) CoFeE (teys) Ta (3 nm) CoFeB (1.5 nm)

sio, s0, ) 50 ; 5i0; si0;

FIGURE 6.1 — Structure en empilement des échantillons & base de TaO, et de PtO,. Les
épaisseurs des films ferromagnétiques et oxydes sont variables en plus de la couche de Cu
introduite entre la sous-couche de Pt et le film de Co.

Pour la troisiéme et quatriéme série, un film de Co est directement déposé sur une sous-
couche de Pt (3 nm) et recouvert par une couche de TaO,. Afin d’é¢tudier la possibilité de
moduler la PMA et 'iDMI, une couche de Cu d’épaisseur variable a été introduite entre
le film de Pt et de Co (1.2 nm) pour la quatriéme série d’échantillons. A noter que les
films & base de Co n’ont pas été recuits afin d’éviter tout interdiffusion entre le Pt et le
Co.

Dans le cas de deux derniéres séries, les films de CoFeB (de 1.5 nm) ont été recouverts
d’une couche de PtO, a épaisseurs variables. Pour I'oxydation du Pt, un plasma d’oxygéne
avec une puissance de 10 W et une pression de 3 x 10~3 mbar ont été appliqués pendant
85 s. Les échantillons avec ou sans sous-couche de Ta (3 nm) ont été déposés en utilisant
la méme procédure. Afin d’étudier I'effet du recuit en plus de 'effet de la couche d’oxyde,
une partie des échantillons a été recuite a 225 ° C. Nous obtenons ainsi quatre types
d’échantillons a base de PtO,, : avec ou sans sous-couche de Ta, non-recuits et recuits.

Pour tous les échantillons, le dépot est effectué dans une chambre avec un niveau
de vide élevé (typiquement de 1'ordre de plusieurs 107® mbar) afin d’obtenir une bonne
qualité des matériaux déposés . Les épaisseurs déposées sont déterminées par le temps
d’ouverture de la cache qui recouvre la cible. Les vitesses sont en moyenne comprises
entre 0,03 et 0,1 nm/s, ce qui permet de déposer des couches aussi fines que quelques
dixiémes de nanométres. Pour les épaisseurs les plus minces, cela peut correspondre a un
recouvrement partiel de la surface. La calibration des épaisseurs déposées est effectuée
en utilisant des films d’une épaisseur typique de 30 nm pour avoir la plus faible erreur
possible. L’épaisseur de ce film épais est mesurée en utilisant la réflectivité des rayons X.
Pour une épaisseur de film de 'ordre de quelques nm, le temps de dépot est de 'ordre
de quelques dizaines de secondes, ce qui reste important par rapport au temps d’ouver-
ture/fermeture des caches. Nous avons donc une précision suffisante sur le temps de dépot.
L’erreur typique d’épaisseur d’un échantillon donné est de quelques 5-10%. A noter que le
systéme de pulvérisation est également équipé d’une chambre de traitement dans laquelle
I’oxydation naturelle a lieu.

Dans la suite de ce chapitre, nous commencerons par présenter I'effet des épaisseurs des

films ferromagnétiques sur les phénomeénes SOC d’interface, puis dans la seconde partie
nous détaillerons l'effet des épaisseurs des oxydes et du recuit.
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6.3 Effet de I’épaisseur ferromagnétique

6.3.1 Propriétés statiques

Comme nous avons I’habitude de procéder, nous commencons par déterminer I’aiman-
tation a saturation et I’épaisseur (¢4) de la couche magnétique morte via les mesures VSM.
La figure 6.2 montre le moment magnétique a saturation par unité de surface en fonction

des épaisseurs des matériaux ferromagnétiques. Rappelons qu’il s’agit des empilements de
Pt/Co (tc,)/ TaO,, Ta/CoFeB (tcrp)/ TaO, et de CoFeB (tcpp)/ TaO,.

18 . . .
B Ta/CoFeB (tee5)/TaOy

—~16
£.4] ® PUCOte)Ta0, ]
9 A CoFeB (igg)/TaOy

0 2 4 6 8 10
Epaisseur FM tg,(nm)

FIGURE 6.2 — Moment magnétique a saturation par unité de surface en fonction des

épaisseurs des films ferromagnétiques dans les structures a base de Pt/Co (tc,)/ TaO,,
Ta/CoFeB (tcrp)/ TaO, et de CoFeB (torp)/ TaO,.

Les résultats obtenus indiquent que les valeurs de M, pour les systémes a base de Co-
FeB sont (1536 + 60) emu/cm? et (1470 £ 50) emu/cm?, dans le cas du T'a/CoFeB/TaO,
et CoFeB/TaO,, respectivement. Ces valeurs élevées de M; sont trés probablement dues
a la composition du CoFeB qui est riche en Fe, connu pour avoir des valeurs élevées d’ai-
mantation a saturation. De plus, la valeur de M, pour le systéme avec la sous-couche de
Ta est plus élevée que celle du CogyFegoBog (Ms =1380 emu/cm?) [268] et CoggF eq0Bag
(M, = 1350 emu/cm?®) [288]. Ogasawara et al. [289] ont également démontré que la dé-
pendance de M; en fonction de la composition en Fe, dans le cas de (Co;_,Fe;)s0B2o
(avec x = 0.3-1), indique que I'aimantation & saturation est supérieure a 1500 emu/cm?
pour toutes les valeurs de x étudiées. Une plus faible valeur de M, est mesurée pour le
systéme a base de Co (M, =1230 + 50) emu/cm3. Cette faible valeur par rapport a celle
du Co massif est trés probablement attribuée a une oxydation partielle du Co a I'interface
Co/Ta0O, et a une contamination du volume de la couche de Co par I'oxygéne. De plus,
il a été démontré que pour le Pt/Co/MgO [239], les atomes d’oxygéne peuvent migrer a
travers I'interface dans le volume et contaminer la couche de Co, ce qui entraine une di-
minution de la valeur de M, qui est corrélée au degré de contamination par oxygéne [222].

Pour la couche magnétique morte, ¢, est estimée a (0.7 £ 0.1) nm, (0.71 £+ 0.16)
nm et (0.3 &£ 0.1) nm pour les empilements de T'a/CoFeB/Ta0,, CoFeB/Ta0, et
Pt/Co/Ta0,, respectivement. Cette couche morte pourrait provenir du mélange de la
couche de métal lourd (Pt ou Ta) et du film ferromagnétique (FM), de I'oxydation du
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film FM lorsque la couche supérieure du matériau lourd est trop mince et du mélange
du HM et de la couche FM lorsque le matériaux n’est pas suffisamment oxydé. Notons la
valeur de ¢, similaire pour les films de CoFeB avec ou sans sous-couche de Ta. Ceci pourrait
également s’expliquer par 'interpénétration des atomes d’oxygéne dans le CoFeB pendent
loxydation du Ta. Il est également important de mentionner que le Fe est plus sensible
a loxygéne que le Co. Par conséquent, la couche morte plus élevée pour les structures a
base de CoFeB est trés probablement due & une oxydation plus importante a I'interface
supérieure du CoFeB.

Aprés la détermination de t,, nous considérons dans la suite I'épaisseur effective du
CoFeB et du Co (t.ff) comme 'épaisseur nominale du FM moins I’épaisseur de la couche
morte : teff = tFM — td .

6.3.2 Propriétés dynamiques
6.3.2.1 Facteur gyromagnétique

~v/2m est déduit a partir de Pajustement linéaire des données expérimentales de la
figure 6.3 avec I’équation 2.16.

24 T T T T T
A Ta/CoFeB (2 nm)TaO,
_21{m CoFeB (3 nm)Ta0,
E 18{4A CoFeB (4 nm)TaO, -
O 45]® PtCo(3nmyTa0, ]
s
% 12 .
S 94 .
(on
L 6- 7
L
3_ i
0 .

0 2 4 6 8 10 12 14 16 18

H (kOe)
FIGURE 6.3 — Variation de la fréquence de précession uniforme en fonction du champ
magnétique appliqué perpendiculairement au plan du film pour les systéme Pt/Co (tc,)/

TaO,, Ta/CoFeB (tcrpp)/ TaO, et de CoFeB (tcrp)/ TaO,. Les symboles sont les don-
nées expérimentales et les droites sont les ajustements par I’équation 2.16.

Les valeurs obtenues du facteur g sont de : 2.07 £ 0.01 ( v/2r = 2.886 + 0.014
MHz/Oe), 2.16 + 0.1 ( v/27 = 3.027 £ 0.12 MHz/Oe) et 2.22 + 0.21 ( v/27 = 3.10 +
0.03 MHz/Oe), respectivement pour les échantillons de Ta/CoFeB/TaO,,, CoFeB/TaO,
et Pt/Co/TaO,. Nous observons une dépendance du facteur g en fonction de la présence
ou non de la sous-couche de Ta, dans les échantillons & base de CoFeB. Sachant que ce
facteur est connu pour étre fortement influencé par les effets de surface et d’interface, car
il dépend de la symeétrie locale [205] et par conséquent il n’est pas surprenant d’observer
cette dépendance.

A noter que pour les films trés minces de Co et CoFeB (d’épaisseur inférieure & 2
nm), Pamplitude du signal FMR diminue énormément et le signal devient indétectable,
le facteur g ne peut donc pas étre déterminé. De plus, pour les films de Co et de CoFeB
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les plus épais,dles champs de résonance élevés, au-deld de 15 kOe (champ magnétique
appliqué maximal disponible dans notre banc MS-FMR), sont nécessaires pour obtenir des
données expérimentales sur une gamme de fréquence suffisamment large pour déterminer
précisément le facteur g. Par conséquent, les mesures du facteur g ont été restreintes a
une gamme limitée d’épaisseur du film FM et les valeurs du facteur g mentionnées ci-
dessus ont été utilisées pour toutes les épaisseurs des matériaux FM dans les systémes
correspondants.

6.3.2.2 Anisotropie magnétique

Dans cette section, I'investigation de I'anisotropie magnétique est présentée. D’abord,
nous commengons par étudier I'anisotropie magnétique dans le plan des échantillons en
mesurant la variation du champ de résonance en fonction de la direction du champ magné-
tique appliqué dans le plan par rapport aux bords du substrat (pg) & une fréquence fixe de
8 GHz. La figure 6.4 montre les dépendances angulaires typiques du champ de résonance
pour les empilements T'a/CoFeB/Ta0, et Pt/Co/TaO, avec différentes épaisseurs de
film ferromagnétique et révéle une faible anisotropie uniaxiale dans le plan, dépendante
de léchantillon. Le champ d’anisotropie uniaxiale (H,) est déterminé par I’ajustement
des données de la figure 6.4 par I’équation 2.17. Les valeurs obtenues de H, sont repré-
sentées sur la figure 6.5 en fonction de I'inverse de 1’épaisseur effective des films ferroma-
gnétiques. Ces variations révélent que tandis que H, du systéme Ta/CoFeB/TaO, reste
essentiellement constant, un comportement linéaire clair peut étre observé pour le systéme
Pt/Co/Ta0,, suggérant une contribution interfaciale a cette anisotropie uniaxiale.

I
(o]
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A Ta/CoFeB(4 nm)/TaO, i
400
392 1

3841 L Pt/Co(8 nm)/TaO, 7
376 ]

-y i, #

W W W W
B 000 O
A N O O

Champ de résonnance (Oe)

A Pt/Co(10 nm)/TaO,

0 50 100 150 200 250 300 350
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FIGURE 6.4 — Champ de résonance en fonction de la direction du champ magnétique
appliqué dans le plan par rapport au bord du substrat (@) mesuré a une fréquence de 8
GHz pour les systémes Pt/Co/TaO, et Ta/CoFeB/Ta0,. Les symboles font références
aux données expérimentales et les lignes sont les ajustements par I'équation 2.17.

La constante d’anisotropie uniaxiale de surface dans le plan 1.9 x 10 %erg/cm? est

en bon accord avec celle du CogFegyBag/ Pt recuit [163]. L'origine de cette anisotropie
uniaxiale d’interface n’est pas claire, cependant, étant donné qu’elle n’est observée que
pour Pt/Co/TaO, et précédemment pour le CoggFegyBao/ Pt, elle est trés probablement
induite par le Pt.
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FIGURE 6.5 — Variations du champ d’anisotropie uniaxiale en fonction de l'inverse des
épaisseurs effectives (1/t.;r) du CoFeB ou du Co pour les systémes Ta/CoFeB/TaO, et
Pt/Co/TaO,. Les symboles sont les données expérimentales et la droite correspond a
I’ajustement linéaire.
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FIGURE 6.6 — Aimantation effective (4mM.sr) en fonction de 1/t.ss. Les valeurs expé-
rimentales ont été extraites de I'ajustement des mesures FMR ou BLS sous des champs
magnétiques appliqués dans le plan. Les symboles font référence aux données expérimen-
tales tandis que les droites sont les ajustements par ’équation 3.2.

Une fois que la direction de l'axe facile aimantation dans le plan est identifiée, la
dépendance de la fréquence de précession en fonction du champ magnétique appliqué
dans le plan a été mesurée pour chaque échantillon, puis ajustée avec ’équation 2.17 pour
en déduire M,;; comme le montre la figure 6.6. A noter que ces mesures ont été réalisées
en combinant les techniques FMR et BLS. M, ¢ a été déduite a partir de la FMR pour les
échantillons les plus épais en utilisant la méthode décrite ci-dessus,, tandis que le calcul
de la moyenne des fréquences Stokes et anti-Stokes a permis d’obtenir M, (pour les plus
faibles épaisseurs films FM) en ajustant les données par 1’équation 2.31.
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La variation de 'aimantation effective en fonction de I'inverse de I'épaisseur effective
des films FM est illustrée sur la figure 6.6. La dépendance linéaire de M.rs(1/t.rr) suggére
I'existence d’une anisotropie magnétique de surface. De plus, nous remarquons la dévia-
tion de M.y par rapport & la dépendance linéaire pour les plus faibles épaisseurs, trés
probablement en raison de la dégradation des interfaces des couches FM plus fines. Notons
que les valeurs positives de M.; correspondent a des films spontanément aimantés dans
le plan , tandis que les valeurs négatives correspondent a des échantillons spontanément
aimantés hors du plan. Pour le systéme T'a/CoFeB/TaO,, la couche de CoFeB de 0.8 nm
d’épaisseur n’a pas montré de signal BLS, suggérant qu’elle est paramagnétique ce qui est
en bon accord avec I’épaisseur de la couche magnétique morte mesurée précédemment.

Les ajustements linéaires des données de la figure 6.6 par ’équation 3.2 ont été utilisées
pour déterminer les constantes d’anisotropie perpendiculaire de surface K et de volume
K,. Les valeurs obtenues sont présentées dans le tableau 6.1. Il est & noter que pour
les échantillons a base de CoFeB/TaO,, les constantes d’anisotropie ont été déduites
a la fois des mesures FMR et BLS. La plus grande valeur de K, est obtenue pour les
échantillons & base de CoFeB/Ta0,, Ky = (2.1 + 0.16) erg/cm? et K, = (1.9 + 0.17)
erg/cm? a partir des mesures FMR et BLS respectivement. La légeére différence entre
ces deux valeurs (environ 10%) est probablement due a la différence dans la gamme
des champs magnétiques appliqués dans les deux techniques, lors de la mesure de la
dépendance en champ de la fréquence et a d’autres paramétres inconnus impliqués dans
I'ajustement des données BLS pour obtenir M, ;. Enfin, ’anisotropie de surface pour les
échantillons Pt/Co/TaO, (K, = 1.22 4 0.06 erg/cm?) est plus élevée par rapport a celle
des systémes T'a/CoFeB/Ta0, (K, = 0.97 & 0.09 erg/cm?), trés probablement en raison
de la meilleure qualité de l'interface Pt/Co qui présente une couche morte plus fine que
les échantillons & base de Ta/CoFeB/TaO,. De plus, la plus grande valeur de K, pour
les échantillons de CoFeB/TaO, par rapport a ceux de Ta/CoFeB/TaO, confirme la
dégradation de ’anisotropie d’interface par ’ajout de la sous-couche de Ta. Cette valeur
plus élevée de K pour Si/SiOy/CoFeB/Ta0O, pourrait provenir de la rugosité induite
par le substrat. En effet, les mesures de microscopie a force atomique pour le substrat
Si/Si0s et le Si/SiOq/Ta (3nm) (figure 6.7) ont montré que la rugosité a diminué de 0.278
nm a 0.175 nm apreés la croissance de la couche de Ta sur le substrat. Une telle rugosité
pourrait créer des champs démagnétisants dans le plan, réduisant 1'anisotropie de forme
et favorisant ainsi une PMA d’interface plus élevée pour le CoFeB déposé directement sur

le Si/SiO,.

FIGURE 6.7 — Images de microscopie a force atomique, a gauche pour le substrat Si/SiOs,
a droite pour une couche de 3 nm de Ta déposée sur le Si/SiOs.
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La contribution a 'anisotropie de volume (K,) pour les échantillons CoFeB/TaO,
est estimée & K, = (1.39 £ 0.1) x10° erg/cm?® et & K, = (2.5 &+ 0.1) x10° erg/cm? a
partir des mesures FMR et BLS respectivement. K, est négative pour le Pt/Co/TaO,
K, = -(0.89 & 0.04) x10° erg/cm?|, renforcant 'axe de facile aimantation dans le plan.
Cette valeur de K, plus faible (en valeur absolue) que lanisotropie magnétocristalline
du Co hexagonal (K, = 5.3 x10% erg/cm?), [290] et son signe négatif pourraient étre
attribués a des défauts dans le film, comme des déformations ou & des désordres, dis a
I'interdiffusion dans le volume du film de Co. De plus, la valeur positive de K, [K, =(0.95
+ 0.05) x10° erg/cm?| obtenue pour Ta/CoFeB/TaO,, est comparable a celle du Fe-bece
massif (0.45 x 10° erg/cm?) [291].

Systéme K, (erg/cm?) K,(x10% erg/cm3) g;%f(nm_Q) apy(x1073)
Pt/Co/TaO, 1.22 £ 0.06 -0.89 £ 0.04 30.05 £ 2.3 8.40 £ 0.34
Ta/CoFeB/TaO, 0.97 + 0.09 0.95 £ 0.05 145 £ 1.2 3.1£0.2
CoFeB/TaO, 2.1 +£0.16 1.39 £ 0.1 164 +£ 2.1 21+04

TABLE 6.1 — Paramétres obtenus a partir des meilleurs ajustements des dépendances en
épaisseurs effectives, de I'aimantation effective et de ’amortissement des systémes a base
de CoFeB et de Co.

6.3.2.3 Amortissement de Gilbert
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FIGURE 6.8 — Dépendance de la demi-largeur FMR & mi-hauteur AH en fonction de la
direction du champ magnétique appliqué dans le plan par rapport au bord de I’échan-
tillon (¢g), mesurée a une fréquence de 8 GHz pour les systémes Pt/Co(10 nm)/TaO,, et
Pt/Co(6 nm)/TaO,. Les symboles font référence aux données expérimentales tandis que
les lignes sont les ajustements via I’équation 2.18.

L’amortissement magnétique est également étudié¢ par la FMR. Pour cela, la demi-
largeur & mi-hauteur AH des raies FMR est mesurée en fonction de g et de la fréquence
de précession uniforme. La figure 6.8 montre AH (pg) pour les échantillons Pt/Co/TaO,.
Ces données expérimentales sont ensuite ajustées par I’équation 2.18 afin d’estimer 1’en-
semble des contributions extrinséques et intrinséques a 'amortissement magnétique (ré-
sumés dans le tableau 6.2). Ainsi, une fois que la direction de champ magnétique donnant
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la valeur minimale de AH, ou les contributions extrinséques a la largeur de raie sont

minimales, est déterminée, cette direction est ensuite utilisée pour les mesures de AH en
fonction des fréquences.

Systéme AH, (Oe) Ty (Oe) I'5(Oe) I'4(Oe) wa(°) w3(°)
Pt/Co(10nm)/Ta0, 2.85 £ 02  1+005  15+008 01+002 30+2 0
Pt/Co(6nm)/Ta0, 6.8 + 0.4 10405 12405 0254005 10+£2 0

TABLE 6.2 — Paramétres utilisés pour le meilleur ajustement des données expérimentales
de la largeur de raie FMR de la figure 6.8. Rappelons que T'g, 'y (et ¢3), et I'y (et p3) sont
des coefficients (et directions) utilisés pour caractériser amplitude de la contribution de
la diffusion a deux magnons a ’élargissement des raies FMR.

La dépendance en fréquence de A H dans cette direction est ensuite ajustée par I’équa-
tion 2.22 afin de déterminer le coefficient d’amortissement de Gilbert o comme le montre
la figure 6.9. La figure 6.9 (& droite) révéle que la constante d’amortissement augmente
linéairement avec 1/t.r; en raison de I'amortissement supplémentaire induit par pompage
de spin dans le Pt et le Ta suite a la précession FMR de 'aimantation. Par conséquent,
I'amortissement total résulte de la contribution intrinséque au matériau FM (apy), et
d’un amortissement supplémentaire (aump) causé par le pompage de spin. Les données
de la figure 6.9 sont ainsi ajustées par I’équation 2.34 afin d’extraire apy; et gZ}f.
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FIGURE 6.9 — A gauche : dépendance en fréquence de AH pour les systémes avec dif-
férentes épaisseurs de CoFeB et de Co. Les symboles font référence aux données expéri-
mentales et les droites sont des ajustements utilisant I’équation 2.22. A droite : constante
d’amortissement de Gilbert en fonction de l'inverse de I'épaisseur effective des films de

CoFeB et Co. Les symboles se référent aux données expérimentales et les droites sont des
ajustements utilisant 1’équation 2.34.

[’ajustement linéaire des données expérimentales de la figure 6.9 donne agores =(3.1
+0.2) x1073, acoren =(2.1 £+ 0.4) x1073 et g, =(8.4 £ 0.34) x1073, pour les systémes
de Ta/CoFeB/TaO,, CoFeB/TaO, et Pt/Co/Ta0,, respectivement. La valeur obtenue
de acorep est légérement supérieure a celle du Fe massif (1,9 x1073) [292] et elle est
comparable & celle rapportée pour CoyFegyByy (3.4 x1073) [163]. De plus, la valeur
obtenue de a¢, est en bon accord avec celle du Co hep (8 x 1073) rapportée par Devolder
et al. [257], suggérant que les films de Co sont de structure hep.
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La plus faible valeur de gZ}f pour le Ta/CoFeB/TaO, (14.5 + 1.2 nm~2) par rapport
aux autres systémes : CoFeB/TaO, (16.4 + 2.1 nm™?) et Pt/Co/Ta0, (30.05 + 2.3
nm~?), suggére une faible efficacité du pompage de spin. De plus, ces valeurs sont en
bon accord avec la conclusion tirée précédemment sur I’amélioration de K pour les films
de CoFeB sans sous-couche de Ta. g;ff du systéme Pt/Co/TaO, est inférieure & ce qui
a été rapportées par Zhang et al. (39.6 nm~2) |293| et par Pai et al. (53 nm™2) [294].
La faible valeur de g;%f dans les structures a base de CoFeB pourrait étre attribuée
au plus grand mélange des matériaux aux interfaces de CoFeB, résultant en une région
d’interface relativement large qui peut réduire le changement de potentiel aux interfaces.
Par conséquent, les électrons de conduction a travers 'interface sont moins diffusés, ce
qui entraine de faibles pertes de spin [274] et donc & une faible valeur de gl}f.

6.3.2.4 Interaction iDMI
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FIGURE 6.10 — A gauche : spectres BLS de Pt/Co/TaO, avec différentes épaisseurs de
Co, mesurés a différentes valeurs de champ magnétique appliqué dans le plan et & un vec-
teur d’onde kg, = 20.45 pm~!. Les symboles font référence aux données expérimentales,
et les lignes représentent les ajustements par une Lorentzienne. A droite : dépendance
de AF en fonction de kg, des empilements de Pt/Co(tc,)/TaO,. Les symboles se ré-
férent aux données expérimentales et les droites sont des ajustements utilisant I’équation
2.30. L’insert montre AF des empilements Pt/Co(1.2nm)/TaO, en fonction du champ
magnétique appliqué pour un vecteur d’onde donné.

Des mesures BLS en fonction du vecteur d’onde (ky,) et sous un champ magnétique
appliqué dans le plan ont également été effectuées afin d’étudier I'iDMI pour certaines
épaisseurs du Co dans les films Pt/Co/TaO,. Comme le montre la figure 6.10, les spectres
BLS révélent une différence de fréquence entre les raies Stokes et anti-Stokes (AF'), per-
mettant de déterminer directement la constante iDMI effective (D.sf) & partir de Pajus-
tement de la figure 6.10 (a droite) par I’équation 2.30. Cette différence de fréquence est
indépendante de champ magnétique applique comme le montre 'insert de la figure 6.10.
La dépendance de D.¢s par rapport a I'épaisseur est illustrée sur la figure 6.11 pour le
systeme Pt/Co/Ta0,, oi une dépendance linéaire en fonction de 1/t.s; est observée pour
les couches épaisses de Co (pour les épaisseurs nominales supérieures a 1.5 nm) et une
déviation de cette linéarité, similaire a celle de M.¢, est révélée. L’ajustement linéaire des
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données expérimentales de la figure 6.11 (a4 gauche) permet de déterminer la constante
iDMT de surface (D;) estimée a (-1.25 4 0.05) x1077 erg/cm. Cette valeur est légérement
plus élevée (en valeur absolue) que la valeur rapportée pour Pt/Co/Cu (-1.05 x1077
erg/cm) [222] et inférieure a la valeur obtenue par Kim et al. [164] (-1.4 x10™" erg/cm)
pour Pt/Co/AlO,, ce qui suggére que le T'aO, contribue trés probablement faiblement &
I'iDMI totale dans ce systéme. Ceci a été confirmé par des mesures iDMI sur les films de
CoFeB ot des faibles valeurs de AF, qui restent dans la gamme de la barre d’erreur de la
BLS (en dessous de £+ 0.1 GHz), ont été mesurées méme pour les valeurs maximales de
.
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FIGURE 6.11 — Mesures (& gauche) et simulation (a droite) de la dépendance en épaisseur
effective de la constante effective iDMI D,y du systéme Pt/Co(tc,)/TaO,.

L’inversion de tendance de D.ss pour les couches de Co plus minces est trés pro-
bablement due & la dégradation de la qualité de linterface de la couche ferromagné-
tique. De plus, cette diminution (en valeur absolue) de D.ss en fonction de I'épaisseur
effective du FM pourrait étre intrinséque puisque D,y devrait disparaitre lorsque t.s¢
est nulle (pas de couche magnétique). Ce comportement peut étre qualitativement re-
produit par un modéle comme le montre la figure 6.11 (& droite). Nous supposons que
les électrons itinérants dans la structure FM/HM se comportent comme des électrons
libres avec une masse effective. La relation de dispersion pour un électron dans un ma-
tériau FM hw = Epy + B2k + k3 + k3)/(2mpa), tandis que dans un matériau HM
fiw = By + R2(k3 + k3 + k3)/(2mua) — jko. Le paramétre j prend en compte le SOC,
la direction 3 est perpendiculaire & I'interface, tandis que la direction 1 est paralléle a la
direction d’aimantation dans le matériau FM. D.¢; est évaluée comme la différence des
énergies de surface pour un spin paralléle a la direction 1 dans le matériau HM ou une
direction de spin aléatoire dans le matériau HM. D’autre part, selon des calculs, I'iDMI
pénétre dans la couche de Co, ou elle est le résultat d’'une contribution dominante des
spins de la couche interfaciale de Co. [96]. Sa "profondeur de pénétration" effective com-
prend au moins trois monocouches atomiques (ML), ce qui signifie que les contributions
de ces trois ML les plus proches doivent étre prises en compte. Lorsque I'épaisseur du
materiau FM tombe en dessous du seuil de trois ML, les contributions des deuxiéme et
troisiéme couches atomiques adjacentes disparaitront progressivement de 'iDMI totale ce
qui affaiblit donc 'iDMI.
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6.4 Effets de la couche de TaO, et de la couche inter-
calaire de Cu

6.4.1 Effet du 7aO,

En étudiant 'iDMI dans les systémes précédents, la séparation des contributions des
interfaces supérieures et inférieures avec la couche ferromagnétique était difficile, puisque
I'iDMI mesurée résulte de ces deux interfaces. De plus, en raison de la grande contribu-
tion de l'interface Pt/FM a I'iDMI et en raison de la faible iDMI totale pour le systéme
de Ta/CoFeB/Ta0O,, l'identification du role de l'interface FM/TaO, dans 'iDMI est
quasi- impossible. Une solution efficace pour déterminer la contribution de l'interface
FM/TaO, a I'iDMI totale serait de faire varier 1’épaisseur du Ta, c’est a dire 'état
d’oxydation du TaO,, et de maintenir ’épaisseur du film ferromagnétique constante.
Ainsi, pour les plus faibles épaisseurs de Ta, I'oxygéne pénétre dans la couche magnétique
sous-jacente ot il se diffuse a 'intérieur de celle-ci a travers les joints de grains, entrainant
une suroxydation. Par contre, en augmentant 1’épaisseur du Ta, c’est & dire en réduisant
I'oxydation de l'interface F'M/TaO,, des états de sous-oxydation ou d’oxydation opti-
male (selon Iépaisseur du Ta) sont obtenus. L’objectif est d’utiliser cette propriété afin
d’étudier I'effet de la couche d’oxyde sur les phénomeénes d’interfaces en particulier sur
I'iDMI. Rappelons que dans cette section, deux types d’empilements ont été déposés :
Ta(3nm)/CoFeB(1.15 nm)/Ta0,(tr,) et Pt(3nm)/Co(1.2 nm)/TaO,(try).

La figure 6.12 montre la dépendance de l'aimantation effective et de la constante
effective de I'iDMI en fonction de I’épaisseur nominal du Ta. La PMA des systémes a base
de Co et de CoFeB se comporte différemment : pour les épaisseurs de T'aO, ultra minces
(suroxydé), les structures a base de CoFeB sont aimantées perpendiculairement (47wM.
négative), puis M.r; diminue (en valeur absolue) lorsque ’épaisseur du Ta augmente
suggérant la dégradation globale de la PMA. Ceci indique que le TaO, le plus fin (0.6
nm) est 1’état d’oxydation optimal et que le Ta plus épais conduit & une sous oxydation.
A Topposé, lorsque I’épaisseur du Ta augmente pour les systémes de Pt/Co/TaO,, les
échantillons sont de plus en plus aimantés perpendiculairement, ce qui renforce la PMA.
Ceci peut s’expliquer par le fait que pour un film ultra mince de TaO, (suroxydation), le
Co est oxydé par la pénétration d’atomes d’oxygéne a travers les joints de grains, ce qui
diminue le couplage d’échange entre les grains magnétiques et donc I'anisotropie globale.
Ainsi, au fur et a mesure que I'épaisseur du Ta augmente, 'oxygéne pénétre de moins en
moins dans le volume du Co et de plus en plus de liaisons Co-O sont présentes a I'interface
Co/TaO,, ce qui conduit a un état d’oxydation optimal et améliore la PMA, comme cela
a été déja observée pour Pt/Co/AlO, |72].

Dans les deux cas, le maximum de PMA est observé a I'état d’oxydation optimale,
ce qui correspondant & une épaisseur optimale de T'aO,. Le comportement opposé du
systéme Ta/CoFeB/TaO, est probablement lié & la couche morte plus épaisse et a la
plus grande sensibilité du Fe a la présence de 'oxygéne. Ainsi, il semblerait que 1’épais-
seur optimale de T'aO, pour avoir de la PMA se trouve a les valeurs les plus basses, ou
les systéemes de CoFeB sont sensibles a ’oxygéne en raison de leur teneurs élevées en Fe
(dans notre cas CogFers) et de la meilleure oxydation du Fe par rapport au Co. Ceci est
cohérent avec les mesures sur des échantillons en ’double wedge’, effectuées a Grenoble
(SPINTEC), ot nous observons que I'oxydation optimale est autour de 0.6-0.7 nm de
Ta pour les échantillons T'a/CoFeB/TaO,, alors qu’elle est d’environ 0.9-1 nm pour le
Pt/Co/TaO, [295].
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FIGURE 6.12 — Variation de l'aimantation effective (47M.ss) et de la constante ef-
fective d'iDMI (D.sf) en fonction de I’épaisseur nominale du Ta pour les systémes
Ta(3nm)/CoFeB(1.15nm)/TaO,(tr,) et Pt(3nm)/Co(1.2nm)/TaO,(tr,).

En contraste avec la PMA, la tendance de I'iDMI en fonction de 1’épaisseur du Ta est
la méme pour les deux systémes. Pour Ta/CoFeB/TaO, et pour I’épaisseur de Ta la plus
fine (t7, =0.6 nm), qui correspond donc & 'état optimal oxydée ou suroxydée, la valeur
totale de D.¢s est positive puis change de signe et devient négative pour les plus grande
épaisseurs de Ta (t7, =0.7 nm) dans la région sous-oxydée. Ainsi, comme linterface
Ta/CoFeB conduit & une iDMI positive, nous concluons que Iinterface CoFeB/TaO,
suroxydée (faibles valeur de Ta) induit une faible iDMI positive ou méme nulle et qui
peut devenir négative pour un état de sous-oxydation (grandes épaisseurs de Ta). Ce
comportement est confirmé par la dépendance de D.¢; en fonction de I'épaisseur de Ta
pour le Pt/Co/TaO,, ou 'iDMI totale est négative et augmente (en valeur absolue) de
facon monotone en fonction de I'augmentation de 1’épaisseur du T'aO,, indiquant une
iDMI négative de l'interface Co/TaO, pour les couches plus épaisses de T'aO,. A noter
que dans le cas du systéme de Pt/Co/TaO,, il est difficile de déterminer la contribution
de l'interface Co/TaO, & 'iDMI totale, en raison de la grande contribution de l'interface
Pt/Co, due au fort SOC du Pt.

Si I'on considére une fois de plus le systéme T'a/CoFeB/TaO, et sachant que l'in-
terface Ta,/CoFeB conduit a une faible iDMI positive autour de 0.03 erg/cm? [247], nous
concluons que l'interface CoFeB/Ta0, oxydée d’une facon optimale/suroxydée induit
une iDMI positive autour de +0.14 erg/cm?. Inversement, 'état sous-oxydé a l'interface
conduit a une iDMI négative d’environ -0.2 erg/cm?. Pour l'interface sous-oxydée, nous
constatons que la valeur absolue de I'iDMI est plus grande lorsque le Ta est déposé au-
dessus du CoFeB qu’en dessous. Cela pourrait étre di a la plus grande couche de mélange
des matériaux aux interfaces due a 'ordre d’empilement ou a l'interface mixte T'a/TaO,
qui peut étre présente a cette interface. Un tel changement de signe et d’amplitude avec
I'augmentation de I'épaisseur du TaOx a déja été rapporté par Arora et al. [108], ou il
a été attribué a la modification de la couverture en oxygéne a linterface du film FM,
affectant ainsi I’hybridation entre les orbitales 3d-2p du matériau FM et de I'oxygéne,
respectivement et par conséquent I'iDMI.
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Enfin, nous confirmons qu’en faisant varier I’épaisseur du TaO, par un pas de 0.2
nm (entre 0.6 & 0.9 nm pour les deux systémes), nous pouvons moduler la constante
effective d’iDMI par 0.35 erg/cm?. Cette modulation prouve la contribution des interfaces
Co/TaO, et CoFeB/Ta0, a 'iDMI grace a la présence d’un champ de Rashba au niveau
de linterface FM/TaO, (voir section 1.4.2.1). Ainsi, cette technique offre la possibilité
de moduler I'iDMI sans variation de I’épaisseur du matériau FM.

Cependant, certaines questions fondamentales restent encore sans réponses et méritent
d’étre clarifiées, telles que la portée de I'iDMI ainsi que les plans atomiques impliqués aux
niveau des interfaces. De plus, il serait de la plus haute importante de pouvoir moduler
I'iDMI (en signe et en amplitude) en fonction des applications spintroniques souhaitées.
Pour cela, nous avons introduit une fine couche de Cu entre le Pt et le film de Co, dans
le systémes de Pt/Co/TaQO, afin d’étudier son effet sur I'iDMI en plus de la PMA.

6.4.2 Effet de la couche intercalaire de Cu

Une fine couche intercalaire de Cu, d’épaisseur ts, qui varie entre 0 et 2.4 nm, a
été insérée entre le film Pt et de Co dans le systéme de Pt(3 nm)/Cu(tc,)/Co(1.2 nm)-
/Ta0,(0.8 nm). La BLS fut exclusivement utilisée dans cette partie pour 'étude de la
PMA et 'iDMI.
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FIGURE 6.13 — Variation de 'aimantation a saturation (M) en fonction de I’épaisseur
du Cu, dans le systéme Pt(3 nm)/Cu(tc,)/Co(1.2 nm)/TaO,(0.8 nm).

Nous commencons par présenter les mesures VSM, ot la figure 6.13 montre I’évolution
de I'aimantation & saturation en fonction de la variation de I’épaisseur du Cu. Nous ne
nous attendons pas a une couche magnétique morte a l'interface de Cu/Co en raison de
Iimmiscibilité de ces deux matériaux et donc aucun mélange de matériaux a l'interface
Co/Cu ne devrait étre présent. Par conséquent, la lente diminution de M, avec 1'aug-
mentation de to, est trés probablement due a la diminution de 'aimantation causée par
I'insertion du Cu et qui a été initialement induite par PIM a linterface Pt/Co, ce qui
correspond finalement a4 un changement de 26% de I'aimantation du film par rapport a
celle du Cu/Co/TaO,

Afin d’analyser le comportement de la PMA et de I'iDMI dans ces structure, la
constante effective de PMA (K.fy) et la constante effective (D.rr) d’iDMI ont été calcu-
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lées, en utilisant la dépendance de M, en fonction de ts, comme le montrent les figures
6.14 et 6.15.

Pour I'anisotrope perpendiculaire et pour une couche mince de Co de 1.2 nm (et selon
le tableau 6.1), K, est trés faible par rapport & K, et donc K. refléte principalement la
contribution de I'anisotropie de surface. Au fur et & mesure que tc, augmente, K, diminue
(figure 6.14). Ceci peut étre le résultat de 'hybridation électronique du Co avec le Pt qui
devient de plus en plus faible lorsque 1’épaisseur du Cu augmente.

= | ®
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Epaisseur de la couche intercalaire: t,, (nm)
FIGURE 6.14 — Variation de la constante effective d’anisotropie per-

pendiculaire (K.s;r) en fonction de Dépaisseur du Cu, dans le systéme
Pt(3nm)/Cu(te,)/Co(1.2 nm)/TaO,(0.8 nm).

Une tendance similaire a été observée pour D.ss. Ainsi, lorsque 1'épaisseur du Cu
augmente, D,y diminue (en valeur absolue) et converge vers une valeur moyenne posi-
tive autours de +0.12 & 0.05 erg/cm? correspondant & la constante iDMI de l'interface
Co(1.2 nm)/Ta0,(0.8 nm). Cette valeur est en bon accord avec la valeur obtenue pour
I'interface CoFeB/Ta0,(0.6 nm) oxydée comme indiqué précédemment.

Pour une analyse approfondie des données, nous avons ajusté phénoménologiquement
les données expérimentales de K.;r et de D.ss dans les figures 6.14 et 6.15 avec une
fonction exponentielle décroissante : Ag + Aje~tcw/A ont Ay, A; et A sont les paramétres
d’ajustement. Cela nous permet de comparer quantitativement les épaisseurs caractéris-
tiques de décroissance (\) entre K.sr et D.ss . Les valeurs obtenues de A sont de 0.35
et 0.21 nm pour les constantes PMA et iDMI, respectivement. Ces valeurs correspondent
approximativement a une ou deux monocouches atomiques d’épaisseur, ce qui suggere
que ces quantités lices au SOC sont trés localisées au niveau des premiéres monocouches
atomiques d’interface avec le métal lourd. Nous pouvons donc conclure qu’une couche
atomique de Cu est suffisante pour faire écran de maniére significative a la couche de
Pt et réduire sa contribution a I'iDMI et a la PMA. De plus, la plus faible valeur de A
pour Dy par rapport a K s¢, suggére la restriction de I'iDMI aux premiers atomes a
Iinterface. En outre, les valeurs obtenues de A; caractérisent les intensités de PMA et de
I'iDMI a linterface Pt/Co(1.2 nm) et peuvent étre utilisées pour estimer K et D, pour
I'interface Pt/Co. Par conséquent, les valeurs obtenues, en utilisant ’épaisseur nominale
du Co (1.2 nm) sont K, =1.1 erg/cm? et D, = - 1.6 x10~7 erg/cm. En comparant avec les
valeurs obtenues précédemment (tableau 6.1), nous confirmons que dans de tels systémes,
I'iDMI et la PMA sont toutes les deux induites par I'interface Pt/Co.
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FIGURE 6.15 — Variation de la constante effective (D, ;) d’iDMI en fonction de I’épaisseur
du Cu, dans le systéme Pt(3 nm)/Cu(tc,)/Co(1.2 nm)/TaO,(0.8 nm).

Nous avons également étudié la corrélation entre iDMI et PMA pour le systéme
Pt/Cu(tcy)/Co/TaO, en tracant K s en fonction de D g, comme le montre la figure
6.16. Une corrélation évidente entre iDMI et PMA est manifestée par un polynéme non
linéaire (fonction polynomiale du second degré) entre K.rs et D.sr, ce qui suggére une
origine commune, a savoir ’hybridation des orbitale 3d-5d de Co et du Pt.

1.8 m  Mesures

%1_5_ Ajustement non linéaire
o Ajustement linéaire
§ 1.21 Ajustement quadratique|
® 0.9-
P
2 0.6
=0.31
!OO.O-

-0.31

15 12 09 06 -03 00 0.3
D.« (erg/cm?)
FIGURE 6.16 — Variations de la constante effective d’anisotropie perpendiculaire

(Kcrf) en fonction de la constante effective d’iDMI (D.sf) pour le systéme
Pt(3nm)/Cu(tc,)/Co(1.2nm)/Ta0,(0.8 nm) . Les symboles se référent aux données
expérimentales, la ligne bleue est 'ajustement linéaire pur ( K. =2,58 x10° - 9,43
x10°D,yy), la ligne verte est I'ajustement quadratique (Kop; =2,58 x10°- 3.22 x10°DZ; ()
et la ligne rouge est 'ajustement avec I'équation : K.;; =2,58 x10°-9,43 x10°D, ;- 3.22
x10°DZ;; .

En prenant seulement une relation linéaire pure entre K sy et D.sr, on obtient la
courbe bleue, qui s’adapte bien aux données expérimentales dans la gamme —0.4 erg/cm? <
Dy < 0.2 erg/cm?; correspondant aux épaisseurs de Cu entre 0.3 et 2.4 nm, ou le SOC
est faible. Les données dans la gamme correspondant au reste des valeurs de Dy, pour
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les couches intercalaires les plus fines de Cu (inférieure & 0.3 nm), ne correspondent pas
aux ajustements linéaires. La constante iDMI, dans ce cas, est élevée du fait que la contri-
bution de Pt n’est pas complétement masquée par la fine couche intercalaire du Cu. Cela
prouve une fois de plus que I'iDMI est trés sensible aux premiéres monocouches atomiques
aux interfaces et donc il est clair que la dépendance linéaire seule n’est pas suffisante pour
décrire la corrélation dans toute la gamme de D.ss. Ainsi, une dépendance non linéaire
(quadratique) doit étre ajoutée a la fonction linéaire pour tenir compte de 1'ajustement
de I'ensemble de la variation de K.¢; en fonction de D.ss. Par conséquent, les données
expérimentales ont été ajustées en considérant une fonction polynomiale du second degré
(ligne de couleur rouge dans la figure 6.16).

Comme nous l'avons mentionné dans le chapitre précédent, une dépendance quadra-
tique a été théoriquement prédite & partir des théories de perturbation pour la PMA [275]
et 'iDMI [276], puisque I’énergie de d’iDMI résulte du premier ordre du SOC, tandis que
la PMA provient de son second ordre. Cependant, une corrélation linéaire entre K, et
D, a été rapportée expérimentalement dans le systéme Pt/Co/AlO, a partir de 'étude
de leurs dépendance en fonction de 1’épaisseur du Pt [279]. Ce comportement linéaire a été
attribué a la gamme étroite de variation de PMA et/ou iDMI dans laquelle la corrélation
est étudiée, comme nous I'avons observé dans notre cas ol ’épaisseur du Cu variait entre
0.3 et 2.4 nm. Par conséquent, le mélange entre les dépendances linéaires et quadratiques
pures est en bon accord avec ces tendances et prouve la corrélation entre PMA et iDMI.
A noter que dans les systémes Pt/Cu/Co/TaO, avec une épaisseur de Cu variable, la
contribution de l'interface supérieure (Co/TaO,) a la fois & 'iDMI et & l’anisotropie d’in-
terface est fixe et tout changement dans I'iDMI ou de PMA résulte trés probablement de
la contribution de l'interface inférieure avec Co (Pt/Cu/Co).

Nous concluons donc que la modulation de 'iDMI et de la PMA par l'insertion d’une
couche d’espacement entre les couches HM et FM reste un outil puissant pour étudier
leur corrélation puisqu’elle simplifie leur origine, en particulier pour la PMA. De plus, la
dépendance non linéaire de K. sy en fonction de D,y pourrait résulter de la différence
des épaisseurs caractéristiques de décroissance entre iDMI et PMA ou I'iDMI est plus
localisée a la premiére interface.

6.5 Effet de la couche de PtO,

Comme nous 'avons déja mentionné, il serait également utile d’étudier I'effet d’utili-
sation de différents oxydes sur les phénoménes d’interfaces, en particulier sur 'iDMI. De
plus, les échantillons & base de T'aO, montraient de faibles valeurs d’iDMI, il serait alors
intéressant d’étudier I'effet de 'oxygéne en présence du Pt par exemple, connu pour induire
de fortes iDMI. Pour cela, nous avons choisi d’étudier en plus du TaO,, la variation de
I'iDMI, la PMA et de 'amortissement de Gilbert en fonction de la variation de I’épaisseur
du PtO,. Des échantillons non-recuits et recuits a 225 °© C ont ainsi étaient étudiés. Nous
rappelons qu’il s’agit des échantillons & base de : T'a(3 nm)/CoFeB(1.5 nm)/PtO,(tp:),
ou de CoFeB(1.5nm)/PtO,(tp;), ot tp, varie entre 0.7 et 1.6 nm. Nous avons également
déposé des échantillons de structures identiques ot ’épaisseur de CoFeB est variable pour
les mesures VSM, afin de déterminer I'aimantation & saturation et les épaisseurs des
couches magnétiques mortes.
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6.5.1 Propriétés statiques

Des mesures VSM afin de déterminer I'aimantation a saturation et les épaisseurs des
couches magnétiques mortes ont été effectuées. La figure 6.17 montre le moment ma-
gnétique a saturation par unité de surface en fonction des épaisseur du film de CoFeB,
ol terpp = 2, 4, 6, 8 et 10 nm. Les valeurs obtenues de M, et de t; sont relativement
proches, cependant nous observons une légére différence entre les échantillons sans et
avec sous-couche de Ta, et entre ceux non-recuits et recuits pour le méme empilement.
Ainsi nous trouvons que M, est 1488 + 50 emu/cm?® et 1520 + 50 emu/cm® pour les
échantillons non-recuits et recuit de CoFeB/PtO,, respectivement. Tandis que pour les
systémes Ta/CoFeB/PtO, I'aimantation a saturation est aux alentours de 1535 £ 60
emu/cm?® et 1530 4+ 50 emu/cm?® pour les échantillons non-recuits et recuits. Le recuit
améliore ainsi légérement I'aimantation des échantillons de CoFeB/PtO,.

La couche magnétique morte est quant a elle de 0.92 £+ 0.12 nm et de 1.02 £ 0.22
nm pour les échantillons non-recuits et recuit de CoFeB/PtO,, respectivement. Tandis
que des valeurs plus élevées ont été calculées pour les systémes de T'a/CoFeB/PtO,, ou
ty est de 1.16 &+ 0.15 nm et 1.08 4+ 0.1 nm pour les échantillons non-recuits et recuits.
Les grandes valeurs de t; comparées au échantillons de T'aO,. sont probablement dues au
fait que le Pt ne s’oxyde pas, I'oxygéne pénétre alors de plus dans le films de CoFeB,
ce qui a pour conséquence d’augmenter la couche morte. Cette hypothése est en accord
avec les valeurs de t; mesurées pour les échantillons avec sous-couche de Ta, ot une légére
augmentation de t; a été observée, confirmation ainsi que c’est 'interface supérieure de
CoFeB/PtO, qui contribue majoritairement a cette couche morte.

~14{ ¢ CFB/PtO, ~141 4 CFB/PtO,

£ 12] ¢ TalCFBIPtO, §12] 4 TaiCFBIPIO,

2 £ 10-

= 104 | =

] vq;

L 8 ] 5 8

; 6 - i 5 6_

g 4+ 4 E 4

% % 2] ]

= 2] Non recuits | = T,=225°C
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2 4 6 8 10 2 4 6 8 10
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FIGURE 6.17 Moment magnétique & saturation par unité de surface pour les
échantillons, a droite, non-recuits et a gauche, recuits, de Ta/CoFeB(tcrp)/PtO, et
COFGB(tCFB)/PtOI).

6.5.2 Propriétés dynamiques

En raison des épaisseurs ultra minces de CoFeB dans ces systémes (tcpp = 1.5 nm),
la BLS a été utilisée pour l'investigation des phénoménes d’interface. Ainsi des mesures
de la moyenne des fréquences Stokes et anti-Stokes pour différents champs magnétiques
appliqués dans le plan (pour ky, = 8.07 um™') ont été effectuées afin de déterminer les
constantes effectives d’anisotropie perpendiculaire et 'amortissement de Gilbert, tandis
que le calcul de la différence entre fréquences des raies Stokes et anti-Stokes (AF') en
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fonction de la variation du vecteur d’onde kg, a permis de déterminer la constante effective
d’iDMI.
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FIGURE 6.18 — Variations (a) de la constante effective (K.ss) d’anisotropie, de (b) I’amor-
tissement de Gilbert a et (c) de la constante effective (D.fr) d’iDMI en fonction des
épaisseurs nominales du Pt pour les échantillons CoFeB/PtO,(tp:).

Les figures 6.18 et 6.19 représentent 1'évolution de K.sf, o et Dcsy en fonction des
épaisseurs de Pt, pour les systémes CoFeB/PtO,(tp;) et Ta/CoFeB/PtO,(tp;), res-
pectivement. A noter que ces grandeurs sont obtenues en utilisant les valeurs de M,
précédemment obtenues, en plus v/27 = 30.2 GHz. T~! et v/27 = 28.8 GHz.T~! pour les
échantillons CoFeB/PtO,(tp;) et Ta/CoFeB/PtO,(tp;), respectivement. Pour les deux
systémes, nous observons une diminution de K ¢y et o en fonction de 'augmentation de
tpe, tandis que D.sy augmente avec 'augmentation de ¢p;. Ceci est cohérent avec I'aug-
mentation de I’épaisseur effective du CoFeB pour les échantillons CoFeB/PtO,. En effet,
lorsque tp; augmente, ColeB est moins oxydé, ¢, est réduit et par conséquent t.;s aug-
mente comme le confirme 'augmentation du moment magnétique surfacique montré dans
I'insert de la figure 6.18 (a). Lorsque 1'épaisseur du film FM est inférieure a une valeur
critique, D.ss diminue avec 1/t.;; puisque 'iDMI nécessite une épaisseur finie pour son
émergence et donc son amplitude est maximisée. Par conséquent, en raison de la grande
épaisseur de couche morte dans les systémes CoFeB/PtO, et en tenant en compte [’épais-
seur nominale de 1.5 nm de CoFeB, t.¢; devrait étre largement inférieure & 1 nm et donc
D,y devrait augmenter avec tp; comme nous I’avons expliqué ci-dessus. Pour valider cette
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hypothése, t.rr x M, déduits des mesures VSM ont été utilisés pour évaluer D; (insert
figure 6.18 (c)). La variation de Dy montre que t.;; augmente mais reste inférieur a la
valeur critique au-dessus de laquelle D, doit étre constante. Inversement, les valeurs de
g;%f, déduites des valeurs d’amortissement en utilisant acpp = 2.1 x1073, sont presque
constantes comme prévu, confirmant le comportement particulier de D,z sous I'épaisseur
d’émergence totale de 'iDMI.
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FIGURE 6.19 — Variation (a) de la constante effective (K.rs) d’anisotropie, de (b) I’amor-
tissement de Gilbert a et (c) de la constante effective (D.fr) d’iDMI en fonction des
épaisseurs nominales du Pt pour les échantillons T'a/CoFeB/PtO,(tp;).

Pour le systéme Ta/CoFeB/PtO,, une dégradation rapide des échantillons dont
I’épaisseur est inférieure a 1.2 nm a été constatée, puisque aucun signal BLS pour ces
échantillons n’a pu étre détecté. Ceci suggére que ces échantillons ne sont plus magné-
tiques, en raison de la diminution de ’épaisseur de Pt, ce qui augmente la profondeur
de pénétration de l'oxygéne dans les films de CoFeB (plus grande oxydation des films
de CoFeB). De plus, comme nous l’avons constaté précédemment, la sous-couche de Ta
augmente encore le mélange a l'interface inférieure de CoFeB. Toutes ces conditions font
qu’il est difficile d’observer un signal BLS pour les faibles épaisseurs de Pt.

181



6.6 Conclusion chapitre

Dans ce chapitre, nous avons étudié différents phénomeénes SOC d’interface pour les
structure & base de TaO, et PtO,.

L’anisotropie magnétique perpendiculaire, 'iDMI et I’amortissement de Gilbert des
systémes Pt/Co/TaO, et Ta/CoFeB/TaO, ont été étudiés en fonction de Iépaisseur
du Co, CoFeB et TaO, et du niveau d’oxydation. En faisant varier les épaisseurs de
Co et de CoFeB pour chaque systéme, une forte iDMI, une forte PMA et une forte
conductance par mixage de spin pour le systéme Pt/Co/TaO, ont été mises en évidence,
tandis qu'une PMA légérement plus faible et une faible iDMI ont été observées pour
le systéme Ta/CoFeB/TaO,. De plus, leffet de la sous-couche de Ta sur la PMA et
I'amortissement a ét¢ mis en évidence dans les systémes a base de CoFeB/TaO,. Ainsi,
une grande anisotropie de surface a été trouvée dans le systéme sans sous-couche de Ta.
Cependant, pour les couches ultra-minces de CoFeB, 'anisotropie de surface se dégrade
rapidement, rendant les systémes aimantés perpendiculairement inaccessibles sans sous-
couche de Ta. De plus, les interfaces Co/TaO, et CoFeB /T a0, induisent une iDMI, gréce
a la présence d’un champ de Rashba & linterface avec TaO,, dont le signe et 'intensité
peuvent étre modulés en faisant varier I’épaisseur et le niveau d’oxydation du TaO,. En
insérant une couche de Cu entre les couches de Pt et de Co, nous démontrons que la PMA
et 'iDMI peuvent étre modulées de maniére significative et nous mettons en évidence une
corrélation non linéaire entre D.¢; et K.¢r. Nous prouvons également que 'iDMI et la
PMA d’interface sont induites par les premiéres monocouches d’interface avec le Pt.

[’anisotropie magnétique perpendiculaire, I'iDMI et ’amortissement induit par pom-
page de spin des systémes a base de PtO, non recuits et recuits a 225 © C ont également été
étudiés en fonction de I’épaisseur du Pt. Les données expérimentales ont montré une forte
dépendance de ces trois parameétres avec I'épaisseur du PtO,, principalement attribuée
a la variation de la couche morte, ce qui permettrai d’ajuster les paramétres d’interface
pour les applications spintroniques souhaitées.
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Conclusions et perspectives

L’objectif principal de cette thése était d’étudier les phénoménes d’interface dans les
structures ultra minces a base de matériaux ferromagnétiques (FM) /métaux lourds (HM).
Nous avons ainsi investigué ’anisotropie magnétique perpendiculaire, I’amortissement et
Iinteraction Dzyaloshinskii-Moriya d’interface en fonction des épaisseurs des films FM et
HM et de la température de recuit dans les systémes a base de matériaux FM/HM. Nous
avons par ailleurs également étudié, I'effet des épaisseurs de I'oxyde de métal (et de son
recuit) sur ces phénomeénes. Une attention particuliére a été donnée a 1’étude de I'iDMI
dans ces structures a base d’oxyde de métal, trés peu développée dans la littérature. D’un
autre coté, nous avons exposé le potentiel de ces phénoménes d’interface pour 'améliora-
tion de I'efficacité des dispositifs spintroniques en particulier via la possibilité de controler
I'intensité et le signe de I'iDMI.

Dans le premier chapitre, nous avons mis ’accent sur toutes les notions de bases
en magnétisme. Nous avons par ailleurs défini les concepts clés de la spintronique tels
que la GMR, la TMR et le couplage spin-orbite. Nous avons de plus décrit les excitations
magnétiques et la dynamique de 'aimantation dans les couches minces ferromagnétiques,
ainsi que les mécanismes intrinséques et extrinséques de la relaxation de l’aimantation.
Nous avons montré que l'origine des phénomeénes d’interface observés au niveau de nos
empilements, est due au couplage spin-orbite. Ce chapitre 1 a également mis en évidence
le role clé de 'iDMI dans la génération de structures chirales de spin et dans 'amélioration
des futurs dispositifs spintroniques. En outre, quelques applications déja commercialisées
et d’autres encore en phase de recherche ont été présentées.

Ces effets d’interfaces sont étudiés dans le cadre de la dynamique rapide de ’aiman-
tation, ou plusieurs techniques expérimentales peuvent étre exploitées. Le chapitre 2 a
exposé en détail les deux techniques utilisées tout au long de cette these : FMR et BLS.
Ces bancs FMR et BLS du laboratoire LSPM nous ont permis non seulement d’étudier le
comportement de I'anisotropie magnétique dans le plan et hors du plan des échantillons
grace a la FMR, mais de sonder en plus les ondes de spin pour la caractérisation de I'iDMI
par le biais de la BLS. La FMR a également été au cceur des expériences de pompage de
spin. Nous avons également présenté dans ce chapitre les techniques utilisées pour le dépot
des échantillons (grace aux différentes collaborations du laboratoire LSPM) ainsi que les
différentes méthodes de caractérisation structurale par rayons X. Enfin, on a présenté le
principe de la magnétométrie & échantillon vibrant, dont les mesures ont permis d’obtenir
les valeurs de 'aimantation & saturation et de I’épaisseur de la couche magnétique morte.

Dans la spintronique, les oxydes ferromagnétique tels que les films minces de LSMO
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sont trés attractifs en raison principalement de leur forte polarisation en spin et faible
coefficient d’amortissement. Dans le chapitre 3, nous avons alors étudié via la FMR, le
comportement de I'anisotropie magnétique et le pompage de spin dans les films minces
a base de LSMO/Pt. Ces investigations ont démontré la présence d’une anisotropie per-
pendiculaire de second ordre et d’une anisotropie d’ordre 4 dans le plan en plus de ’ani-
sotropie uniaxiale planaire. L’étude de la largeur de raie FMR a indiqué la présence de
contributions intrinséques et extrinséques a ’amortissement. La couche de couverture de
Pt a légérement augmenté 'amortissement de Gilbert, ce qui a permis d’obtenir une va-
leur modérée de g;%f. Enfin, la valeur obtenue du coefficient d’amortissement du LSMO
arsyo = (3.76 +0.09) x 1073 confirme la faible valeur de 'amortissement pour les films
LSMO, par comparions a d’autres matériaux ferromagnétiques.

Dans le chapitre 4, nous nous sommes intéressés a l'effet d’empilement et du recuit sur
les phénoménes d’interface reliés au SOC. Ainsi, dans la premiére partie nous avons étudié
la PMA et I'iDMI dans les systémes a base de Co (non recuits et recuits a 300 ° C) avec
différentes sous-couches et couches de couverture (Ru, Ti, Ir, Pt, W et MgO). Nous avons
démontré l'existence d’un terme de second ordre d’anisotropie perpendiculaire et d’une
faible constante d’'iDMI pour l'interface Co/Ir. Le recuit a 300 ° C a permis d’augmenter
la PMA et 'iDMI pour les empilements de Pt/Co/MgO grace a la diffusion des atomes
d’oxygéne interpénétrés dans le film de Co vers I'interface Co/MgO.

Dans la seconde partie de ce chapitre, des empilements en multicouches a base de
[Pt/Co(tc,)/W]n, avec N le nombre de répétitions de la tricouche Pt/Co/W, ont été
étudiés. Les mesures VSM ont montré une amélioration de la qualité des empilements
en fonction de N, ou I'épaisseur de la couche magnétique morte augmente avant de de-
venir constante pour les valeurs de N > 3. Une tendance similaire a été observée pour
I’amortissement et ’anisotropie magnétique, dont les valeurs des constantes augmentent
en fonction de I'amélioration de la qualité d’interface, en augmentant N. De méme, les
valeurs de la constante effective d’'iDMI n’évoluent pas beaucoup pour N > 3. Cette étude
démontre 'amélioration de la qualité des interfaces par le dépot en multicouches, qui a
pour conséquence d’optimiser les phénoménes d’interface.

Sachant que les phénoménes d’interface que nous étudions sont liés au couplage spin-
orbite et aux interfaces, il serait alors intéressant d’étudier la corrélation entre ces trois
effets. De plus, il serait de la plus haute importance d’estimer la portée de I'iDMI ainsi
que les monocouches d’interface impliquées dans cette interaction. L’investigation de la
corrélation entre la PMA, 'iDMI et "amortissement dans les systémes a base de CoFeB
est présentée dans le chapitre 5. Nous avions dans un premier temps étudié ces trois
phénomeénes d’interface dans les structures a base de CoFeB (torp)/X (X=Pt, Cu/Pt,
W/AL Ta/Pt). Une grande iDMI a été mesurée dans le cas du systéme CoFeB/Pt, tandis
qu’aucune iDMI n’a pu étre mesurée pour les autres structures. Par conséquent, aucune
corrélation n’a pu étre constatée. En effet, les différents types des empilements utilisés
(& base de diverses couche de couverture et sous-couche) dans ces systémes, donnaient
différentes contributions aux trois phénoménes d’interfaces, rendant impossible a déduire
toute corrélation. Par conséquent, nous avons étudié dans la seconde partie de ce chapitre
la PMA, I'iDMI et 'amortissement dans les systémes a base de Ta/CoFeB/Y (ty)/Pt
(Y= Ta, MgO, Cu). Ainsi, grace a I'insertion de la couche intercalaire entre les films de
Ta et Pt, une corrélation linéaire entre Krf, D.ys et gZﬁ s» attribuée aux hybridations orbi-
tales d’interface similaires impliquées pour les trois phénoménes d’interface, a été observée.
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Enfin, le chapitre 6 a été dédié a I'investigation des phénoménes SOC d’interface dans
les systémes & base de matériaux FM /oxyde de métal. Nous nous sommes intéressés a ce
type d’interface a cause de la grande PMA et du faible amortissement déja observés dans
la littérature. Il serait alors important d’étudier en plus 'iDMI et 'effet du taux d’oxygéne
sur cette interaction. Le chapitre a été partagé en deux grandes parties. Dans un premier
temps, nous avons étudié la PMA, "amortissement et I'iDMI dans les systémes a base
de Pt/Co(tc,)/TaO,, CoFeB(tcrp)/Ta0, et Ta/CoFeB(tcrp)/TaO, ou de grandes
valeurs des constantes correspondantes aux trois phénomeénes ont été mesurées pour les
échantillons a base de Co. De plus, leffet de la sous-couche de Ta sur PMA a pu étre mis
en évidence.

Dans la seconde et derniére partie de ce chapitre, nous avons étudié 1'effet des épais-
seurs du TaO, et PtO, (et du recuit) sur ces phénoménes d’interfaces. Nous avons alors
observé la possibilité de moduler I'iDMI en signe et amplitude en fonction de I’épaisseur
du T'aO,, via le taux d’oxydation. Nous avons également inséré une couche intercalaire de
Cu (tcy) entre les films de Co et de Pt, ot nous avons observé une corrélation non linéaire
entre K.s¢ et Dss. Enfin, I'étude de ces trois phénoménes pour les systémes a base de
PtO, a démontré une forte variation de K ¢, a et D sy en fonction de 'épaisseur du Pt,
attribuée a la variation de I’épaisseur de la couche magnétique morte.

Perspectives

1-Effet du champ électrique sur I'iDMI

Comme nous 'avons vu tout au long de ce manuscrit, l'interaction Dzyaloshinskii-
Moriya d’interface a fait I’objet de recherches intenses en raison de sa capacité a induire
et & stabiliser des structures chirales de spin. De plus, le controle électrique de propriétés
magnétiques, mécanisme trés important grace auquel le mouvement de I’électron controlé
par des champs électriques, peut produire un champ magnétique effectif agissant sur les
spins du fait de couplage spin-orbite. Par conséquent, le controle électrique de I'anisotropie
perpendiculaire et de l'interaction iDMI d’interface fera progresser de maniére significa-
tive la spintronique a la fois en termes de recherche fondamentale que des perspectives
appliquées. Il a été observé au cours des derniéres années par exemple une modification
réversible de 'anisotropie magnétique par application de champ électrique [295]. Il serait
alors intéressant d’étudier son effet sur I'iDMI, ott d’un point de vue technologique cette
manipulation de 'iDMI donnera un degré supplémentaire pour 'ingénierie des dispositifs
de mémoires a base de skyrmions ou de parois de domaines. De nombreuses études sont
déja en cours. Une investigation théorique de leffet d’'un champ électrique (E) sur I'iDMI
dans les tricouches & base de MgO/Co/Pt a notamment démontré une augmentation
approximativement linéaire de I'iDMI en fonction de E [94]. Des études expérimentales
ont par la suite prouvé I'influence du champ électrique sur 'iDMI, ol une augmentation
de la constante de cette interaction fut observée par exemple pour des champ positifs
dans les systémes a base de MgO/Fe/Pt comme le montre la figure i [296], ou pour des
faibles valeurs d’iDMI dans les systémes & base de T'a/CoFeB/TaO, [113]. Cependant,
ces études ne sont qu’au stade embryonnaire, ot 'investigation de U'effet du champ élec-
trique pour différents empilements, avec diverses épaisseurs de matériaux FM et NM, est
encore incompléte. De plus, ces effets observés ont tendance a étre volatiles, augmentant
ainsi considérablement la consommation en énergie. Une alternative peu énergivore a été
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récemment établie, avec une manipulation non volatile via un champ E dans les systémes
a base de Pt/Co/H fOy/liquide ionique [297|. Dans ces échantillons, une diminution de
I'iDMI (attribuée a la migration des espéces oxygénées vers les films de Pt et de Co,
conduisent & un découplage entre ces deux couches) en fonction du temps d’exposition
au champ E a été mesurée [297]. De plus, 'inversion de la polarité du champ E ou le
retrait du liquide ionique ne permettait pas de retrouver les valeurs initiales de I'iDMI,
indiquant que les changements induits sont permanents et irréversibles [297|. 1l serait
alors important d’étudier la modulation de I'iDMI par exemple (en signe et amplitude)
en fonction de Pamplitude du champ électrique et de sa polarité (positif ou négatif). Dans
ce contexte, des études préliminaires entamées par Djoudi Ourdani (dans notre groupe
du LSPM, en collaboration avec C2N a Orsay) s’inscrivent dans la continuité des résul-
tats présentés dans ce manuscrit, ou il étudie la modulation de I'iDMI par application
de champ électrique (en fonction de la polarité) dans les systémes a base d’oxyde/liquide
ionique.
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FIGURE 1 - (a) Constante d’énergie d'iDMI en fonction du champ électrique appliqué
[296] . Les droites sont des ajustements linéaires. (b) Constante d’iDMI en fonction du
temps de polarisation [297].

2-Effet des contraintes mécaniques sur ’'iDMI

Un autre axe éventuel de recherche sur I'iDMI concerne I'effet de contraintes sur cette
interaction. En effet, il a été démontré qu'une modification de la distance entre particules
induite par une contrainte modifie la force de l'interaction entre les ions magnétiques
et provoque ainsi une variation des moments magnétiques, de la température de Curie,
de P'anisotropie magnétique ...etc. On s’attend donc également & un effet d’application
de contrainte sur 'iDMI, puisque cette interaction d’interface dépend de l'intensité du
couplage spin-orbite et de la distance entre les atomes du film ferromagnétique et du
métal lourd. Ainsi, une augmentation de 'iDMTI allant jusqu’a 20% avec une déformation
de 5.5% dans une structure a base de Pt/Co/MgO a été récemment observée[298]. Des
études basées sur des calculs ont également démontré la sensibilité de 'iDMI & une appli-
cation d’une contrainte perpendiculaire au plan des films [299]. LiDMI peut ainsi varier
de 40% sous une déformation de 0.3% [299]. Cependant 1’origine physique de cette varia-
tion d’iDMI n’est pas encore claire, ou des investigations supplémentaires avec différentes
structures a base d’empilements FM/HM par exemple sont nécessaires.

La contrainte peut étre induite via deux méthodes. Des contraintes mécaniques peuvent
étre générées directement dans le film magnétique par déformation mécanique, par exemple
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par une flexion du substrat en utilisant un substrat de Kapton. La deuxiéme méthode de
création de contraintes mécaniques consiste a utiliser un substrat piézoélectrique auquel
on applique une différence de potentiel. Des mesures BLS sur des couches ferromagné-
tiques déposées sur Kapton, ont déja été menées au LSPM et ont révélé un trés faible
rapport signal sur bruit. Nous proposons donc de déposer des multicouches a base d’in-
terface FM /HM d’épaisseur variables sur un substrat piézoélectrique tel que PMN-PT ou
PZN-PT avec un module piézoélectrique élevé. La BLS sera ensuite utilisée pour étudier
Ieffet des contraintes induites par un champ électrique sur 'iDMI (voir figure ci-dessous).
Enfin, la modulation de I'iDMI via ’application de déformations ouvre la voie au controle
de cette interaction et éventuellement des skyrmions avec une tension via un couplage
magnétoélectrique par le biais de la déformation.

Laser /
Détecteur

Lumiére

rétrodiffusée

FI1GURE 11 — Dispositif utilisé pour étudier les contraintes sur I’amortissement, I’anisotropie
perpendiculaire et ’'DMI par BLS.

3-Effet de la température sur 'iDMI

La température affecte remarquablement les propriétés magnétiques de différents ma-
tériaux et en particulier quand ils sont en couche ultra minces. En effet, la variation
température du systéme pourrait provoquer la redistribution des charges entre les orbi-
tales dans le plan et hors du plan conduisant ainsi a la dépendance en température de
Iaimantation & saturation, des différents types de 'interaction d’échange, de I'anisotropie
et d’autres paramétres magnétiques. La dépendance en température de ces parameétres
fournit un moyen efficace pour étudier leurs relations et pourrait étre utilisée pour mieux
comprendre leurs origines physiques. Fondamentalement, ['anisotropie magnétique d’in-
terface et 'iDMI dans les systémes FM/HM proviennent toutes les deux de la brisure de
symétrie d’inversion et de couplage spin-orbite d’interface. Cependant, peu d’études ont
examiné leur dépendance relative vis-a-vis de la température dans les hétérostructures en
couches minces et par conséquent leur corrélation ce qui pourrait fournir des informations
capitales sur leurs origines communes. Dans le chapitre 4, nous avons étudié 'effet du
recuit sur 'iDMI. Une étude intéressante consisterait a étudier 'effet de la température
sur cette interaction in-situ lors des mesures BLS. En effet, comme nous I’avons déja vu,
I'iDMI est hautement sensible au mixage et a l'interdiffusion (arrangement des atomes)
aux niveau des interfaces. On s’attend donc également a une sensibilité de I'iDMI en fonc-
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tion du désordre thermique, lorsque par exemple la température augmente fortement. De
plus, la dépendance en température de I'iDMI dans les films minces est importante pour
les applications possibles des dispositifs spintroniques, puisque ces derniers devront fonc-
tionner dans une plage de température bien définie. Des mesures de I'iDMI en fonction
de la température ont été récemment entamées au niveau du LSPM, dans le cadre des
travaux de thése de Djoudi Ourdani. Pour cela, le porte-échantillon du banc de mesure
BLS, est remplacé par un cylindre sur lequel un échantillon peut étre collé en utilisant une
laque d’argent. Ce cylindre, qui est chauffé par un courant électrique, est relié & une sonde
qui mesure en temps réel la température de chauffage. Un systéme plus performant basé
sur l'utilisation d’une enceinte contrdélée en température est en cours de fabrication. Sa-
chant que la littérature traitant ce sujet est toujours manquante, I’étude de la dépendance
de I'iDMI en fonction de la température se révéle étre de la plus haute importance. Des
résultats préliminaires obtenus par Ourdani ont déja démontré l'effet de la température
sur I'iDMI pour les échantillons a base de Pt/Co/M gO sous un chauffage de 36°. Les me-
sures ont également démontré I'impossibilité de revenir vers ’état initial aprés chauffage,
indiquant probablement un changement de structure comme un effet de recuit.
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FIGURE 111 — Dépendance de AF en fonction de kg, pour les échantillons a base de
Pt/Co/MgO avant, pendent et aprés chauffage a 36° mesurée par BLS.
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Résumé

L'électronique conventionnelle est basée sur la manipulation de la charge électrique. La spintronique est un
domaine émergent qui utilise le spin des électrons comme de degré de liberté supplémentaire pour générer
de nouvelles fonctionnalités. Pour cela, les systemes ultraminces intégrant des empilements de matériau
ferromagnétique/métal lourd (FM/HM) a fort couplage spin-orbite (SOC) font actuellement I'objet de
recherches intensives en raison de leurs applications potentielles dans ce domaine. Divers nouveaux
mécanismes et phénomenes se produisent dans ces structures telles que le pompage de spin, I’anisotropie
magnétique perpendiculaire et I'interaction Dzyaloshinskii-Moriya d’interface (iDMI). Ce travail de thése est
dédié a I'’étude expérimentale de ces trois phénomenes dans les empilements a base d’interface FM/HM
(ou FM = Co, CoFeB et LSMO et HM= Pt, Ta, W, Ir, et Ru...). Une attention particuliére a été portée aux effets
des épaisseurs des matériaux FM ou HM, du nombre de répétition en multicouches et du recuit. Le
comportement de I'anisotropie magnétique (dans le plan et hors du plan des échantillons), ainsi que les
différentes contributions intrinséques et extrinséques a I'amortissement ont été cernés a 'aide de la
technique de résonnance ferromagnétique. Un intérét particulier est accordé a I'iDMI, étudiée par la
technique de la diffusion Brillouin de la lumiére, via la mesure directe de la non-réciprocité de la propagation
des ondes de spin. Le caractére interfacial de I'iDMI dans les différents systemes a été démontré ainsi que
la possibilité de moduler (en signe et en intensité) sa constante effective par le choix des différents
empilements étudiés. De plus, une iDMI significative a été mesurée en utilisant une couche de couverture a
base d’oxyde de métal (PtOx et TaOy). Enfin, aprés avoir déterminé |'épaisseur de saturation de ces trois
effets, une corrélation linéaire ou non linéaire entre eux a été mise en évidence dans certains systémes
étudiés. Les résultats obtenus a partir de ce travail contribuent principalement a une compréhension
approfondie de ces trois phénomeénes d’interface et valident I'importance d’une iDMI modulable pour les
futurs dispositifs spintroniques a base de structures chirales tels que les skyrmions et les parois de domaines.

Conventional electronics is based on the manipulation of the electrical charge. In contrast spintronics which
is an emerging field, uses electron spin as an additional degree of freedom to generate new functionalities.
For this purpose, ultrathin systems integrating ferromagnet/heavy metal (FM/HM) stacks with strong spin-
orbit coupling (SOC) are currently the subject of intensive research owing to their potential applications in
this field. Various new mechanisms and phenomena occur in these structures, such as spin pumping,
perpendicular magnetic anisotropy and interfacial Dzyaloshinskii-Moriya interaction (iDMI). This work is
devoted to the experimental study of these three phenomena in FM/HM interface based stacks (where FM
= Co, CoFeB and LSMO and HM= Pt, Ta, W, Ir, and Ru...). Particular attention has been given to effects of FM
or HM thicknesses, the number of repeats in multilayers and annealing. The behavior of the magnetic
anisotropy (in and out-of-sample's plane), as well as the different intrinsic and extrinsic contributions to the
damping have been identified, using ferromagnetic resonance technique. A particular interest is given to
the iDMI, studied by Brillouin light scattering technique, via the direct measurement of the non-reciprocity
of the spin wave propagation. The interfacial character of the iDMI, in the different systems, as well as the
possibility to modulate (its sign and strength) have been demonstrated by the choice of the different studied
stacks. Furthermore, a significant iDMI was achieved, using a metal oxide (PtOx and TaOy) capping layer.
Finally, after determining the saturation characteristic length scale of these three SOC related effects, a
linear or non-linear correlation between them was revealed in some of the studied systems. The obtained
results mainly contribute to a deeper understanding of these three interface phenomena and validate the
importance of a scalable iDMI for future spintronic devices based on chiral structures such as skyrmions and
domain walls.
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