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Chapitre 1

Contexte et enjeux du projet

1.1 Une brève histoire des magnétorésistances

Cette histoire commence par la découverte du spin de l’électron par Otto Stern et Wal-
ther Gerlach en 1922 [1]. Dans leur désormais célèbre expérience, ils mirent en évidence que
l’électron possède une propriété physique intrinsèque autre que la charge électrique : le spin.
D’origine purement quantique, on l’assimile à un moment magnétique intrinsèque. En effet,
tout se passe comme si chaque électron portait un moment magnétique que l’on peut manipuler
en le soumettant, par exemple, à un champ magnétique externe. Cette découverte aura d’im-
portantes conséquences en physique, notamment pour la compréhension du magnétisme et des
phénomènes associés.

Du côté des applications pratiques, les décennies qui suivirent furent très prolifiques pour
la physique des solides. Le spin fut toutefois quelque peu laissé à l’écart de ce développement,
ainsi que de celui de l’électronique dans les années 60 et 70. Il fallut attendre 1988, avec la
découverte de la magnétorésistance géante (ou GMR, abréviation de giant magnetoresistance)
pour que la communauté scientifique prenne conscience des potentialités offertes par le spin
de l’électron. On doit ces observations aux équipes d’Albert Fert (Laboratoire Thomson-CSF,
France) [2] et de Peter Grünberg (Université de Jülich, en Allemagne) [3], qui ont toutes deux,
indépendamment, mis en évidence une très forte dépendance de la résistance électrique en fonc-
tion d’un champ magnétique dans un système de multicouches minces Fe/Cr (voir figure 1.1).

Notons que des effets magnétorésistifs avaient été observés dès 1975 par Michel Jullière
[4], à température de l’hélium liquide, dans des systèmes où la couche de Cr était remplacée
par une couche isolante de GeO. Dans ce type de structure, les électrons passent d’une couche
ferromagnétique à l’autre par effet tunnel dépendant du spin au travers de la couche isolante.

Ces travaux sont longtemps restés au stade de recherche fondamentale. C’est tout le contraire
de la GMR, qui a d’ailleurs valu à ses découvreurs le prix Nobel de Physique en 2007, dont des
applications industrielles en furent tirées au bout de quelques années seulement, particulière-
ment dans le domaine du stockage magnétique de données. En particulier, les systèmes exhi-
bant des effets magnétorésistifs ont permis la réalisation de capteurs de champ magnétiques
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Chapitre 1. Contexte et enjeux du projet

FIG. 1.1 – Premières observations de la magnétorésistance géante. A gauche, courbe de P.
Grünberg et collaborateurs ; à droite, courbe obtenue par A. Fert et collaborateurs, mon-
trant la magnétorésistance en fonction du champ magnétique, pour différentes épaisseurs de
Cr. Courbes issues de [3] et [2].

de taille très réduite, qui ont trouvé leur place dans les têtes de lecture des disques durs. Ces
découvertes, couplées aux progrès effectués sur les matériaux magnétiques, ont permis une aug-
mentation considérable des capacités de stockage offertes par les disques durs.

Du côté des laboratoires, les travaux ont permis de découvrir de nouveaux effets, voire de
perfectionner et de mieux comprendre ceux déjà connus. C’est le cas de la magnétorésistance
colossale dans les pérovskites [5], mais aussi et surtout de la magnétorésistance tunnel (TMR).
Elle fut observée pour la première fois à température ambiante en 1995 [6], ce qui lui vaudra de
connaître à son tour un développement plus dynamique. S’ensuivit une « course à la TMR », qui
a permis d’obtenir des performances sans cesse améliorées : la figure 1.2 illustre l’évolution de
la magnétorésistance tunnel obtenue, en fonction du temps. On ne peut que constater l’écart de
performances entre, d’un côté les JTM de première génération, utilisant des barrières amorphes
d’oxyde d’aluminium, et de l’autre les JTM plus récentes, faisant appel à l’oxyde de magnésium
polycristallin ou épitaxié.

Les progrès croissants de l’électronique de spin ont fait naître beaucoup d’espoirs autour
des mémoires magnétiques à accès aléatoire (MRAM). Ces mémoires, d’un genre nouveau,
et basées du fait de leurs avantages (non-volatilité, densité de stockage d’information élevée,
faible consommation d’énergie. . . ) [8].

Ces mémoires sont constituées d’éléments magnétorésistifs, qui sont généralement des JTM,
en raison de leurs valeurs de TMR élevées. L’information est encodée par l’état magnétique de
la jonction. Dans les premières générations de MRAM, le processus d’écriture (en l’occurence
le retournement de la couche libre de la jonction ou de la vanne de spin) nécessitait l’obten-
tion d’un champ magnétique, généré par une impulsion de courant. Un tel procédé n’était pas
sans inconvénients sur le plan technique ; en particulier, il limitait la densité de stockage de
l’information offerte par ces mémoires.

La découverte du transfert de spin (spin transfer switching) [9], où un courant polarisé en
spin traversant une couche magnétique peut induire un retournement de l’aimantation de celle-
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FIG. 1.2 – Evolution, au cours du temps, de la magnétorésistance tunnel rapportée par diffé-
rents laboratoires de par le monde. Extrait de [7].

ci, a permis d’envisager une nouvelle génération de MRAM. Ces dernières permettent fonction-
nement tout-électrique, ne nécessitant plus de champ magnétique externe. L’état magnétique des
jonctions peut ainsi être modifié grâce au transfert de spin, par application d’une impulsion de
courant. C’est dans cette voie que s’orientent les recherches contemporaines sur le sujet. Même
si, avec le recul, de nombreux analystes doutent aujourd’hui que la MRAM s’impose un jour en
tant que mémoire universelle, elle paraît néanmoins promise à un bel avenir pour de nombreux
marchés de niche.

Ainsi, plus de 20 ans après les premières découvertes, l’électronique de spin n’a toujours pas
perdu de son importance ; au contraire, des recherches se poursuivent sur des sujets exploratoires
comme la spintronique moléculaire, le contrôle en courant du moment magnétique d’un objet
unique, avec à la clé des applications prometteuses dans le domaine des capteurs, des mémoires
informatiques, des oscillateurs haute fréquence ou encore de la biomédecine. Le contrôle du
spin des électrons apparaît donc comme un enjeu important.

Dans les sections qui suivent, nous résumerons le contexte dans lequel s’inscrivent ces tra-
vaux. Après une présentation du sujet et de l’approche choisie, nous donnerons quelques rappels
théoriques sur le transport tunnel polarisé en spin dans les jonctions tunnel magnétiques.

1.2 Précession du spin

1.2.1 Définition et contexte

Pour commencer, on rappelle brièvement ce qu’est la précession. Un mouvement dit de
précession est le changement de direction que subit l’axe de rotation d’un objet en mouvement.
En mécanique, ce comportement peut être observé sur une toupie ou un gyroscope en rotation.
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Chapitre 1. Contexte et enjeux du projet

Dans le cas d’un magnétisme, il existe un phénomène analogue : lorsqu’un moment ma-
gnétique, comme le spin d’un électron, est soumis à un champ magnétique B, il va s’exercer
sur ce moment un couple, Γ, qui van induire un mouvement de précession. Ce phénomène est
dénommé la précession de Larmor. L’expression du couple Γ sur le moment µ, s’exprime de la
façon suivante :

Γ = µ×B = γJ ×B

où γ = − eg
2m0

est le facteur gyromagnétique, et J le moment angulaire.

La fréquence à laquelle s’effectue la précession est la fréquence de Larmor ; elle vaut
ω = −γB.

Contexte et travaux sur la précession

Le vif développement qu’a connu l’électronique de spin au cours des deux dernières décen-
nies est allé de pair avec des travaux plus fondamentaux. Leur but est d’obtenir une meilleure
compréhension des phénomènes fondamentaux qui interviennent dans le transport électronique
polarisé en spin. Un intérêt important est porté à la manipulation du spin électronique, en parti-
culier au phénomène de précession.

Les premiers travaux s’intéressant à la précession du spin d’électrons remontent à 1990,
avec le transistor à précession de spin de Datta et Das [10]. Ces derniers ont proposé un dis-
positif analogue aux modulateurs électro-optiques utilisés en optique (voir la figure 1.3). Ce
transistor serait constitué de trois éléments : un polariseur, la couche active (dans laquelle a lieu
la précession des électrons injectés), et un analyseur (collecte et analyse des électrons).

FIG. 1.3 – Schéma de principe du transistor à précession de spin, proposé par Datta et Das. Les
deux électrodes ferromagnétiques (contacts en Fe) sont reliées par un canal semi-conducteur
InAlAs. Une électrode, dite de grille, permet d’appliquer un champ électrique pour contrôler la
précession. Extrait de [10].

Dans l’implémentation proposée, les électrons sont polarisés par une électrode constituée
d’un métal ferromagnétique, puis sont injectés dans un canal semi-conducteur. L’application
d’un potentiel de grille (VG sur la figure) permet d’induire la précession cohérente du spin des
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1.2. Précession du spin

porteurs de charge. Ces électrons sont ensuite collectés dans l’électrode située à l’autre extré-
mité du canal semi-conducteur. Elle aussi constituée d’un métal ferromagnétique, elle joue le
rôle d’analyseur, en permettant d’assurer une sélectivité en spin des électrons collectés.

Parmi les réalisations concrètes, on retiendra surtout les travaux du groupe d’Awschalom,
qui s’est intéressé à la précession dans des nanostructures de matériau semi-conducteur [11].
Toujours avec un matériau semi-conducteur, le groupe d’Appelbaum de son côté proposé un
dispositif tout solide, permettant de contrôler électriquement la précession d’électrons injectés
dans du silicium cristallin [12].

Ces travaux se sont limités à la précession du spin des électrons dans un matériau semi-
conducteur. Une autre possibilité est d’utiliser une couche active métallique. C’est par exemple
le cas de Jedema, qui s’est intéressé à la précession dans une couche d’aluminium [13]. Il
a proposé un dispositif à base de vannes de spin, qui lui permet d’assurer un contrôle tout
électrique. Le transport des électrons dans la couche d’aluminium a lieu latéralement, dans le
régime diffusif.

Ici, la précession a lieu sous l’action d’un champ magnétique externe, qui est appliqué per-
pendiculairement à la couche. Les électrons sont polarisés par une première électrode ferro-
magnétique. La détection se fait au niveau de la seconde électrode magnétique, qui filtre les
électrons suivant leur direction de polarisation par rapport à sa direction d’aimantation. La ten-
sion mesurée en sortie du dispositif (entre la base métallique et la seconde électrode de cobalt)
permet de quantifier l’angle de précession du spin des électrons.

Précession dans une couche mince ferromagnétique

Une approche complémentaire à ces travaux est de s’intéresser à la précession dans une
couche mince métallique ferromagnétique. Cela présente plusieurs avantages.

D’une part, on peut utiliser le champ d’échange (ou champ moléculaire) qui règne dans le
ferromagnétique pour induire la précession du spin des électrons injectés. Ce champ d’échange
possède des valeurs généralement importantes, de l’ordre de plusieurs dizaines de Tesla, va-
leurs qu’il serait difficile d’atteindre en laboratoire si l’on utilisait un champ extérieur (électro-
aimant, . . . ). On disposerait ainsi d’un moyen d’obtenir de grands angles de précession, et ce
même avec des couches minces de seulement quelques nanomètres d’épaisseur. Un inconvé-
nient est que l’effet de filtrage (polarisation des électrons suivant l’aimantation du matériau)
peut se surajouter à l’effet de précession, ce qui complique sa détection.

D’autre part, ces travaux permettraient une meilleure compréhenion des interactions entre
le champ d’échange du matériau et la polarisation du spin des électrons itinérants. Ces études
peuvent être mises en regard avec des études contemporaines sur l’effet du transfert de spin
(spin-transfer torque). Le transfert de spin correspond à une excitation de l’aimantation d’une
couche mince magnétique à l’aide d’un courant d’électrons polarisés en spin, par transfert du
moment cinétique des électrons vers l’aimantation du matériau. Cette excitation peut, dans cer-
taines conditions, conduire au renversement de l’aimantation sans avoir à appliquer de champ
magnétique : c’est le spin-torque switching. Comme on l’a évoqué en introduction, cet effet est
aujourd’hui intensivement étudié pour les applications de type MRAM. Il permet d’offrir un
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Chapitre 1. Contexte et enjeux du projet

moyen tout-électrique de changer l’état magnétique d’une JTM ou d’une vanne de spin (donc
de modifier l’état d’une cellule mémoire basée sur ces dispositifs) sans avoir recours à un champ
magnétique extérieur.

Pour mieux comprendre ce phénomène, il est nécessaire d’analyser ce transfert du moment
angulaire entre les électrons et l’aimantation. La grande majorité des études menées jusqu’ici se
sont uniquement intéressées à l’effet d’un fort courant d’électrons polarisés en spin sur l’aiman-
tation de couches magnétiques. Cependant, la conservation du moment cinétique total implique
que le couple exercé par les électrons incidents sur les électrons responsables de l’aimantation
soit exactement opposé à celui exercé par ces électrons responsables de l’aimantation sur les
électrons incidents. L’étude proposée dans cette thèse permettrait peut-être une meilleure com-
préhension théorique de certains aspects des mécanismes de transfert de spin, grâce à l’étude
des interactions entre l’aimantation et les électrons incidents polarisés.

De tels travaux ont été initiés par le groupe de Weber. Les premières études portaient sur
l’injection au travers d’une couche magnétique (couche Au / Co / Au auto-suspendue dans
une enceinte sous ultra-vide) d’un faisceau d’électrons polarisés, émis par une photocathode
de GaAs. Les résultats (voir figure 1.4) ont montré que les électrons qui traversaient la couche
avaient subi un mouvement de précession, autour de la direction d’aimantation de la couche
magnétique [14] [15].

FIG. 1.4 – A gauche : angle de précession en fonction de l’épaisseur de la couche de cobalt. A
droite, angles de précession (ε) et de filtrage (φ) en fonction de l’énergie d’injection par rapport
au niveau de Fermi EF . Documents extraits de [15].

Ce résultat concerne les électrons transmis. D’autres études se sont, par la suite, intéressées
aux électrons réfléchis sur le film. En injectant les électrons avec un certain angle d’incidence,
et en plaçant les détecteurs de sorte à collecter les électrons réfléchis, il a pu être montré qu’ils
subissent également un mouvement de précession [16].

Une limitation de ces expériences est que l’on n’a pas accès au comportement à basse éner-
gie (E − EF < 5 eV), à cause du travail de sortie du métal. Un moyen de contourner cette
limitation est d’intégrer les étapes d’injection et de collecte des électrons chauds au sein d’un
dispositif dit tout solide, sur le modèle des transistors à électrons chauds.
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1.3 Transistors à électrons chauds

1.3.1 Qu’est-ce qu’un électron chaud ?

Précisons rapidement ce que l’on entend par électron chaud. Dans un métal, la conduction
est principalement assurée par les électrons qui ont une énergie au niveau de Fermi. Il y a ce-
pendant des électrons d’énergie bien supérieure au niveau de Fermi qui participent au transport :
ce sont les électrons chauds. Ils portent ce nom par analogie avec le fait que l’élévation de la
température conduit à une population des niveaux de haute énergie. Dans ce cas, ce sont les col-
lisions au gré de leur parcours dans un conducteur qui sont responsables de leur thermalisation,
et donc d’occuper des états d’énergie plus faible que leur énergie initiale. Ce n’est pas le cas
des électrons au niveau de Fermi, pour lesquels il n’y a pas d’états disponibles à des énergies
plus faibles. Malgré cette différence, on peut modéliser le transport des électrons chauds avec
les mêmes équations que pour les électrons de conduction au niveau de Fermi.

1.3.2 Transistors à électrons chauds

Naissance du concept

L’idée d’utiliser le transport d’électrons chauds remonte aux années 1960 avec les travaux
pionniers de Mead [17]. Le but est d’étudier le transport d’électrons dans le régime balistique.
Pour ce faire, il proposa une structure à trois entrées (triode), qu’il nomma transistor à électrons
chauds, du fait de la similarité apparente avec le fonctionnement des transistors bipolaires.

Cette structure est constituée de trois éléments : la base, l’émetteur et le collecteur. La base
est la couche métallique intermédiaire, dans laquelle a lieu le transport balistique. Les deux
autres électrodes (émetteur et collecteur) servent à injecter les électrons à une énergie donnée et
à collecter le courant d’électrons chauds.

L’injection peut être réalisée avec une barrière isolante, que peuvent traverser les électrons
par effet tunnel. En polarisant la jonction tunnel avec une tension V, les électrons qui traversent
la barrière sont alors injectés dans la seconde électrode avec une énergie moyenne E0 = qV +
EF .

Lors de leur transport dans la base, une partie du courant d’électrons chauds va subir des col-
lisions, et donc se thermaliser. Du courant injecté initialement (et idéalement mono-énergétique,
ce qui n’est pas rigoureusement le cas en réalité), il ne restera qu’un courant ayant une forte dis-
tribution en énergie. La fraction du courant d’électrons balistiques dépend exponentiellement
du libre parcours moyen des électrons dans la base. Pour récupérer cette fraction du courant
d’énergie E0, il est nécessaire d’imposer une sélectivité en énergie du courant au niveau du
collecteur. Cela est ici réalisé avec une barrière isolante, dont la hauteur de potentiel dépend du
matériau utilisé. Seuls les électrons ayant conservé leur énergie sont en mesure de la franchir.

Premières réalisations expérimentales

Expérimentalement, les premières structures construites ont été des jonctions tunnel métal
/ isolant / métal / isolant / métal (abbréviées MOMOM dans la littérature), dans lesquelles le
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courant est injecté et collecté par effet tunnel. La jonction émettrice (de même que pour le col-
lecteur) étaient des jonctions tunnel à barrière d’oxyde d’aluminium (Al / Al2O3 / Al), voire du
vide (dans ce cas la source est une photocathode extérieure à l’échantillon).

Les résultats expérimentaux furent peu concluants [17], pour plusieurs raisons. D’abord, la
longueur de cohérence des électrons chauds se révéla très courte, plus courte qu’initialement
anticipé. Pour éviter que le transport ne soit entièrement en régime diffusif, il aurait fallu fabri-
quer des couches très fines, de quelques nanomètres d’épaisseur seulement. A cela s’ajoutent de
nombreuses défauts de structure dans les couches. A cette époque, les moyens expérimentaux
de synthèse et d’élaboration des couches minces n’étaient pas aussi perfectionnés qu’ils le sont
de nos jours. Un autre problème est la faible efficacité du collecteur à base de jonctions tunnel,
à cause de problèmes de diffusion des électrons dans la couche d’oxyde [18].

Rapidement, des modifications seront apportées à cette structure. Spratt [18] proposa par
exemple de remplacer la jonction tunnel du collecteur par une jonction Schottky (jonction mé-
tal/semiconducteur). Cela permit de limiter les phénomènes de diffusion dans l’oxyde, et ainsi
augmenter le gain en courant. D’autres, comme Rose, Attala et Khang [19] ont proposé un autre
moyen d’injecter les électrons. Ils proposèrent d’utiliser, en remplacement de la jonction tunnel
émettrice, une jonction Schottky (jonction métal/semi-conducteur). Les électrons sont alors in-
jectés dans la structure par émission thermo-ionique. Même si le taux de collecte est augmenté,
il reste très insuffisant pour les applications envisagées.

FIG. 1.5 – En haut, schéma de principe de la triode proposée par Heiblum. En bas, profil de
potentiel vu par les électrons dans les différentes régions du dispositif. Extrait de [20].

Le sujet sera remis au goût du jour quelques années plus tard parHeiblum [20]. Ce dernier
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proposa une structure de type triode, inspirée des travaux de ses prédécesseurs. La figure ??
présente un schéma de principe de ce dispositif.

1.3.3 Dispositifs à électrons chauds polarisés en spin
A la suite de la découverte des magnétorésistances géante et tunnel, ces travaux sur le trans-

port d’électrons chauds ont été remis au gout du jour, et adaptées pour exploiter la polarisation
du spin. Une application potentielle souvent avancée à l’époque était l’injection d’électrons
polarisés en spin dans des semi-conducteurs. Cette possibilité étant, dans les études convention-
nelles, limitée par des problèmes d’adaptation d’impédance entre le métal et le semi-conducteur.
L’idée était de s’affranchir de ces limitations en injectant un courant d’électrons à plus haute
énergie, évitant de fait les processus de diffusion responsables de ce problème [21], mais les
résultats n’ont pas été à la hauteur des espérances. Aujourd’hui, ces expériences ont une visée
fondamentale, à savoir l’étude des propriétés de transport des électrons dans les régimes de
transport à haute énergie.

Les dispositifs présentés ici sont directement inspirés des travaux de Mead et d’Heiblum. Ils
utilisent les mêmes briques de base : des jonctions tunnel ou des barrières Schottky pour l’injec-
tion ou le filtrage en énergie des électrons chauds. La seule différence est qu’ici la polarisation
et le filtrage du spin doivent entrer en ligne de compte. Deux approches concurrentes se sont
affrontées, proposant d’utiliser soit une vanne de spin, soit une jonction tunnel magnétique. La
seconde a toutefois l’avantage de pouvoir jouer sur les deux tableaux, spin et énergie.

Transistors magnétiques à vannes de spin

Le transistor magnétique à vanne de spin a été étudié par Monsma dans sa thèse de doctorat
[22]. Il est constitué d’une vanne de spin Si / Pt / Co / Cu / Co / Si intercalée entre deux élec-
trodes semiconductrices n-Si(100) : on retrouve l’architecture à deux barrières Schottky : l’une
pour l’injection des électrons chauds dans la vanne de spin, l’autre pour la collecte et la sélection
en énergie des électrons. La polarisation en spin, ainsi que la détection, sont assurées par des
couches ferromagnétiques, grâce à la magnétorésistance géante. Le courant est injecté suivant
une géométrie dite CPP (current perpendicular to the plane), perpendiculairement au plan des
couches. Un résultat important est l’obtention d’un filtrage en spin des électrons traversant la
base par GMR.

Transistor magnétique à effet tunnel

Une autre approche « tout-solide » est basée sur l’utilisation de jonctions tunnel mangé-
tiques : c’est le transistor magnétique à effet tunnel (magnetic tunnel transistor, ou MTT).
Contrairement à l’exemple à vanne de spin vu ci-dessus, la polarisation en spin est assurée
par une jonction tunnel, qui permet également d’injecter les électrons chauds dans la base à une
énergie au-dessus du niveau de Fermi. Cette énergie est contrôlable par la différence de potentiel
entre la base et l’émetteur (tension VEB

). Les électrons transitent ensuite jusqu’au collecteur,
constitué par une barrière Schottky. Celle-ci filtre les électrons qui se sont thermalisés lors du
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transport dans la base ; seuls ceux qui ont une énergie supérieure à la barrière de potentiel sont
collectés.

Ce système a d’abord été proposé par le groupe de Mizushima [23], puis repris quelques
années plus tard par van Dijken et Parkin [24]. La figure 1.6 en schématise le principe de fonc-
tionnement.

FIG. 1.6 – Schéma de principe et profil de potentiel du dispositif expérimental. L’électrode de
CoFe est ici la couche dure ; permet d’injecter les électrons polarisés en spin dans la base
ferromagnétique (FM). Lors de leur transport dans celle-ci, les électrons chauds peuvent se
thermaliser, et se dépolariser. Ils sont ensuite collectés par la jonction Schottky, qui filtre ceux
qui se sont thermalisés pendant le transport.

Ici, la sélectivité en spin est assurée par la nature ferromagnétique de la base. Les électrons
sont filtrés en spin, du fait que les processus de diffusion dans le ferromagnétique dépendent
du spin. Il s’ensuit donc une dépendance du courant collecté en fonction de l’orientation de
l’aimantation de la seconde électrode magnétique, ce que les auteurs de l’étude observent ex-
périmentalement : ils relèvent une variation significative (64 %) du magnéto-courant collecté
selon la configuration magnétique.

Une variante du MTT est le transistor à double jonctions tunnel, introduit par les travaux de
thèse de Rodary et de Lacour (figure 1.7). On pourra trouver une bonne description du système,
ainsi que les premiers résultats, dans leurs thèses respectives [25] [26].

Enfin, Nagahama et coauteurs [27] ont récemment présenté des résultats sur un MTT entiè-
rement épitaxié, composé d’un émetteur Fe(001)/MgO(001), d’une base Fe(001) et d’un collec-
teur à base de n-GaAs(001). Ils obtiennent un taux de transfert d’électrons chauds ainsi qu’un
magnéto-courant tous deux supérieurs à ceux observés dans les MTT réalisés par pulvérisation
cathodique. Ils attribuent ces résultats à la meilleure qualité cristalline de l’empilement, ainsi
qu’au transport tunnel cohérent des électrons dans la structure. Ceci confirme que pour conser-
ver un tunnel d’électrons chauds, et donc obtenir de plus grandes longueurs de cohérence, il
peut être souhaitable de se tourner vers des empilements épitaxiés.
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FIG. 1.7 – Schéma de principe du transistor magnétique à électrons chauds à double JTM. Les
trois électrodes permettent de contrôler les deux jonctions indépendamment, par le biais des
tensions VEB

et VBC
. Le courant d’électrons chauds (flèche rouge) qui a franchi la seconde

barrière sans se thermaliser est collecté par la seconde jonction (courant I2). Extrait de [25].

Solution originale : le tout-solide

L’objet de cette étude est la précession du spin des électrons injectés dans une couche mince
ferromagnétique. L’approche retenue ici consiste à prolonger les travaux initiés par Weber (men-
tionnés plus haut), en proposant une structure inspirée des transisitors à électrons chauds dont
on vient d’avoir un aperçu. Cette approche, basée sur une idée de Hehn [28], permettra de le-
ver les limitations rencontrées par Weber et coauteurs, et d’aller plus loin dans l’étude de la
précession.

Le travail consiste donc en premier lieu à élaborer une structure solide, qui incorpore les
fonctions nécessaire à l’observation de la précession :

– la couche active, constituée d’une couche mince de métal ferromagnétique, dans laquelle
aura lieu la précession,

– un moyen d’injecter des électrons polarisés en spin dans la couche active,
– un moyen de collecter les électrons après leur passage dans la couche active, et de mesu-

rer l’angle duquel ils ont précessé.

La précession doit être induite et contrôlée uniquement à partir de l’aimantation des couches
ferromagnétique, sans avoir recours à un champ extérieur. Pour cela, nous proposons de synthé-
tiser des dispositifs dont les anisotropies magnétiques des couches magnétiques (leur direction
d’aimantation rémanente) ne sont pas colinéaires. Cette approche était originale lorsque ce tra-
vail a débuté, car, à quelques exceptions près, la plupart des recherches menées jusqu’alors (tant
dans le domaine de la GMR que de la TMR) portaient sur des dispositifs à anisotropies copla-
naires (c’est-à-dire que les anisotropies des deux couches sont toutes deux alignées soit dans le
plan, soit hors du plan de l’échantillon). Entre temps, des travaux, comme ceux de [29], se sont
intéressés à des dispositifs à anisotropies croisées. Nous avons donc décidé de restreindre nos
efforts sur l’étude de la précession du spin des électrons chauds.

Le schéma de la figure 1.8 décrit ce qui se passe lorsqu’un faisceau d’électrons polarisés
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FIG. 1.8 – Schéma de principe illustrant le concept de précession du spin des électrons traver-
sant une couche mince ferromagnétique, sous l’effet du champ d’échange. Le schéma illustre
la précession subie par les électrons dans la couche magnétique intermédiaire (aimantation
rouge)

en spin (flèche bleue) est envoyé sur un film magnétique (flèche rouge) avec une polarisation
perpendiculaire à l’aimantation de ce dernier. Il se produit :

– un phénomène de filtrage, qui ramèner la polarisation électronique le long de l’aimanta-
tion du film ferromagnétique,

– un phénomène de précession, qui a pour effet de faire tourner la polarisation électronique
autour de l’aimantation du film ferromagnétique. C’est celui-ci que l’on cherchera à étu-
dier.

Si l’on considère un effet de filtrage nul, la polarisation des électrons a tourné d’un angle
(l’angle de précession) après que ceux-ci aient traversé la base ferromagnétique (en rouge sur
la figure 1.8). Cet angle de précession peut être quantifié grâce à la couche ferromagnétique du
collecteur, grâce à la mesure d’un effet magnétorésistif.

Pour réaliser expérimentalement un tel dispositif, nous avons suivi deux approches. La pre-
mière consiste à réaliser directement une structure tout-solide, à base de jonctions tunnel ma-
gnétiques. Ces dernières permettent d’injecter les électrons par effet tunnel.

La seconde consiste à travailler séparément sur l’une des briques de base du dispositif, en
l’occurence le collecteur. Nous étudierons la possibilité de remplacer la jonction tunnel par
un empilement plus complexe, constitué d’une multicouche métal/oxyde/semi-conducteur. Une
telle structure permettrait un meilleur filtrage en énergie des électrons collectés, afin d’éliminer
ceux qui se sont thermalisés lors du parcours. Ce choix est justifié par le retour d’expérience
des travaux menés sur les transistors à électrons chauds.
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1.4 Magnétorésistance tunnel : modèles théoriques
Cette section est consacrée à une description des jonctions tunnel magnétiques, qui sont

à la base du dispositif étudié. On présentera notamment, suivant une approche historique, les
modèles théoriques de l’effet tunnel polarisé en spin, qui est à la base de la magnéto-résistance
tunnel.

1.4.1 Anatomie d’une jonction tunnel magnétique
Dans le cadre de cette thèse, nous nous sommes intéressés principalement au cas de la

magnéto-résistance tunnel ; nous allons donc brièvement décrire les structures qui permettent
d’observer cet effet.

Une jonction tunnel magnétique est un structure composée d’une fine couche isolante de
quelques nanomètres d’épaisseur, prise en sandwich entre deux couches métalliques magné-
tiques. Lorsque l’on applique une différence de potentiel aux bornes d’un tel dipôle, il apparaît
un courant d’électrons, qui va s’écouler perpendiculairement au plan des couches. En effet, les
électrons ont, en vertu des lois de la mécanique quantique, une probabilité non nulle de traverser
la barrière isolante : c’est l’effet tunnel. Cette probabilité dépend de l’orientation relative des
aimantations des électrodes magnétiques, pour des raisons que l’on verra par la suite.

FIG. 1.9 – Schéma de principe d’une jonction tunnel magnétique. Les flèches schématisent la
direction et le sens de l’aimantation des électrodes magnétiques. Définition des configurations
parallèle (P) et antiparallèle (AP)

Il s’ensuit une variation de la résistance électrique du dipôle en fonction de l’orientation
relative de l’aimantation de ces couches ferromagnétiques. Dans le cas général de deux aiman-
tations coplanaires, séparées par un angle θ, la résistance s’exprime comme

R(θ) ≈
(
RP −RAP

2

)
cos θ +

(
RP +RAP

2

)
où RP et RAP sont les résistances dans les cas extrêmes où les aimantations sont parallèles
et antiparallèles. Ainsi, la magnétorésistance tunnel est définie comme le contraste entre la
résistance parallèle et la résistance antiparallèle, via la formule suivante :

TMR =
RAP −RP

RP

Les configurations magnétiques des électrodes sont contrôlées par un champ magnétique ex-
terne. Les matériaux constituant les électrodes sont judicieusement choisis, de sorte à ce qu’ils
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FIG. 1.10 – A gauche, un exemple de cycle d’hystérésis d’une jonction tunnel ; HC1 et HC2

sont les valeurs des champs coercitifs des deux couches, ici non complètement découplées. On
distingue les plateaux d’aimantations parallèle et antiparallèle. A droite, courbe de résistance
en fonction du champ appliqué, mettant en évidence l’effet magnéto résistif. L’augmentation de
résistance correspond au changement de configuration magnétique.

possèdent des champs coercitifs différents. On a ainsi une couche dite dure (de champ coercitif
élevé, notéHC2), et d’une couche dite douce (de champ coercitif plus petit, notéHC1). La figure
2-2 illustre les retournements des aimantations des deux couches. En partant d’un état magné-
tique saturé en champ négatif, quand H augmente de 0 à HC1 , on assiste à un basculement de
l’aimantation de la couche douce, puis quand H > HC2 , c’est au tour de la couche dure de se
retourner. On suppose ici que le retournement de l’aimantation se fait de manière homogène, ce
qui n’est pas toujours le cas en pratique.

Les moyens et procédés utilisés pour l’élaboration et la structuration des jonctions tunnel
magnétiques sont détaillés dans l’annexe A.

1.4.2 Effet tunnel

Effet tunnel : considérations de base

D’après la mécanique quantique, un faisceau d’électrons (dont on ne se préoccupe pour
l’instant pas du spin) a une probabilité non nulle de traverser une barrière de potentiel avec une
énergie inférieure à la hauteur de la barrière, situation interdite dans la description classique.
La résolution mathématique de ce problème est bien connue en modélisant le problème comme
schématisé sur la figure 1.11 : à une dimension, une barrière de potentiel rectangulaire de largeur
d selon la direction z et de hauteur U0 est placée sur le parcours des électrons de masse m0,
d’énergie E inférieure à U0 arrivant depuis l’infini.

Des considérations sur la forme du potentiel (indépendant de x et y) permettent de simplifier
le traitement du problème, et de découpler la résolution du problème selon la direction z, la
direction de propagation des électrons ; l’équation se décompose en un produit : ψ(x, y, z) =
ei(kxx+kyy)ψ(z), et se ramène alors à une équation de Schrödinger à une dimension dans la
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FIG. 1.11 – Représentation schématique de l’effet tunnel : barrière de potentiel et fonctions
d’onde électroniques incidente et transmise.

barrière :

− h̄2

2m0

∂φ(z)

∂z2
+ U0φ(z) = Ezφ(z)

Les niveaux d’énergie peuvent alors s’écrire sous la forme

E = Ex + Ey + Ez =
h̄2(k2

x + k2
y)

2m0

+ Ez

Et la résolution de l’équation de Schrödinger à une dimension permet de calculer, en fonction
des paramètres du problème, le coefficient de transmission des électrons au travers de la bar-
rière :

T =
kk′

(k2 + k′2)2
e−2dk′ = 16

E(U0 − E)

U2
0

e−2d

√
2m0(U0−E)

h̄

On retiendra surtout sa décroissance exponentielle avec l’épaisseur d de la barrière, mais aussi
avec la différence d’énergie U0 − E.

Effet tunnel : modèles plus complets

L’essor de la physique des solides a permis à l’effet tunnel de trouver un certain nombre
d’applications, parmi lesquelles on peut citer les diodes résonantes tunnel, l’effet Josephson, le
microscope à effet tunnel, la mesure de polarisation en spin de matériaux. . .

Un important effort a été réalisé afin d’améliorer sa modélisation dans des cas de figure plus
complexes. Parmi ces travaux, on peut par exemple citer ceux de Fowler-Nordheim pour la mo-
délisation de barrières non plus rectangulaires mais trapézoïdales, ou triangulaires. Le lecteur
intéressé par ces détails pourra consulter avec profit la synthèse réalisée par Wolf [30].

Un pas en avant dans la description fut réalisé avec l’approche de Bardeen [31], sur laquelle
se baseront ensuite les autres modèles. Ce dernier reprend l’approche suivie par Oppenheimer
dans ses calculs sur l’atome d’hydrogène ; suivant un traitement analogue à la règle d’or de
Fermi, il décrit l’effet tunnel d’un électron comme une perturbation entre deux électrodes indé-
pendantes (nommées ici 1 et 2)

j(E, V ) ≈ |M1→2|2 ρ1(E − eV )ρ2(E) (f(EeV )− f(E))
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où ρ1 et ρ2 sont les densités d’états des électrodes 1 et 2 ; f(E) est la distribution de Fermi-Dirac
gouvernant la distribution en énergie des électrons dans chacune de ces électrodes. M1→2 est la
matrice de transition. En intégrant et en se plaçant à température nulle, on trouve une conduc-
tance directement proportionnelle à la densité d’états au niveau de Fermi des deux électrodes :
G(E) ∝ |M1→2|2 ρ1(EF )ρ2(EF ).

Ce formalisme n’étant valable qu’à température nulle, des corrections seront proposées pour
considérer des cas plus réalistes à température T quelconque. On retiendra par exemple l’ap-
proche de Stratton [32], qui, supposant que la conduction résulte du seul effet tunnel direct,
intègre l’influence de la température au travers du peuplement des états d’énergie situés à kBT
au dessus du niveau de Fermi, suivant une statistique de Fermi-Dirac. Il trouve une correction à
la densité de courant tunnel :

J(T, V ) = JT=0(V )

[
1 +

(πkBp(V )T )2

6

]2

où p(V) est un polynôme du second ordre en V , et kB est la constante de Boltzmann. Cette cor-
rection permet d’estimer un écart de la conductance de quelques pourcents dans des jonctions
Al/Al2O3/Al lors du passage de 0 K à température ambiante, ce qui correspond aux variations
mesurées expérimentalement.

Plus tard, Brinkman et collaborateurs [33] ont, au prix de quelques approximations sur la
description de la barrière, obtenu une expression analytique de la conductance tunnel en fonc-
tion de la tension de polarisation, à température nulle :

G(V ) = G0

[
1− eV A0∆ψ

16ψ3/2
+ (eV )2 9A2

0

128ψ

]
où ψ, ∆ψ et d sont respectivement la hauteur moyenne, l’asymétrie et l’épaisseur de la barrière
isolante, A0 = 4d

√
2m0

3h̄
un paramètre et G0 = e2

h2d

√
2m0ψe

−4π d
h

√
2m0ψ la conductance à tension

nulle. Cette formule fût très prisée des expérimentateurs, car elle permet, entre autres, de retrou-
ver les paramètres de la barrière à partir de la seule mesure de la caractéristique courant-tension
I(V) de la jonction.

Bien que ces modèles ne tiennent pas compte du spin de l’électron, ils sont tout de même
d’un intérêt certain, car ils ont par la suite été adaptés afin de permettre une meilleure description
des effets de magnéto-résistance tunnel.

Effet tunnel magnétique

Les premières expériences mettant en évidence un effet tunnel dépendant du spin remontent
au début des années 1970, avec les travaux de Tedrow et Meservey [34]. Ces derniers étudient
des jonctions ferromagnétique/isolant/supraconducteur. Ici, le supraconducteur sert de sonde
de la densité d’états de l’électrode ferromagnétique, laquelle émet les électrons, qui ensuite
traversent l’isolant par effet tunnel. Grâce à l’effet Zeeman, l’application d’un champ magné-
tique va décaler les densités d’états du supraconducteur, permettant ainsi une sélectivité en spin.
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1.4. Magnétorésistance tunnel : modèles théoriques

FIG. 1.12 – Expérience de Tedrow et Meservey. En haut, densité d’états dans le supraconduc-
teur, dans les deux configurations magnétiques, en fonction de la tension appliquée. En bas,
conductance dynamique en fonction de la tension appliquée. Document extrait de l’article [35]

Concrètement, ils observent des pics correspondant au « passage » au niveau de Fermi des
pics de la densité d’états des électrons de spin « up » et « down » (figure 1.12). Ces mesures
permettent de quantifier la polarisation en spin du métal ferromagnétique, que les auteurs défi-
nissent, en fonction des populations des porteurs de spin « up » (N↑) et « down » (N↓) au niveau
de Fermi EF , de la manière suivante :

P =
N↑ −N↓
N↑ +N↓

Ils parvinrent ainsi à mesurer la polarisation de plusieurs matériaux ferromagnétiques, comme
le Fe (44 %), le Co (34 %) ou encore le Gd (4,3 %) [36].

1.4.3 Modèle de Jullière
En 1975, Jullière [4] observe, à basse température, et pour de très faibles tensions, un si-

gnal de magnétorésistance tunnel de 14 % dans une jonction métal/isolant/fétal en Fe/Ge/Co.
Contrairement aux travaux cités plus haut, ici les deux électrodes sont de nature ferroma-
gnétique. C’est alors la première observation expérimentale de ce qu’il baptisera « magnéto-
résistance tunnel » (TMR). Pour rendre compte de ce phénomène, Jullière va reprendre le mo-
dèle de ses prédécesseurs, en y ajoutant deux hypothèses :

– d’une part, qu’il y a conservation du spin des électrons traversant la barrière par effet
tunnel ; on a donc deux canaux de conduction indépendants, on parle de modèle « à deux
courants », dans la description de l’effet tunnel dans les métaux.

– d’autre part, que la conductance dépend, pour chaque configuration magnétique, directe-
ment de la densité d’états électroniques des électrodes.
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La conductance totale s’écrit donc : G = G↑ +G↓ ∝ ρ↑1ρ
↑
2 + ρ↓1ρ

↓
2

En reprenant la définition de la polarisation Pi des électrodes métalliques, il calcule la TMR :

TMR =
RAP −RP

RP

=
GP −GAP

GAP

=
2P1P2

1− P1P2

A partir des valeurs de polarisation déterminées par Tedrow et Meservey (voir plus haut),
Jullière calcule une valeur de TMR de 26 %, ce qui est proche de la valeur mesurée, compte tenu
des limitations expérimentales de l’époque (qualité des mesures de polarisation, des échantillons
élaborés). Cependant, ce modèle présente des limitations importantes, notamment par le fait
qu’il ignore tout de la barrière (sa hauteur, son épaisseur, sa nature. . . ), ainsi que de la structure
électronique des électrodes.

1.4.4 Modèle de Slonczewski
En 1989, John Slonczewski [37] développe un modèle analytique plus complet, basé sur

l’approximation des bandes rigides paraboliques. Il modélise la jonction dans son intégralité,
comme un objet unique, subdivisé en trois régions (les deux électrodes ferromagnétiques, iden-
tiques, séparées par une barrière prise ici comme rectangulaire, d’épaisseur d, et de hauteur
constante U0). Il suppose que seuls les électrons d’énergie proche du niveau de Fermi et de
vecteur d’onde normal aux interfaces (k// = 0) participent au processus tunnel.

La résolution de l’équation de Schrödinger (en tenant compte des habituelles conditions de
continuité entre les régions) conduit à l’expression des coefficients de transmission :

Ts=↑,↓ = 16
κ2ks1k

s
2

(κ2 (ks1 + ks2))2 + (κ2 (ks1 − ks2))2 e
−2dκ

où k↑i , k↓i sont les vecteurs d’onde des électrons tunnel de spin up et down pour l’électrode i, et
est le vecteur d’onde imaginaire évanescent dans la barrière. En sommant sur tous les canaux
de transmission, on obtient la conductance pour chaque configuration :

GP ∝
κ

d
(T↑↑ + T ↓↓) et GAP ∝

κ

d
(T↑↓ + T ↓↑)

En reprenant la définition de la TMR, on aboutit alors à :

TMR =
GP −GAP

GAP

=
2P eff

1 P eff
2

1− P eff
1 P eff

2

, où P eff
i =

k↑i − k
↓
i

k↑i + k↓i

κ2 − k↑i k
↓
i

κ2 + k↑i k
↓
i

On remarquera que le résultat obtenu est fort analogue à celui de Jullière, à la différence près
que la polarisation est remplacée par la polarisation effective ; cette dernière dépend de la po-
larisation du ferromagnétique, mais aussi de la nature de la barrière (au travers du terme κ).
D’ailleurs, dans le cas particulier d’une barrière haute (κ très grand devant k↑, k↓), on tend vers
le résultat de Jullière. Même si bien des caractéristiques de la barrière restent encore ignorées
comme notamment son épaisseur, ce modèle innove dans la mesure où il souligne l’importance
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qu’a le choix du couple métal-barrière sur la TMR. Tout cela sera vérifié expérimentalement,
notamment par les travaux de Moodera [6] (le premier à observer de manière reproductible de
la TMR à température ambiante), et ceux de De Teresa [38].

Divers travaux ont été réalisés pour étendre ce modèle, de manière à mieux rendre compte
des phénomènes observés (dépendance de la température, comportement en fonction de la ten-
sion électrique appliquée, influence de l’épaisseur...). On peut retenir plusieurs articles allant
dans ce sens : [39], [40]. Souvent, ces modèles ne sont plus analytiques. En tout cas, ils suffisent
à rendre compte du comportement des jonctions tunnel magnétiques à barrière polycristalline,
comme celles d’alumine (Al2O3), matériau avec lequel nous avions commencé à travailler (tra-
vaux exposés dans le chapitre 2).

Malgré tout, ces modèles ne parviennent pas à s’affranchir des limitations du modèle des
électrons libres, en particulier le fait que ce dernier ne prend pas explicitement en compte la
structure électronique précise des électrodes. Ces modèles peinent aussi à expliquer certaines
constatations expérimentales sur l’importance des propriétés des interfaces métal/isolant [41],
dont dépend de manière cruciale la polarisation du spin, et donc la TMR. Les théoriciens se sont
donc attachés à considérer une approche théorique alternative.

1.4.5 Modèle de Butler
Parmi ces travaux, on retiendra ceux sur le système Fe/MgO/Fe, menés indépendamment

par Butler [42] et Mathon et Umerski [43]. Tous deux sont basés sur des modèles et calculs ab-
initio (suivant une approche légèrement différente), et prédisent des TMR allant jusqu’à 1000
% à température ambiante.

Le point commun à tous ces résultats est le rôle crucial joué par la qualité cristalline des
couches qui constituent les jonctions. Plus précisément, il s’agit de jonctions tunnel épitaxiées,
c’est-à-dire préparées par un procédé permettant de faire croître des cristaux, où les atomes
s’empilent de manière ordonnée. La qualité cristalline des couches est généralement très bonne,
ce qui fait que l’on doit prendre en compte la périodicité du réseau sur les propriétés de transport
des électrons. Les électrons ne sont plus considérés comme libres, mais sont soumis au potentiel
périodique résultant de l’ordonnancement régulier et périodique des atomes du matériau, agen-
cement qui possède une certaine symétrie. Il faut donc avoir recours au formalisme des ondes
de Bloch. Leur fonction d’onde se décompose comme suit : Ψ(k, r) = u(k, r)eikṙ, où u(k, r)
est une fonction qui possède la périodicité du réseau, c’est à dire qu’elle a la propriété suivante :
u(k, r) = u(k, r +R), R étant la périodicité du potentiel.

Nous allons décrire dans les grandes lignes ce qui se passe dans le cas du système Fe / MgO
/ Fe. On ne s’appesantira pas ici sur le détail des méthodes de calcul. Le problème est traité de
manière ab initio : aucune donnée empirique n’entre en ligne de compte ; seule la position des
atomes dans la maille cristalline est considérée dans les calculs. Ces derniers sont réalisés avec
des codes de calcul spécifiques. Pour une description plus détaillée de ces travaux, ainsi que de
la physique sous-jacente, on pourra consulter (par exemple) les thèses de Jérôme Faure-Vincent
[44] et de Pierre-Jean Zermatten [45].
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Le modèle dit de Butler consiste à considérer un modèle de transport à plusieurs canaux
de conduction indépendants. Chacun d’entre eux est associé à un état de Bloch de symétrie
particulière, et on suppose que seuls les électrons k// = 0 participent à la conduction. Les taux
d’atténuation dans la barrière sont différents pour chacune des symétries, ce qui conduit à une
conduction privilégiée pour certaines d’entre-elles. Les états assurant la conduction ne sont pas
les mêmes pour les porteurs de spin majoritaire et minoritaire, ce qui conduit à un contraste
important de la conduction totale en fonction de la configuration magnétique relative des deux
électrodes magnétiques.

Système Fe/MgO/Fe(100)

Pour de fortes épaisseurs de MgO, le transport tunnel est principalement assuré par les
électrons de vecteur d’onde k// = 0, c’est à dire ceux de direction perpendiculaire au plan
(100) du Fe, qui possède une structure cristalline de type bcc (body centered cubic, cubique
centré en français). Dans l’espace réciproque, cela correspond au segment Γ-H dans la zone de
Brillouin à 3 dimensions, et au point Γ dans la zone de Brillouin à 2 dimensions. On va donc
s’intéresser à la structure électronique dans cette direction, notée par convention ∆.

FIG. 1.13 – A gauche, zones de Brillouin de volume, et de surface (100) pour le Fer. La direc-
tion ∆ est celle du segment Γ-H. Illustration tirée de [46], cité dans [44]. A droite : bandes
calculées, pour les états de spin majoritaire et minoritaire, dans le Fe(001) suivant la direction
Γ-H. L’énergie est indiquée en eV au-dessus du niveau de Fermi.

Les états de Bloch sont notés ∆i, en référence à leur représentation irréductible correspon-
dante. La théorie des groupes permet d’indexer ces états en fonction des propriétés de symétrie
des orbitales électroniques associées. En l’occurrence, ici, les orbitales correspondantes aux
états ∆i sont laissées invariantes par toute transformation de symétrie ∆. Le tableau 1.1 in-
dique les correspondances entre états et orbitales. Par la suite, on parlera de « symétrie ∆i »,
ou « d’électrons de symétrie ∆i » pour désigner les états de Bloch associés à la représentation
irréductible ∆i.

Le calcul des structures de bandes du fer (figures 1.13 et ??) montre qu’au niveau de Fermi,
les états présents sont ∆1, ∆5, ∆2′ pour les électrons de spin majoritaire, et ∆5, ∆2, ∆2′ pour
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FIG. 1.14 – Représentation de la structure de bandes électroniques des deux populations de
porteurs, pour le fer bcc. La zone en surbrillance correspond à la direction ∆. Les bandes
correspondant aux porteurs majoritaires sont tracées en trait plein, celle pour les porteurs
minoritaires sont tracées en pointillés. Image extraite de [47], cité dans [7]

ceux de spin minoritaire. Ce résultat est important dans la compréhension des propriétés de
magnétorésistance tunnel. En effet, il ne peut y avoir tunnel pour un canal de symétrie donnée
que s’il y a un état disponible dans la seconde électrode, de même symétrie. Dans le cas présent,
on voit qu’en configuration antiparallèle, un électron de symétrie ∆1 ne peut pas traverser la
barrière par effet tunnel faute d’état disponible dans l’électrode réceptrice (en supposant que
l’électron ne subisse pas de processus de diffusion susceptible de modifier sa symétrie).

Filtrage des symétries par la barrière

Le MgO, quant à lui, est un isolant à gap direct (ce gap mesure environ 8 eV). Il cristallise
dans une structure de type NaCl (maille cubique), avec un paramètre de maille a = 0.421 nm
pour le MgO massif.

En considérant des barrières tunnel MgO épaisses, le transport tunnel a lieu surtout dans
la direction perpendiculaire au plan du Fe(001), ce qui nous autorise à ne considérer, dans un
premier temps, que les électrons de symétries ∆ (pour lesquels k// = 0).

Les considérations précédentes sur la structure électronique des électrodes permettent d’abou-
tir au calcul des densités d’états des électrons qui participent au processus de conduction par
effet tunnel (tunnel density of states, ou TDOS) [42]. Cette quantité peut être interprétée comme
la probabilité que les électrons d’une symétrie donnée ont de traverser la jonction. Les résul-
tats de ces calculs sont reproduits sur la figure 1.15. La densité d’états des électrons tunnel est
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Etat de Bloch Orbitales électroniques
∆1 s, pz, 3dz2

∆2 3dx2−y2

∆2′ 3dxy
∆5 px, py, 3dxy, 3dyz

TAB. 1.1 – Récapitulatif des états de Bloch et de leurs orbitales électroniques correspondantes,
pour le Fe bcc.

calculée en fonction de l’épaisseur de MgO dans la structure Fe/MgO/Fe, et ce pour les diffé-
rents porteurs, de spin majoritaire et minoritaire. Ces calculs sont effectués pour des électrons
de vecteur d’onde k// = 0.

FIG. 1.15 – Calculs de la densité d’états des électrons participant au processus de conduction
tunnel, pour les symétries ∆i. En haut : densités d’états pour les porteurs de spin majori-
taire (droite) et minoritaire (gauche). En bas, densités d’états pour la configuration parallèle
(gauche) et anti-parallèle (droite). Document extrait de l’article [42]

On voit clairement les taux d’atténuation différents dans la barrière pour les différentes sy-
métries. Au niveau de Fermi prédominent les électrons ∆1, ∆5, ∆2′ pour les porteurs de spin
majoritaires, ∆5, ∆2 et ∆2′ pour les porteurs de spin minoritaires. Le filtrage à proprement par-
ler a donc lieu dans la barrière : les ∆1 qui conservent leur symétrie après avoir passé l’interface
subissent une atténuation relativement faible, alors que les autres ont une atténuation bien plus
prononcée. Il en résulte que les états ∆1 dominent la conduction pour l’état parallèle.
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Pourquoi les états de symétrie sont ils atténués de manière différente dans la barrière ? Il y
a deux explications à considérer :

– Il y a une première sélection des états de Bloch dans l’électrode émettrice, du fait des
propriétés cristallines de la couche de fer. La symétrie dans le plan (x,y) des électrodes
impose des oscillations de la fonction de Bloch (et, plus précisément, de sa composante
Ψ(x, y) dans le plan). Cela se traduit par une modulation périodique de k// (et donc de
dans la barrière), qui est fonction du nombre de nœuds de Ψ(x, y). Par exemple, pour les
orbitales s, la fonction Ψ(x, y) ne s’annule pas dans le plan, au contraire des orbitales p
et d. Pour ces dernières, il y aura une augmentation du taux de décroissance dans le plan.
Ainsi s’explique le taux d’atténuation pour les symétries : faible atténuation pour κ∆1 (pas
de nœuds dans le plan (001)), puis, dans l’ordre, plus élevée pour ∆2 et κ∆5 (orbitales en
x et en y), puis ∆2′ (orbitales en xy). On trouvera une description plus complète de ce
phénomène dans [48].

– L’autre explication est l’existence des MIGS (metal induced gap states) dans la barrière
[49]. Dans un isolant, il n’y a normalement pas d’états électroniques au niveau de Fermi,
à la différence d’un métal où la bande de conduction se trouve au niveau de EF . Grâce
à l’effet tunnel, ces états électroniques du métal peuvent cependant pénétrer dans l’iso-
lant. Il y a donc des états évanescents du métal qui se propagent dans la barrière, avant
de s’atténuer après une certaine distance (de l’ordre de quelques monocouches). Ils sont
décrits par des bandes complexes dans le MgO. C’est la structure de ces bandes com-
plexes (calculée dans l’article, pour k// = 0) qui fait apparaître les différences des taux
d’atténuation pour les différentes symétries. Dans l’ordre, on a κ∆1 < κ∆5 < κ∆2′

.

Au final, sous l’influence conjuguée de ces deux effets, les états ∆1 ont, dans la barrière, un
vecteur d’onde évanescente plus petit que celui des autres états, d’où une atténuation moindre.
Il y a donc un filtrage des états selon leur symétrie, et ce filtrage est plus favorable aux états ∆1.
A noter que ces explications ne sont valables que pour les barrières de MgO, et ne peuvent pas
être, en l’état, généralisables à tous les systèmes. Avec d’autres barrières (dont la structure de
bandes complexes est différente de celle du MgO), les résultats peuvent être différents.

Observation expérimentale

Ces effets ont été observés expérimentalement dans des jonctions Fe/MgO/Fe [50] épi-
taxiées, où ils sont responsables des TMR élevées mesurées à température ambiante (180 %).
Ces effets de filtrage également pu être observés dans des jonctions tunnel avec électrodes des
électrodes de Co, ou de CoFe et de CoFe(B) [51]. Dans cette étude, Parkin et coauteurs ont
élaboré des jonctions par pulvérisation cathodique magnétron. La barrière de MgO est alors
polycristalline, mais fortement texturée selon l’orientation (100). Bien que ce procédé de dé-
pôt ne permette pas de déposer des couches avec la même qualité structurale que celle obtenue
par épitaxie, des TMR approchant 220 % ont été mesurées à température ambiante. L’essentiel
consiste en effet à obtenir une jonction cristalline ; on peut y parvenir en utilisant des électrodes
de CoFeB à l’état amorphe. Ainsi, le MgO déposé au-dessus de l’électrode inférieure de Co-
FeB va pouvoir croître naturellement avec une texture (100). Un recuit à haute température va
ensuite favoriser la diffusion du bore (B), conduisant ainsi à la cristallisation du CoFe dans la
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structure bcc (100) au niveau des interfaces avec la barrière. Ce procédé, après de nombreux
travaux d’optimisation, a permis d’atteindre la valeur record de 604% de TMR à température
ambiante [52].

Paradoxalement, on mesure donc des TMR supérieures à celle du système Fe/MgO/Fe épi-
taxié. A l’heure actuelle, ces performances s’expliquent par deux effets. Le premier est dû à
la structure de bandes du CoFe, qui ne comporte pas de bande ∆5. La conductance totale en
configuration antiparallèle est donc inférieure à celle dans le cas du Fe/MgO/Fe, ce qui conduit
à une TMR plus élevée.

Le second provient d’un état de contrainte différent de la barrière de MgO. Pour le système
CoFeB/MgO, avec le procédé de dépôt évoqué plus haut (et sur lequel on reviendra dans le
chapitre 3), c’est le CoFeB qui adapte son paramètre de maille au MgO lors de la cristallisation.
Au contraire, dans le cas des jonctions Fe/MgO/Fe épitaxiés, c’est le MgO, déposé sur le Fe,
qui adapte son paramètre de maille (le désaccord paramétrique entre les mailles de Fe et MgO
est d’environ 3.7 %). Cela engendre dans la barrière un certain nombre de dislocations [53], qui
sont susceptibles de jouer un rôle sur le transport tunnel polarisé en spin.

1.5 Organisation de la thèse

Ce travail de thèse a donc pour objectif de contrôler et d’étudier les effets de précession
du spin dans une couche mince ferromagnétique. L’approche retenue est d’utiliser des multi-
couches magnétiques couplées à des jonctions tunnel magnétiques ou à des jonctions métal /
oxyde / semi-conducteur. L’essentiel du travail a porté sur le développement ces structures, pré-
lude nécessaire à des travaux sur la précession.

La présente partie visait à situer le contexte et les enjeux du sujet de thèse, et à fournir
quelques repères tant historiques que théoriques, permettant de mieux appréhender le travail
réalisé.

La partie II du manuscrit est constituée d’un unique chapitre, qui décrit les premiers travaux
menés lors des tous premiers mois de la thèse.

Chapitre 2 : Doubles jonctions tunnel magnétiques à barrières d’alumine Ce chapitre ap-
profondit la description du fonctionnement de la structure de double jonction tunnel proposée.
Le comportement et l’observation de la précession sont prédits à l’aide d’un modèle théorique
simple. Les travaux expérimentaux décrivent l’assemblage de la structure à partir des briques
de base que sont les JTM à barrière d’alumine développées au laboratoire. Nous verrons que,
si le dispositif présentait sur le papier tous les atouts requis, sa réalisation expérimentale a été
plus délicate. En particulier, les mesures de transport n’ont pas permis de mettre clairement en
évidence des effets de précession. Il est apparu nécessaire d’interrompre ces travaux et de ré-
orienter le travail vers le développement de briques de base plus performantes.
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La partie III est la plus fournie du manuscrit, et consititue l’essentiel des travaux menés dans
cette thèse. Elle porte sur le développement des briques de base qui permettront de construire la
tri-couche magnétique avec la configuration d’anisotropies désirée. Elle est constituée des trois
chapitres suivants :

Chapitre 3 : Étude du transport tunnel dans des jonctions CoFeB/MgO/CoFeB Ce cha-
pitre est consacré à l’élaboration des jonctions tunnel magnétiques CoFeB / MgO / CoFeB par
pulvérisation cathodique. Notre motivation est de parvenir à mettre au point, au laboratoire,
des jonctions présentant une de TMR élevée. Nous nous intéresserons également aux propriétés
de transport de ces jonctions. On s’intéressera surtout à l’influence sur le transport tunnel du
désordre cristallin dans des électrodes de CoFeB mal cristallisées.

Chapitre 4 : Jonctions tunnel à anisotropie magnétique perpendiculaire Ce chapitre concerne
la mise au point de jonctions tunnel magnétique à anisotropie perpendiculaire au plan de crois-
sance des couches. Pour cela, nous avons utilisé un alliage de CoTb. Nous sommes parvenus
à stabilisation de l’aimantation hors du plan de l’échantillon, et à une TMR élevée, malgré
quelques difficultés. Nous avons également élaboré des jonctions tunnel à aimantations croisées,
en vue de la construction de jonctions tunnel doubles dont les aimantations des trois couches
magnétiques sont perpendiculaires entre elles.

Chapitre 5 : Élaboration de multicouches ferromagnétiques sur une jonction métal / oxyde
/ semi-conducteur Ce chapitre présente les travaux concernant le développement et les essais
de la partie du dispositif final qui assurera le rôle d’analyseur en énergie du courant d’électrons
chauds. On détaille l’élaboration des jonctions métal/semi-conducteur, et métal/isolant/semi-
conducteur. Sur ces jonctions, nous avons optimisé le dépôt de multicouches magnétiques : un
filtre à spin, des vannes de spin à aimantations planaires, et des vannes de spin à aimantations
croisées (l’une dans le plan, l’autre perpendiculaire au plan de l’échantillon). Nous présentons
les conditions d’élaboration de ces dispositifs, ainsi que le résultat des travaux d’optimisation
selon les critères requis. Nous évoquerons également les résultats de mesures de transmission
d’électrons chauds à haute énergie sur des échantillons tests de type « filtre à spin », qui valident
en partie l’approche retenue.
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Chapitre 1. Contexte et enjeux du projet
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Deuxième partie

Étude de la précession du spin dans des
doubles jonctions tunnel magnétiques
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Chapitre 2

Doubles jonctions tunnel magnétiques à
barrières d’alumine

2.1 Introduction

2.1.1 Objectifs et motivations
Ce chapitre présente les premières mesures de précession qui ont été tentées, en début de

thèse, sur les doubles jonctions à barrières d’oxyde d’aluminium. L’objectif est de mettre en
évidence, grâce à des mesures de magnéto-transport, un effet de précession du spin d’électrons
chauds de basse énergie sous l’action du champ moléculaire d’une couche ferromagnétique.

Nous commencerons par présenter un modèle théorique simple, permettant de modéliser
la précession dans un film ferromagnétique. Nous nous en servirons pour expliquer le fonc-
tionnement du dispositif proposé, et comment la précession peut être quantitativement mise en
évidence par des mesures de magnéto-transport.

Nous ferons ensuite une syntèse rapide des travaux antérieurs au début de cette thèse, qui
portaient sur le développement des jonctions tunnel magnétiques à barrière amorphe d’alumine.
Nous décrirons justement l’élaboration des jonctions tunnel doubles à partir de ces briques de
base. Nous présenterons les résultats des mesures de magnéto-transport effectuées à basse tem-
pérature, et essaierons de les interpréter qualitativement sous l’angle du modèle basique évo-
qué. Ces travaux ont cependant rencontré un certain nombre de limitations, dont nous verrons
qu’elles ont amené à une réorientation du sujet.

2.1.2 Description théorique de la précession
Précession dans une couche mince ferromagnétique

Comme point de départ, nous nous appuyons sur le modèle proposé par Weber [54] [28].
Considérons un faisceau d’électrons polarisés en spin (de vecteur de polarisation de spin P0),
que l’on injecte dans une couche ferromagnétique, d’aimantation supposée uniforme M . Le
vecteur de polarisation du spin des électrons itinérants va être modifié sous la double influence
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du filtrage et de la précession.

Le premier effet est le filtrage des électrons par la couche ferromagnétique. Il a pour effet
de ramener la polarisation de leur spin selon la direction de M (rotation d’angle θ).

Le second effet est un mouvement de précession de Larmor du spin, sous l’effet du champ
moléculaire qui règne dans le matériau. Cet effet, qui peut être vu comme un analogue à la
rotation Faraday [15] (rotation de la polarisation de la lumière sous l’action d’un champ ma-
gnétique) a été mis en évidence expérimentalement par les travaux de Wolfgang Weber et co-
auteurs [14]. C’est la variation de l’angle ε de la figure 2.1.

FIG. 2.1 – Schéma [15] illustrant la rotation (θ) et la précession (ε) de la polarisation P du spin
de l’électron (polarisation initiale P0) autour de l’aimantation de la couche ferromagnétique
d’aimantation M.

Le faisceau incident possède une polarisation P0, perpendiculaire à M . La fonction d’onde
qui le décrit est une superposition d’états de spin up et down, respectivement parallèle et anti-
parallèle à M .

ψincident ∝
((

1

0

)
+

(
0

1

))
eiφ

Du fait de processus de diffusion dépendant du spin dans un métal de transition, la com-
posante de la fonction d’onde associée aux électrons de spin minoritaire va être plus fortement
atténuée que celle des électrons de spin majoritaire : c’est la conséquence du filtrage en spin.
La fonction d’onde des électrons transmis prend donc la forme suivante :

ψtransmis =
1√
2

(√
1 + A

(
1

0

)
e−i

E↑
h̄
t +
√

1− A
(

0

1

)
e−i

E↓
h̄
t

)
eiφ

où le coefficient A est défini comme l’asymétrie de spin A = I+−I−
I++I−

pour un état de spin pur (P0

= 1). L’angle de rotation de la polarisation du spin est alors tan θ = A
P0

√
1−A2 .
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FIG. 2.2 – Á gauche, angle de précession pour une énergie donnée en fonction de l’épaisseur
de Co ; à droite, angle de précession en fonction de l’énergie. [15].

On peut réécrire l’expression de la fonction d’onde transmise comme

ψtransmis =
1√
2

(√
1 + A

(
1

0

)
+
√

1− A
(

0

1

)
e−i

E↑−E↓
h̄

t

)
eiφei

E↑
h̄
t

La précession se manifeste par l’apparition d’un déphasage. L’angle de précession vaut
ε = ∆Eech

h̄
t. ∆Eech = E↑ − E↓ est le décalage d’énergie entre les électrons de spin majoritaire

et minoritaire ; c’est le splitting d’échange. Le temps t mis par les électrons pour traverser la
couche ferromagnétique est égal à t = d/v, où d est l’épaisseur du film mince et v la vitesse des
électrons. Si on se base dans une description en terme d’électrons libres, leur vitesse de groupe
vaut v = 2E

m
, où E est l’énergie des électrons. Le temps mis pour parcourir l’épaisseur de la

couche ferromagnétique est alors égal à t = d/v = d2E
m

. Il vient alors que l’angle de précession
vaut ε(E) = m

2h̄2
∆Eech√

E
d.

Dans leurs expériences (figure 2.2), Weber et collaborateurs ont observé des angles de pré-
cession de l’ordre de 7˚ à 33˚ par nanomètre parcouru (valeurs pour le Co et le Fe respective-
ment, extraites de [54]). Gardons toutefois à l’esprit que ces observations ont été faites pour une
gamme de plus haute énergie que celle que nous allons étudier.

Précession dans une double jonction tunnel magnétique

Le dispositif reprend le principe des mesures ci-dessus, qui consistent à injecter un faisceau
d’électrons polarisés dans une couche mince ferromagnétique. Mais ici, l’injection des élec-
trons, de même que la collecte, sont réalisées grâce à des jonctions tunnel doubles (structure
FM1 / I / FM2 / I / FM3). La précession a lieu dans la couche ferromagnétique intermédiaire
(notée ici FM2) ; le reste du dispositif sert à injecter puis à collecter les électrons. La figure 2.3
schématise le principe de fonctionnement. Pour plus de clarté, on suppose dans cet exemple que
l’angle de précession sur le parcours vaut π/2.

On peut utiliser le dispositif en injectant le courant dans un sens, puis dans l’autre, et en
comparant le courant collecté dans les deux cas. La première jonction tunnel est polarisée à une
tension V . Les électrons sont polarisés (polarisation P0) par la première couche ferromagné-
tique (FM1) et injectés dans la couche intermédiaire (FM2), par effet tunnel, à une énergie eV
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au-dessus du niveau de Fermi.

FIG. 2.3 – Principe de l’observation de la précession dans une double jonction tunnel. Les
deux schémas correspondent aux deux sens d’injection du courant. Les aimantations des trois
couches ferromagnétiques sont représentées par les trois flèches M1, M2 et M3. Le schéma
central montre la polarisation Pi d’un électron en train de précesser (angle ε = Ωt) autour
de M2, tout en subissant une rotation vers M2. Selon le sens d’injection, les électrons, à leur
arrivée dans le collecteur, présentent une polarisation parallèle ou anti-parallèle par rapport à
l’aimantation de la troisième couche magnétique.

Dans le premier cas, où les électrons sont injectés de - vers +, la fraction d’électrons chauds
non thermalisés arrive, après précession, sur la seconde jonction tunnel avec une polarisation

P−/+ =

 A

P0

√
1− A2 sin ε

P0

√
1− A2 cos ε


(avec ε = π/2) qui est parallèle à l’aimantation de la troisième couche, FM3. Dans le second
cas, où les électrons sont injectés de - vers +, ils arrivent avec une polarisation

P+/− =

 A

P0

√
1− A2 cos ε

−P0

√
1− A2 sin ε


antiparallèle à FM3.

Du fait de la TMR de la jonction tunnel, on s’attend à observer entre ces deux cas de figure
une différence du courant collecté. Plus la TMR de la jonction est élevée, plus cette différence
sera forte.

Le cas de figure 2.3 décrit ci-dessus n’est qu’un cas particulier, choisi pour l’exemple. Cet
angle π/2 ne sera obtenu que pour des configurations d’aimantation bien précises. En réalité,
l’angle de précession dépend de l’énergie des électrons. Dans le modèle théorique sommaire
présenté plus haut, cet angle de précession suit une dépendance en ∆Eech√

E
, ce qui a été confirmé
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expérimentalement par Weber et al. pour une plage d’énergies allant de 5 à 15 eV (voir figure
2.2). On peut se demander si c’est toujours le cas à plus basse énergie.

Nous allons donc essayer d’y répondre qualitativement. A partir de différents prolongements
de cette loi d’évolution à basse énergie (figure 2.4), nous avons calculé, à partir des équations
ci-dessus, le comportement de la résistance tunnel que l’on s’attend à mesurer sur la double
jonction tunnel.

Nous avons considéré deux cas de figure pour modéliser l’évolution de l’angle de précession
à basse énergie : une dépendance en ε(E) ∝ ∆Eech√

E
, qui prolonge la loi observée pour des éner-

gies plus élevées (cas a) et une diminution (cas b) de l’angle avec l’énergie quand l’énergie tend
vers 0. Ce dernier comportement est modélisé par une fonction en ε(E) ∝ 1√

E

(
1− e−E

)
. Les

valeurs des paramètres numériques sont choisies de sorte à « coller » avec les valeurs d’angle
de précession mesurées pour le Co à 10 eV par Weber [15].

A partir de ces lois et de l’expression de la polarisation décrite précédemment, on peut dé-
duire l’allure de la résistance mesurée dans chaque cas, selon que le courant est injecté dans un
sens ou dans l’autre. Cela nécessite quelques hypothèses fortes : on supposera que les seules
variations de résistance en fonction de la tension sont le fait de la précession ; bref, qu’il n’y
a pas de dépendance en tension de la résistance des jonctions ni de leur TMR. Le rapport de
ces résistances (ou asymétrie) est tracé figure 2.4. C’est ce paramètre auquel nous aurons accès
expérimentalement, et qui permettra de nous apporter des premières informations sur la préces-
sion à basse énergie. Dans le premier cas, la diminution de l’énergie entraîne une augmentation
importante de l’angle de précession, ce qui se traduit par des oscillations du rapport des résis-
tances. Dans le second, l’angle de précession tend vers zéro à basse énergie, ce qui se traduit
par un rapport des résistances qui tend vers 1 (il n’y a plus aucune asymétrie).
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FIG. 2.4 – Les figures de gauche présentent les lois de variations hypothétiques de l’angle de
précession par nanomètre en fonction de l’énergie. La première n’est autre que la loi observée
à haute énergie. La seconde est une loi en ε(E) ∝ 1√

E

(
1− e−E

)
, qui représente un compor-

tement de saturation quand énergie tend vers zéro. Toutes trois deux le comportement observé
expérimentalement entre 2 et 15 eV. Les figures de droite présentent l’évolution du rapport des
résistances, calculé en fonction de la tension appliquée, pour chaque cas de figure. L’exemple
est ici pris pour une couche ferromagnétique de 3 nm d’épaisseur.
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2.2 Élaboration des structures à barrières d’alumine

2.2.1 Bilan des résultats antérieurs

Propriétés de magnéto-transport des jonctions tunnel seules à aimantations planaires

Les premiers travaux menés au laboratoire, initiés il y a quelques années, portent sur les
jonctions tunnel magnétiques individuelles élaborées par pulvérisation cathodique. La barrière
est une couche mince d’alumine, obtenue par oxydation plasma d’une couche mince d’alumi-
nium. Le choix d’électrodes magnétiques est vaste : Co, NiFe, couches durcies par adjonction
de l’antiferromagnétique IrMn. . . Des travaux d’optimisation ont permis d’obtenir, de façon re-
productible, des JTM à aimantation planaire de bonne qualité : par exemple, les JTM Ta 5nm
/Co 10nm / IrMn 7.5nm / Co 5nm / Al 2nm (oxydation 85s) / Co 1nm / NiFe 10nm /Pt 3nm pré-
sentent une TMR de 25 % (voir figure 2.5), ce qui reste le maximum obtenu pour ces jonctions
dans la littérature.

FIG. 2.5 – A gauche, cycle R(H) et (en encart) TMR(V) pour une jonction tunnel magnétique
Ta 5nm / Co 10nm / IrMn 7.5nm / Co 5nm / Al 2nm (oxydation 85s) / Co 1nm / NiFe 10nm / Pt
3nm).

Propriétés de magnéto-transport des jonctions tunnel seules à aimantations croisées

En plus de cela, des jonctions magnétiques tunnel à anisotropies croisées (une couche à
anisotropie dans le plan de l’échantillon, et l’autre avec une anisotropie perpendiculaire au plan)
à barrière d’alumine ont été développées dans le travail de thèse de Malinowski [55] [56]. La
figure 2.6-a représente la résistance tunnel mesurée en fonction du champ magnétique, celui-ci
étant appliqué perpendiculairement au plan des couches. On observe bien une évolution linéaire
de la résistance, suivant une loi du type :

R(H) =
RP +RAP

2
+
RP −RAP

2

(
H

Hd

)
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où RP et RAP sont les résistances dans les configurations parallèle et antiparallèle, et Hd le
champ démagnétisant de la couche douce, d’aimantation M2 sur le schéma.

FIG. 2.6 – (a) Mesure de la résistance tunnel, à tension constante, d’une jonction tunnel à
aimantation croisées (Pt/Co)x2 / Al2O3 / Co, en fonction d’un champ magnétique appliqué
selon la normale au plan de l’échantillon. Les figures de droite indiquent (b) les directions
d’anisotropie des couches magnétiques, et (c) leurs champs coercitifs. Figures extraites de [57].

Dans le cas d’une couche simple Pt / Co / Al2O3, un travail a été mené [58] afin d’optimiser
le temps d’oxydation de la couche d’aluminium. On observe (figure 2.7) une diminution du
champ coercitif lorsque le temps d’oxydation augmente, puis tombe à zéro lorsqu’on atteint le
temps d’oxydation avec lequel la TMR est maximale. Afin de conserver une couche à aiman-
tation perpendiculaire de coercivité raisonnable, le temps d’oxydation est limité à 65 secondes,
même si la valeur de la TMR est alors plus petite que la valeur optimale.

FIG. 2.7 – Évolution du champ coercitif de la couche (courbe de gauche) et de la TMR (courbe
de droite) d’une jonction tunnel magnétique Ta 5nm / Pt 10nm / Co 5nm / Al2O3 / Co 2nm / Ta
0.5nm /Co 3nm / Ir0.20Mn0.80 5nm / Pt 3nm.) en fonction de la durée d’oxydation par plasma de
la couche d’aluminium. Extrait de [58].
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Les ingrédients pour construire la structure complète sont donc tous réunis et leur élabora-
tion est maîtrisée.

Stabilisation de la tri-couche magnétique en champ nul

A partir de ces résultats, nous avons élaboré des jonctions doubles, constituées selon le prin-
cipe expliqué en introduction : trois couches ferromagnétiques, d’anisotropies orientées dans
les trois directions de l’espace, séparées par deux barrières tunnel d’Al2O3. L’élaboration de la
structure complète est réalisée par pulvérisation cathodique, avec les paramètres utilisés pour
les jonctions individuelles présentées ci-dessus.

La figure 2.8 présente les cycles d’hystéresis, mesurés par VSM dans les trois directions de
l’espace, sur un échantillon de structure Ta 5nm / Pt 5nm / Co 0.7nm / Pt 0.6nm / Co 0.5nm /
Al2O3 2nm / NiFe 5nm / Al2O3 2nm / Co 5nm / IrMn 10nm / Pt 3nm. Les mesures montrent que
la configuration est correctement stabilisée à champ nul.

FIG. 2.8 – Propriétés magnétiques de la structure multi-couche. Les cycles d’hystérésis sont
mesurés par VSM, en appliquant un champ magnétique suivant les trois directions des aniso-
tropies.

Pour ce qui est des propriétés de structure, des clichés de microscopie électronique en trans-
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mission sur un échantillon vu en coupe (figure 2.9) montrent que les couches présentent une
qualité convenable (elles sont continues), même si la rugosité est importante. Cela n’a ne semble
cependant pas avoir ici d’effet sur les propriétés magnétiques.

FIG. 2.9 – Clichés de microscopie électronique en transmission d’une jonction double de com-
position Ta 5nm / (Pt 10nm /Co 0.6nm )x2 / Al2O3 / Py / Al2O3 / Co / IrMn / Pt.

2.2.2 Premières mesures de transport

Au vu des propriétés magnétiques et structurelles, nous avons commencé l’étude avec des
doubles jonctions Ta 5nm / Pt 5nm / Co 0.7nm / Pt 0.6nm / Co 0.5nm / Al2O3 2nm / NiFe xnm/
Al2O3 2nm / Co 5nm / IrMn 10nm / Pt 3nm où x varie entre 2 et 10 nm. Dans quasiment tous les
cas, les mesures de magnéto-résistance ont révélé l’absence de signature de la JTM supérieure :
il n’y a pas de TMR, ni de résistance associée.

Afin d’identifier le problème, nous avons réalisé des jonctions doubles à aimantations pla-
naires avec différents matériaux (permalloy, cobalt) pour la couche ferromagnétique intermé-
diaire. La figure 2.10 présente les résistances en fonction du champ appliqué dans la direction
de facile aimantation, sur une double jonction de type Ta 5nm / Co 10nm / IrMn 10nm / Co
5nm / Al2O3 / <ferromagnétique intermédiaire> / Al2O3 / Co 5nm / IrMn 10nm / Pt 3nm, avec
comme couche intermédiaire Co, NiFe, NiFe/Co et Co/NiFe/Co.

On constate que l’on ne trouve pas, dans le cycle de magnéto-résistance, de signature de
la présence de la JTM supérieure lorsque la couche intermédiaire contient du permalloy et que
celui-ci se trouve en contact avec la barrière de Al2O3. En revanche, en insérant du Co entre
Py et alumine, on retrouve sa signature. Ce résultat laisse penser qu’il y a un problème à l’in-
terface NiFe/Al2O3. Il s’agit probablement de la formation d’un alliage entre le permalloy et
l’aluminium [59] avant que celui-ci ne soit oxydé. La barrière tunnel supérieure n’est donc
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FIG. 2.10 – R(H) mesurées sur des double jonctions tunnel à aimantations planaires
Co/Al2O3/<couche ferromagnétique intermédiaire>/Al2O3/Co, avec comme couche intermé-
diaire : [a] Co [b] Co/NiFe/Co [c] NiFe [d] NiFe/Co. Les courbes de R(V) dans les cas [a], [b]
et [d] montrent la présence de l’état magnétique intermédiaire attendu, ce qui n’est pas le cas
de la courbe [c].

pas correctement formée. Cela est confirmé par la valeur de résistance surfacique des jonc-
tions. Les jonctions en question ont été structurées avec une taille latérale de 50 µm. Dans le
cas de l’échantillon avec la couche de Co/NiFe/Co, on mesure une résistance surfacique de
RAb = 8.110−8Ω.m2 ; pour l’échantillon avec le NiFe seul, on mesure RAc = 4.210−8Ω.m2.
La résistance surfacique de ce dernier échantillon vaut la moitié de la valeur de résistance sur-
facique d’un échantillon fonctionnel, ce qui confirme que l’une des jonctions tunnel est abimée,
voire inexistante. Notons que ce problème n’est pas visible sur les clichés de microscopie MET
présentés plus haut.

L’adjonction d’une fine couche intermédiaire entre celles de NiFe et d’aluminium (NiFe
/ Co / Al2O3) permet d’obtenir de bonnes propriétés tunnel. Cependant, cette dernière option
n’est pas forcément souhaitable du point de vue du transport des électrons chauds.

En effet, des travaux théoriques sur le transistor à vanne de spin [60] ont montré que la dif-
fusion des électrons chauds aux interfaces est responsable d’une forte réduction des valeurs du
courant collecté. On peut s’interroger sur ce qu’il en sera dans notre système. Aussi, par pré-
caution, on cherchera à limiter le nombre d’interfaces au niveau de la couche ferromagnétique
intermédiaire. C’est pourquoi, dans un premier temps, on préfère se contenter d’une couche
intermédiaire de Co, bien que celle-ci possède un champ coercitif plus élevé.
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2.2.3 Structures optimisées à base de Co intermédiaire

Jonctions doubles à aimantations croisées

La suite de l’étude porte donc sur des doubles jonctions à couche intermédiaire de Co, dont
on peut voir une courbe R(H) en figure 2.11. Le champ magnétique est appliqué dans le plan des
couches. La contribution haut champ correspond à la jonction inférieure et celle à bas champ à
la jonction supérieure.

FIG. 2.11 – R(H) mesurées sur un double jonction tunnel à aimantations croisées Pt 5nm / Co
0.7nm / Pt 0.6nm / Co 0.5nm / Al2O3 2nm / Co 5nm / Al2O3 2nm / Co 5nm / IrMn 10nm / Pt
3nm.

On remarquera au passage que les aimantations de la couche supérieure ne sont pas croi-
sées à champ nul. Nous sommes donc contraints d’appliquer un champ magnétique selon l’axe
difficile de la couche, pour obtenir les configurations désirées.

Mesures de transport

Pour mettre en évidence des effets de précession, nous avons mesuré le rapport des résis-
tances pour différentes configurations magnétiques, à température ambiante. Pour ce faire, nous
mesurons simplement la caractéristique I(V) pour différents champs magnétiques. La configu-
ration magnétique non-colinéaire est obtenue en saturant l’aimantation de l’échantillon selon
l’axe d’aimantation difficile puis en diminuant le champ appliqué. Le rapport des courants (on
pourrait aussi travailler avec le rapport des résistances, ce qui revient au même ici) pour les deux
sens d’injection (V > 0 et V < 0) est calculé à partir des caractéristiques I(V). A ces dernières
est préalablement retranché la valeur du courant mesuré en configuration à saturation. En effet,
on sait qu’il ne peut pas y avoir de précession pour cette configuration particulière ; on mesure
ainsi la contribution des électrons qui se sont thermalisés lors de leur parcours (que l’on suppose
indépendante de la configuration magnétique).

Les résultats sont présentés figure 2.12. Ceux-ci sont très bruités, rendant l’interprétation
délicate. Il semblerait qu’à très basse tension le signal présente des oscillations, ce qui pourrait,
qualitativement, correspondre à l’un des cas prédits par notre modèle sommaire (en l’occur-
rence, celui pour lequel l’angle de précession suit une loi en ε(E) ∝ ∆Eech/

√
E ). Mais ce
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FIG. 2.12 – Mesures à 300K sur une double jonction tunnel à aimantations croisées Pt 5nm /
Co 0.7nm / Pt 0.6nm / Co 0.5nm / Al2O3 2nm / Co 5nm / Al2O3 2nm / Co 5nm / IrMn 10nm /
Pt 3nm. A gauche sont indiqués les champs magnétiques et les résistances pour lesquelles les
I(V) ont été mesurées. A droite, rapport des résistances (en fait ici des courants) mesurées en
fonction de la tension appliquée. Seules les mesures en champ magnétique positif sont tracées.

résultat à lui seul n’est certainement pas suffisant pour conclure.

On peut d’ailleurs se demander s’il y a réellement des effets de transport cohérent à cette
température dans ces jonctions. A nouveau, on se tourne vers des mesures de magnéto-transport
de doubles jonctions à aimantation planaire. Nous avons considéré des structures Ta 5nm / Co
10nm / IrMn 7.5nm / Co 5nm / Al2O3 2nm / Co x / Al2O3 2nm / Co 5nm / IrMn 10nm / Pt 3nm
pour des épaisseurs x de la couche de Co intermédiaire allant de 2 à 5 nm. Ces structures sont
magnétiquement découplées, et ce pour toutes les épaisseurs de Co.

FIG. 2.13 – TMR(V) norrmalisée de structures Ta 5nm / Co 10nm / IrMn 7.5nm / Co5nm / Al2O3

2nm / Co x / Al2O3 2nm / Co 5nm / IrMn 10nm / Pt 3nm, en fonction de l’épaisseur de cobalt.
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Pourtant, on constate (figure 2.13) que la TMR(V) ne dépend quasiment pas de l’épaisseur
de Co. De plus, le paramètre V1/2 (tension pour laquelle la TMR vaut TMRmax/2) ne varie pas
significativement pour chacune de ces doubles jonctions. Cela indique qu’il n’y a pas d’effets
de transport cohérent [61].

2.2.4 Premières conclusions
Après stabilisation des propriétés, les premières mesures, réalisées à température ambiante,

ne nous permettent pas de mettre en évidence un effet de précession de spin. De plus, il semble-
rait qu’aucun effet cohérent ne puisse être observé. Nous avons donc lancé une série de mesures
à basse température (77 K et 7 K) en vue de parer au problème.

2.3 Mesures de magnéto-transport à basse température
Le tableau 2.1 récapitule les échantillons étudiés. Notons que tous les échantillons n’ont

pu être mesurés, en raison de leur fragilité. La discussion des résultats sera donc restreinte à
l’interprétation des mesures, en fonction de l’épaisseur de la couche de cobalt.

Éch. Structure
298 Ta5 / Pt10 / Co7b / Pt4b / Co5b / Al2O3 / Co4 / Al2O3 / Co2 / Ta0.5 / Co2 / IrMn10 / Pt3
299 Ta5 / Pt10 / Co7b / Pt4b / Co5b / Al2O3 / Co3 / Al2O3 / Co2 / Ta0.5 / Co2 / IrMn10 / Pt3
341 Ta5 / Pt10 / Co7b / Pt4b / Co5b / Al2O3 / Co5 / Al2O3 / Co2 / Ta0.5 / Co2 / IrMn10 / Pt3
387 Ta5 / Pt10 / (Pt / Co)x4 / Al2O3 / Co4 / Al2O3 / Co3 / Ta0.5 / Co3 / IrMn8 / Pt3
388 Ta5 / Pt10 / (Pt / Co)x4 / Al2O3 / Co5 / Al2O3 / Co3 / Ta0.5 / Co3 / IrMn8 / Pt3
442 Ta5 / Pt10 / (Co / Pt)x4 / Al2O3 / Co4 / Al2O3 / Co4 / Ta0.5 / Co3 / IrMn10 / Pt3
443 Ta5 / Pt10 / (Co / Pt)x4 / Al2O3 / Co3 / Al2O3 / Co4 / Ta0.5 / Co3 / IrMn10 / Pt3

TAB. 2.1 – Tableau récapitulatif de la composition des JTM doubles étudiées.

Les premières mesures ont été réalisées à 77 K, sur les échantillons 299 et 443, qui possèdent
tous deux la même épaisseur de Co intermédiaire (3 nm). Les résultats sont indiqués dans la
figure 2.14, pour différentes valeurs de champ magnétique. Le mode opératoire suivi est le
même que celui décrit dans la section précédente.

L’évolution de l’asymétrie avec la tension de mesure suit un comportement similaire dans
les deux cas : d’abord une brusque diminution, suivie d’une augmentation et, pour l’échantillon
443, un plateau qui tend à se creuser. On retiendra que, au moins qualitativement, ces résultats
semblent en accord avec l’un des scénarios envisagés au début de ce chapitre, à savoir une di-
minution de l’angle de précession vers zéro à basse énergie. La figure 2.15 rappelle l’évolution
de l’asymétrie en fonction de la tension de polarisation, calculée pour deux épaisseurs.

Le comportement observé pour l’échantillon 443 serait explicable par une épaisseur plus
élevée (et donc un angle total de précession plus important) que celle de l’échantillon 229.
Pourtant, les deux échantillons sont censés posséder la même épaisseur de Co (même si nous
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FIG. 2.14 – Évolution du rapport des courants en fonction de la tension appliquée, pour plu-
sieurs champs magnétiques pour l’échantillon 299 (à gauche) et l’échantillon 443 (à droite).
Mesures à 77 K.

FIG. 2.15 – Prédiction théorique du rapport des résistances en fonction de la tension de pola-
risation, calculée pour des épaisseurs de Co intermédiaire de 3 nm et 5 nm.

n’avons pas pu le vérifier). Ce point reste à ce jour inexpliqué.

La figure 2.16 résume les mesures menées à plus basse température (7 K) sur les échantillons
388 (3 nm Co) et 443 (5 nm Co). Le cryostat utilisé pour ces mesures est brièvement décrit au
début du chapitre 3.

On retrouve une évolution de l’asymétrie en fonction de la tension similaire à celle mesurée
à 77 K. Dans la gamme des tensions mesurées, on ne distingue pas de différences de compor-
tement selon l’épaisseur de Co. On notera là encore des limitations expérimentales : la fragilité
des barrières tunnel a rendu impossible l’application de tensions supérieures à 0,5 V. Du fait
de ces faibles valeurs, il est impossible de distinguer un comportement en plateau comme on
l’a vu pour les précédentes mesures. A cela s’ajoute une dégradation progressive des barrières
au fil des mesures successives (problème récurrent avec des barrières tunnel amorphes comme
l’Al2O3). Cela explique peut-être que l’on ne retrouve pas le même comportement en fonction
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FIG. 2.16 – Rapport des courants mesurés pour les doubles jonctions 388 et 443, avec une
couche intermédiaire de cobalt d’épaisseurs respectives de 5 et 3 nm. Données mesurées à 7 K.

du champ magnétique (dans le cas des premières mesures, à 77 K, l’asymétrie s’atténuait quand
diminuait le champ appliqué depuis la valeur de saturation, alors qu’ici aucune tendance nette
ne se dégage).

Au final, les mesures à basse température ont permis d’atténuer fortement le niveau de bruit,
de sorte à obtenir un signal exploitable. Celles-ci ont permis de mettre en évidence des résultats
allant dans le sens d’un des modèles. Mais la fragilité excessive des échantillons a empêché de
mener une étude systématique, ce qui rend toute conclusion prématurée.

2.4 Conclusion

Ce chapitre a retracé les premiers travaux menés au tout début de la thèse. Ceux-ci avaient
pour objectif de mettre en evidence directement des effets de précession dans des doubles jonc-
tions tunnel magnétiques (DJTM) assemblées à partir de JTM (à aimantations planaires et croi-
sées) développées au laboratoire. Le but était de valider expérimentalement l’approche avant de
passer à une étude plus approfondie.

L’assemblage a permis d’obtenir une DJTM fonctionnelle, malgré quelques soucis d’élabo-
ration de la seconde barrière, qui ont nécessité de trouver un compromis restreignant le choix
des matériaux utilisables dans la couche active.

Après des premières tentatives de mesure, infructueuses à température ambiante, l’étude
s’est poursuivi à basse température, avec cette fois-ci un peu plus de succès. Les quelques ré-
sultats obtenus vont dans le sens du modèle simple décrit au début du chapitre. Mais il subsiste
encore trop d’ambigüités pour parvenir en l’état à une conclusion ferme.

Une difficulté importante rencontrée vient de la qualité des barrières d’alumine, qui a forte-
ment nui à la reproductibilité des mesures. D’une part, ces JTM ont une TMR qui s’est révélée
être trop faible, qui ne permet pas d’apporter un contraste suffisant pour observer la précession.
Ces barrières ont aussi une tension de claquage faible, généralement inférieure au volt. Cela

50
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nous limite dans la gamme d’énergies auxquelles on peut étudier la précession.
On peut également citer d’autres problèmes liés au choix des matériaux utilisés dans cet

empilement :
– L’utilisation comme couche active d’un matériau comme le cobalt entraîne des effets de

filtrage importants, qui polarisent peut-être complètement les électrons avant que ceux-ci
n’aient le temps de précesser. Il serait souhaitable de pouvoir remplacer le matériau de la
couche intermédiaire par un de polarisation moindre.

– Il semblerait que la longueur de cohérence et le libre parcours moyen des électrons sont
trop petits dans ces couches minces élaborées par pulvérisation cathodique. Une piste se-
rait d’élaborer des structures par épitaxie à jets moléculaires, afin de disposer de couches
de meilleure qualité cristalline.

Ces points ne remettent pas en cause le concept retenu, mais rendent nécessaire de redé-
velopper certains aspects du dispositif, notamment les matériaux utilisés. Il a été décidé de
continuer à travailler avec des dépôts par pulvérisation cathodique magnétron. L’amélioration
des dispositifs passe donc par l’utilisation de barrières tunnel à base de MgO (oxyde de ma-
gnésium), matériau qui a permis depuis quelques années l’obtention de performances record de
TMR (voir l’introduction), et qui est aujourd’hui privilégié pour la plupart des développements
de jonctions tunnel. L’utilisation de ce matériau permettra d’obtenir, dans notre cas, une plus
forte TMR, ainsi que des tensions de claquage plus élevées (pouvant atteindre 2 à 3 V).

Le travail qui suit dans la partie III fait donc suite à ce constat. Il est consacré à la mise
en place d’un procédé d’élaboration et au développement de jonctions tunnel magnétiques à
barrières de MgO, en vue d’élaborer des DJTM qui permettront de poursuivre les travaux sur
la précession. Nous rendrons également compte des travaux menés sur l’approche alternative,
utilisant des jonctions métal ferromagnétique/oxyde/semi-conducteur, évoquée dans la partie
précédente.
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Troisième partie

Élaboration de multicouches magnétiques
pour l’étude du transport et de la
précession d’électrons chauds
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Chapitre 3

Étude du transport tunnel dans des
jonctions CoFeB/MgO/CoFeB

3.1 Introduction et motivations de l’étude

L’objectif de ces travaux est d’obtenir des jonctions tunnel magnétiques (JTM), en vue de
leur intégration dans le dispositif présenté en introduction. En particulier, il est impératif d’ob-
tenir des JTM dont les propriétés générales permettent de dépasser les limitations constatées
avec les JTM à barrière d’oxyde d’aluminium (Al2O3) lors des travaux exposés dans le chapitre
3. Le choix s’est porté sur des jonctions tunnel à base d’oxyde de magnésium (MgO). Depuis
quelques années, ce matériau s’est imposé comme le matériau de référence pour les JTMs,
notamment grâce aux valeurs de TMR élevées qu’il permet d’atteindre [42] [43]. De plus, la
barrière est capable de supporter des tensions de claquage plus importantes (jusqu’à 2 V ), ce
qui est un atout supplémentaire au vu des raisons évoquées précédemment.

Jonctions Co/MgO/Co

Les jonctions tunnel étudiées dans cette thèse sont élaborées par pulvérisation cathodique.
Des premiers travaux d’élaboration de JTM à barrière de MgO par pulvérisation avaient été
menés au laboratoire dès 2004 (voir [57]). Il s’agissait alors de jonctions à barrière de MgO
amorphe et à électrodes magnétiques en cobalt.

L’élaboration de la barrière se déroule en deux temps : d’abord, une couche métallique
de Mg est déposée sur l’électrode magnétique inférieure. Puis, cette couche est oxydée, de
manière identique au procédé suivi pour les barrières d’alumine (oxyde d’aluminium). Il existe
plusieurs techniques pour permettre une oxydation (contrôlée ou non) d’une barrière tunnel à
partir d’un métal. Pour plus de détails sur leurs mérites comparés et sur leur implémentation
pratique, on pourra consulter la thèse de doctorat de Joaquim Nassar [62]. Ici, les barrières sont
oxydées par plasma d’oxygène, immédiatement après leur dépôt, et suivant la technique dite
de glow discharge. Elle consiste à créer un plasma d’un gaz d’oxygène dans le sas du bâti de
pulvérisation, en appliquant une différence de potentiel continue entre une cathode et une anode
en forme d’anneau, située en amont de l’échantillon à oxyder. Cette technique permet un bon
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contrôle du procédé d’oxydation. Elle donne des résultats expérimentaux plus reproductibles et
de meilleure qualité par rapport aux procédés d’oxydation thermique ou à l’air libre.

FIG. 3.1 – La figure de gauche est un cliché en microscopie électronique en transmission d’une
jonction tunnel Co/MgO/Co, vue en coupe transverse. La barrière de MgO est ici élaborée par
oxydation d’une couche de Mg. A droite, les graphes représentent l’évolution de la TMR de
ces jonctions en fonction de l’épaisseur de la barrière : pour des mesures (symboles vides)
à l’ambiante et à basse température, et l’évolution théoriquement prévue par le modèle de
Brinkman (symboles pleins). Extrait de [57].

Pour ce qui est des performances de ces jonctions, on peut en trouver un résumé dans la fi-
gure 3.1). Les résultats de magnéto-transport montrent une TMR qui atteint, au mieux, environ
4.5 % à température ambiante. L’évolution de la TMR en fonction de l’épaisseur de barrière
est globalement en accord avec les prédictions théoriques (modèle de Brinkman [33]). Cette
valeur de TMR est bien moindre que celle obtenue avec les JTM à barrière d’alumine (avec
ces dernières, le maximum jamais obtenu est environ 70 %). Aussi, cette piste a rapidement été
abandonée.

Jonctions tunnel CoFeB/MgO/CoFeB

Dans le cadre de ce projet, il a été jugé plus pertinent de travailler avec des jonctions Co-
FeB/MgO/CoFeB, sur les quelles on peut attendre de meilleures propriétés. Toute la difficulté
consiste à réaliser des jonctions de bonne qualité cristalline par pulvérisation cathodique. Ce
sont en grande partie celles-ci qui sont responsables des valeurs de TMR élevées, en permetant
le transport tunnel cohérent des électrons de symétrie ∆1.

Le principe de stabilisation de la structure cristalline est cependant différent. En effet, les
procédés de dépôt par pulvérisation ne permettent pas de déposer directement des couches avec
une qualité structurale obtenue par épitaxie. On doit donc trouver d’autres moyens pour obtenir
une jonction dont la qualité cristalline permette l’apparition des effets de filtrage en symétrie.
Une telle solution a pu être trouvée grâce à Parkin et coauteurs [51], avec des jonctions poly-
cristallines de CoFe/MgO/CoFeB, puis par Djayaprawira et coauteurs [63] avec des jonctions
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CoFeB/MgO/CoFeB.

La solution consiste à utiliser des électrodes de CoFeB à l’état amorphe. Ainsi, le MgO
déposé au-dessus de l’électrode inférieure de CoFeB va pouvoir former une couche polycris-
talline, avec une texture (100) très prononcée. La cristallisation des électrodes amorphes est
obtenue par un recuit à haute température (ou annealing). Ce recuit va activer la diffusion du
bore (B) contenu dans l’alliage, ce qui conduit ainsi à la cristallisation du CoFe dans la struc-
ture bcc(100) (body centered cubic, cubique centré) au niveau des interfaces avec la barrière.
Il a pu être montré que cette cristallisation débute au niveau de l’interface avec le MgO(100),
puis se poursuit ensuite vers le reste de l’électrode [64]. Plus la température de recuit est élevée
(jusqu’à 500-600˚C), plus la cristallisation des électrodes sera prononcée.

FIG. 3.2 – A gauche, images de microscopie électronique en transmission après recuit (a) à
475˚C et (b) à 600˚C, de jonctions Ta5 / Ru10 / Ta5 /(Co20Fe60B20)5 / MgO 2.1 /(Co20Fe60B20)4
/ Ta5 / Ru5 (épaisseurs en nm). A droite (c), mesure de TMR, en fonction du champ magnétique
appliqué, à température ambiante, sur une jonction du même type, mais avec 6 nm de CoFeB
inférieur, recuite à 525˚C. Documents extraits de [52]

Cette méthode a cependant un inconvénient. En effet, le recuit à haute température va ac-
tiver la diffusion de cetains des éléments contenus dans l’empilement, comme le tantale, le
manganèse, le bore. . . Leur diffusion entraîne généralement la formation de composés interfa-
ciaux entre les couches de l’empilement, ou l’inclusion d’impuretés dans la barrière [65]. Cela
a pour conséquence une dégradation des propriétés de transport, qui se traduit souvent par un
effondrement de la TMR.

Ainsi, Hayakawa et coauteurs [66] ont montré que la diffusion du Mn, effective pour des
températures de recuits au-dessus de 450˚C, est responsable d’une chute de la TMR à tempéra-
ture ambiante. Pour cela, ils ont comparé des JTM avec une couche magnétique dure obtenue
par décalage d’échange [67], par ajout d’une couche de piégeage IrMn, et des JTM sans IrMn.
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Alors que la TMR des premières plafonne à 360 % (valeur de TMR qui constitue encore le
record à ce jour pour ces systèmes), celles des secondes dépasse les 450 %.

De leur côté, Ikeda et coauteurs [52] ont mis en évidence que la diffusion du Ta peut dégrader
la barrière et les interfaces de celle-ci avec les électrodes. En limitant sa diffusion, ils ont obtenu
des valeurs de TMR de 604 % à température ambiante [52] (voir aussi figure 3.2). Ce résultat
constitue un record encore inégalé à ce jour. Ces travaux soulignent l’importance de contrôler
la diffusion des éléments lors du recuit. Cela passe par exemple par l’ajout de couches tampon,
jouant le rôle de getter.

Objectif de l’étude

Il a fallu donc mettre en place au laboratoire, partant de zéro, un procédé d’élaboration par
pulvérisation cathodique, qui permettrait de reproduire ces résultats. Nous avons travaillé sur
des JTM utilisant le décalage d’échange, afin de pouvoir bénéficier d’un meilleur contrôle des
propriétés magnétiques de la jonction. Cette méthode a donné des résultats probants, qui seront
présentés en début du chapitre. Après optimisation des conditions de dépôt, nous avons réussi
à élaborer, de manière reproductible, des jonctions qui affichent 140 % de TMR à température
ambiante et des tensions de claquage supérieures à 2 V. Ces performances supérieures à celles
obtenues au laboratoire avec les barrières à Al2O3. Mais elle restent encore en-deçà du record
de 360 % [66] pour les systèmes avec IrMn.

Ce résultat est, en soi, satisfaisant pour les besoins de la thèse. Les contraintes de temps
imposées par le projet n’ont pas permis de pousser les travaux plus loin pour arriver à atteindre
l’état de l’art. Dans ce manuscrit, nous ne nous attarderons pas à détailler le travail de déve-
loppement accompli pour parvenir à ce résultat, car il n’apporte ici rien de fondamentalement
nouveau, scientifiquement parlant. Pour de plus amples détails sur l’état de l’art, on pourra se
reporter à l’article de revue de S. Yuasa [68], aux références citées dans cette section, ainsi
qu’aux citations qu’elles contiennent.

Les travaux qui suivent portent sur un aspect plus fondamental du transport polarisé en spin
dans ces jonctions tunnel. En effet, les mesures de magnéto-transport à basse température à
basse température ont révélé la présence d’anomalies de conductance (ZBA), à tension nulle,
en configuration parallèle. Ce dernier point est intéressant, car cet effet n’est pas observé sur les
jonctions tunnel épitaxiées Fe/MgO/Fe réalisées au laboratoire (elles en présentent seulement
en configuration magnétique antiparallèle, ce qui est beaucoup mieux compris par les modèles
actuels). Concernant la ZBA dans les JTM obtenues par pulvérisation, quelques groupes concur-
rents ont récemment rapporté des observations analogues sur des systèmes proches du notre [69]
[70] [71], sans toutefois s’attacher à en préciser l’origine. Nous montrerons que cette anomalie
peut en partie être expliquée par l’état de désordre structurel constaté dans les électrodes ma-
gnétiques (et surtout à leur interface avec la barrière). La compréhension de l’origine de la ZBA
se justifie pour mieux comprendre les mécanismes fondamentaux de transport polarisé en spin,
ce qui peut contribuer à améliorer la TMR des jonctions en vue d’applications pratiques.
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3.2 Jonctions tunnel magnétiques CoFeB/MgO/CoFeB

3.2.1 Élaboration et caractéristiques

Élaboration des jonctions

Les jonctions tunnel magnétiques ont été élaborées par pulvérisation cathodique ; une brève
présentation du procédé est fournie en annexe. Un travail d’optimisation, jouant sur plusieurs
paramètres clef (conditions de dépôt, épaisseurs de la barrière et des électrodes, conditions et
températures de recuit) a permis d’obtenir des performances convenables en termes de repro-
ductibilité, de stabilité et, surtout, de TMR.

Les jonctions présentées dans ce chapitre ont la composition suivante : Verre / Ta 5nm / Co
10nm / IrMn 7.5nm / CoFeB 4nm / MgO x nm / CoFeB 5nm / Ta 5nm / Pt 3nm. Les épaisseurs
sont données en nanomètres. L’épaisseur de la barrière avec laquelle on travaille varie entre 2 et
3 nm. Cette barrière d’oxyde est déposée directement par pulvérisation, sans phase d’oxydation,
à partir d’une cible de MgO commerciale. Le dépôt est réalisé par pulvérisation cathodique en
mode AC, puisque le matériau est un isolant. La couche déposée va fortement texturer suivant
la direction (100).

Les couches de Ta amorphe jouent le rôle d’espaceurs. D’une part, elles permettent de frei-
ner la diffusion de certains éléments lors des recuits en température. D’autre part, leur caractère
amorphe leur permet de servir de couches tampon, que l’on intercale entre deux couches dont
l’arrangement cristallin est autrement peu compatible. Par exemple, pour éviter que le Co, qui
texture suivant l’orientation fcc(111), n’induise une texture parasite du CoFeB suivant cette
orientation.

Le dépôt des couches de l’alliage CoFeB est réalisé à partir d’une cible commerciale,
de composition Co40%Fe40%B20% (la composition est donnée en pourcentages atomiques). Le
pourcentage de bore est choisi, supérieur à 10 %, afin que la couche de CoFeB déposée soit
amorphe. Comme on l’a expliqué précedemment, cela est nécessaire pour obtenir une jonction
de bonne qualité cristalline. Sa cristallisation va être réalisée postérieurement au dépôt, en re-
cuisant l’échantillon à température élevée.

Ces recuits sont aussi nécessaires pour obtenir le découplage magnétique des deux couches
ferromagnétiques. En effet, pour contrôler l’aimantation des deux électrodes à l’aide d’un champ
magnétique externe, il faut qu’elles aient des champs coercitifs différents. Comme les deux élec-
trodes magnétiques sont quasiment identiques, on ne peut pas jouer sur l’épaisseur ou le maté-
riau. On va donc « durcir » magnétiquement l’une des électrodes par couplage d’échange [67],
en ajoutant à l’empilement un métal antiferromagnétique (en l’occurrence, un alliage IrMn3).
Les interactions à l’interface entre le ferromagnétique et l’antiferromagnétique vont conduire à
un décalage du cycle d’aimantation de la couche ferromagnétique, augmentant ainsi son coer-
citif. L’anisotropie est contrôlée en recuisant l’échantillon à une température supérieure à la
température dite de blocage, puis en appliquant un champ magnétique lors de son refroidisse-
ment [72].

Les recuits sont effectués dans un four fabriqué au laboratoire. Les échantillons sont placés
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dans une enceinte sous vide (sous une pression de l’ordre de 10−7 mbar). Le chauffage est effec-
tué grâce à une lampe halogène de 100 W , pilotée en courant. L’échantillon est graduellement
porté à la température souhaitée, puis y est maintenu pendant une heure. Un électro-aimant per-
met d’appliquer un champ magnétique de 200 Oe pendant toute la durée de l’opération.

Les jonctions sont ensuite structurées par photolithographie UV, suivant le procédé détaillé
en annexe. Les masques utilisés permettent de définir des jonctions dont la taille latérale va de
10 µm à 40 µm. Les jonctions étudiées ci-après possèdent une taille latérale de 10 µm, car c’est
sur celles-ci que nous observons le maximum de TMR. En effet, plus la surface de la jonction
est grande, plus sa résistance est petite. La contribution résistive des électrodes, mesurée dans
une configuration en deux-points n’est alors plus négligeable, et tend à réduire la TMR mesurée.

Mesures de magnéto-transport

Les mesures de magnéto-transport sont le principal outil dont nous disposons pour caracté-
riser les jonctions tunnel magnétiques : on étudie les caractéristiques électriques du dispositif
en fonction de son état magnétique.

Ces mesures ont été réalisées en configuration « deux pointes », sur un sourcemètre « Keith-
ley 2400 », permettant d’obtenir une sensibilité de mesure allant jusqu’à 10 nA. Les mesures
sont faites à tension constante ; sauf précision contraire, la tension de polarisation Vp appliquée
est de + 10 mV. Dans tout ce qui suit, la borne + du sourcemètre est reliée à l’électrode supé-
rieure de la jonction (ce qui signifie qu’en tension positive, les électrons sont injectés depuis
l’électrode du bas vers celle du haut).

Le champ magnétique est généré par un électro-aimant, qui peut atteindre au plus 0,5 T . La
configuration d’aimantation parallèle (P) est obtenue en saturant l’aimantation de l’échantillon
à H = - 1500 Oe ; celle d’aimantations antiparallèles (AP) est obtenue en saturant à H = - 1500
Oe, puis en appliquant un champ de 200 Oe. Le champ magnétique est appliqué dans la direc-
tion de l’axe de facile aimantation de l’échantillon.

Les mesures à basse température ont été réalisées sur un cryostat à hélium gazeux (ARS
Cryo Displex), fonctionnant en boucle fermée. Ce type de système est ici plus avantageux que
les cryostats à hélium liquide, car il ne nécessite pas de réaliser de pénibles et coûteux transferts
d’hélium pour recharger le réservoir. On peut donc effectuer des mesures sur de plus longues
durées, plusieurs jours, voire semaines, sans dégradation des performances, et donc sans risque
d’abimer l’échantillon. La contrepartie est, bien évidemment, une température minimale plus
élevée. Théoriquement prévu pour descendre jusqu’à 4,2 K, ce cryostat ne nous a pas permis de
réaliser des mesures utiles en-deçà de 7 K.

Caractéristiques générales des jonctions étudiées

Présentons maintenant quelques caractéristiques générales des jonctions. La jonction pré-
sentant de meilleurs résultats étant celle ayant été recuite à 300˚C, c’est celle-là que nous mon-
trerons, sauf comparaison ou précision contraire.
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La figure 3.3 représente la résistance mesurée sur une jonction (recuite à θ = 300˚C) en fonc-
tion du champ magnétique appliqué (suivant la direction de facile aimantation des électrodes
magnétiques), pour trois températures de mesure : à T = 300 K (température ambiante), à 40 K
et à 7 K.

FIG. 3.3 – Caractéristiques des jonctions élaborées, après recuit à 300˚C, ici avec une barrière
de 3 nm d’épaisseur. Les courbes montrent la résistance en fonction du champ magnétique
appliqué (à gauche) et l’évolution de la TMR en fonction de la tension de polarisation (à droite).
Mesures effectuées à 300K, 50K et 7K.

On distingue bien les deux configurations magnétiques découplées : un plateau de résistance
élevée pour la configuration d’aimantations antiparallèles (AP), et une basse résistance pour la
configuration d’aimantations parallèles (P). Quant à l’évolution en fonction de la température,
on constate que la résistance dans la configuration AP augmente significativement quand T di-
minue. La TMR à tension nulle atteint 130 % dans le cas des jonctions recuites à 300˚C.

FIG. 3.4 – Évolution de la TMR en fonction [a] de la température de recuit (θ) ; mesure à
température ambiante. [b] de l’épaisseur de barrière, mesurée à 7 K et 300 K.
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La figure 3.4 présente l’évolution de la TMR en fonction de l’épaisseur de barrière et en
fonction de la température de recuit. Les résultats indiquent que les recuits en température
donnent lieu à l’apparition d’effets de filtrage en symétrie. En effet, lorsque l’effet de filtrage
en symétries n’est pas ou peu présent, la théorie prévoit une décroissance de la TMR quand
l’épaisseur augmente (voir le chapitre 2). C’est le cas des jonctions faiblement cristallisées,
ici celles dont la température de recuit est faible (200˚C et 250˚C). Au contraire, la présence
d’effets de filtrage en symétrie doit causer une augmentation de la TMR avec l’épaisseur de
barrière, ce que l’on observe à partir de 300˚C de recuit. Ce comportement de la TMR, ainsi
que son augmentation avec la température de recuit, indiquent donc indirectement que le recuit
a permis une amorce de cristallisation de la jonction.

Pour de plus hautes températures de recuit supérieures à 350 ˚C, en revanche, la TMR dis-
paraît.

3.2.2 Propriétés de transport à basse température
Les mesures de conductance dynamique (dI/dV), dérivées de la caractéristique courant-

tension des jonctions, sont tracées figure 3.5. Dans la configuration d’aimantations parallèles
(respectivement antiparallèle), la courbe [a] (resp. [c]) représente la conductance mesurée à dif-
férentes températures. La figure [b] (resp. [d]) présente l’évolution de la conductance en fonc-
tion des températures de recuit. Pour faciliter la comparaison, les données ont été normalisées
par rapport à la valeur de conductance à tension nulle.

En diminuant la température, on observe deux effets notables : l’apparition d’un double mi-
nimum à tension non nulle (dans l’état parallèle seulement), et une chute de la conduction à
basse tension (pour les deux configurations magnétiques).

A température ambiante, la conductance dans l’état parallèle présente un aspect parabo-
lique, ce qui est typique du transport tunnel. Il faut cependant descendre à basse température
(10 K) pour que ces effets soient plus prononcés. Là, son évolution en fonction des recuits suc-
cessifs témoigne d’une amorce de la cristallisation de l’interface électrode-barrière, et ce des
deux côtés de la barrière (on voit la diminution, puis disparition de l’asymétrie en tension). Le
double minimum, présent de part et d’autre à une tension V p d’environ ± 350 mV, confirme
cette interprétation : ces épaulements sont la signature d’effets de filtrage en symétrie [73], et
plus précisément de la contribution au processus de conduction tunnel d’électrons majoritaires
de symétrie ∆5, et d’électrons de spin minoritaires de symétrie ∆1.

Le second point à basse température est plus surprenant : la conduction diminue fortement
au voisinage de Vp = 0. Ce phénomène n’est pas totalement inconnu, et nous y reviendrons dans
la section suivante. Il apparaît dans la littérature sous le nom d’anomalie de conductance à ten-
sion nulle, ou « ZBA » (de l’anglais zero bias anomaly), acronyme que nous utiliserons dans la
suite dans ce chapitre.

La figure 3.6 est un agrandissement des courbes de conductance dynamique recentrées sur
les basses tensions, ce qui permet de mieux distinguer la ZBA et apprécier son évolution en
fonction des paramètres que sont la température de mesure et la température de recuit. Pour
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FIG. 3.5 – A gauche : conductance dynamique d’une jonction tunnel, recuite à 300˚C, pour
les états parallèle (haut) et antiparallèle (bas). Résultats pour 7K, 50 K, 300 K. A droite :
conductance dynamique mesurée à 10 K, sur une des jonctions recuites à 200˚C, 250˚C et
300˚C, pour les états parallèle (haut) et antiparallèle (bas).

quantifier son amplitude, nous adoptons la convention suivante, systématiquement rencontrée
dans la littérature traitant du sujet :

ZBA (en %) =
G(+100mV)−G(0)

G(0)

On remarque que la ZBA, absente à température ambiante, commence à apparaitre en-
dessous de 100 K, et augmente lorsque la température diminue, et ce en P comme en AP (figure
3.7). En revanche, les deux suivent une évolution contradictoire en fonction du recuit : la ZBA
en P diminue, alors que la ZBA en AP augmente. Les deux sont dépendantes de l’épaisseur, et
diminuent fortement quand l’épaisseur de la barrière est réduite. Enfin, la ZBA en configuration
parallèle ne dépend pas de la valeur du champ magnétique utilisé pour saturer les électrodes, du
moins jusqu’à 0,5 T (figure 3.8).
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FIG. 3.6 – Grossissement sur les basses tensions de la courbe de conductance dynamique,
normalisées par G(100 mV) montrant l’évolution de l’anomalie de conductance en fonction [a]
de la température de mesure, pour un échantillon recuit à 300˚C. [b] des conditions de recuit ;
mesures à 10 K.

Les différences de comportement observées entre les ZBA pour les conductances parallèle et
antiparallèle laissent présager que deux mécanismes sous-jacents bien distincts sont à l’œuvre.
Le cas qui nous intéresse est celui de la ZBA dans la configuration parallèle qui, au contraire
de l’autre configuration, n’a jamais été observé dans des JTM à barrières de MgO épitaxiées,
et dont la compréhension est incertaine [69] [70] [71]. C’est donc sur ce dernier que portera le
reste du chapitre.
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FIG. 3.7 – Evolution de la ZBA en fonction de la température de mesure, pour plusieurs tempé-
ratures de recuit, et pour les configurations d’aimantation [a] parallèle et [b] antiparallèle.

FIG. 3.8 – Conductance dynamique dans la configuration parallèle, en saturant à différents
champs magnétiques de plus en plus élevés, jusqu’à un demi-tesla. On ne constate aucune
variation de l’amplitude de la ZBA.

3.3 L’anomalie de conductance à tension nulle (ZBA)

L’anomalie de conductance à tension nulle est fréquemment observée dans les caractéris-
tiques courant-tension de jonctions tunnel. Les premières observations de ZBA remontent aux
années 1960, ou divers auteurs ont rapporté son observation dans des jonctions tunnel semi-
conductrices p-n [74], puis dans des jonctions tunnel métal/isolant/métal [75], [76]. Ce terme
de ZBA désigne seulement le comportement que suit la conductance à tension « nulle » (la dé-
nomination est un peu abusive, puisqu’en fait le pic de conductance s’étale sur plusieurs dizaines
de millivolts autour du point V = 0). De fait, elle n’a pas d’origine unique, et aux différentes
observations correspondent souvent une grande variété de mécanismes physiques [77].

L’obtention des premières mesures de TMR à température ambiante [6] dans des jonctions
ferromagnétique/isolant/ferromagnétique s’est accompagnée d’un regain d’intérêt pour ce phé-
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FIG. 3.9 – Observation de la ZBA à basse température dans des jonctions tunnel magnétiques
Co/alumine/CoFe.Les courbes montrent la résistance mesurée en fonction de la tension de po-
larisation (DC bias), pour les deux configurations magnétiques (parallel et antiparallel), à 4,2
K [a] et à 210 K [b]. Image tirée de l’article [79].

nomène de ZBA [78]. C’est pour ces dernières que nous allons voir quelqques unes des princi-
pales explications avancées dans la littérature.

Duke fut le premier à identifier le rôle des excitations collectives aux interfaces [80] dans
l’anomalie de conductance présente dans des jonctions tunnel non-magnétiques. Depuis, dans
des JTM, ont été identifiés [79] [78] des mécanismes faisant intervenir des magnons aux inter-
faces entre la barrière et les électrodes. Le mécanisme explique convenablement la ZBA en AP.
En configuration magnétique antiparallèle, des processus de spin-flip (retournement du spin)
donne lieu à un canal de conduction majoritaire-majoritaire entre les deux électrodes magné-
tiques, ce qui n’est normalement pas permis en régime de transport tunnel ordinaire.

Les facteurs intrinsèques reposent sur la présence de défauts et d’impuretés, magnétiques
ou non, au sein de la barrière tunnel. Du point de vue du transport, ils se comporter comme des
centres diffuseurs, et peuvent donner lieu à des mécanismes de transport complexe au travers de
la barrière (mécanismes de transport séquentiel élastique ou inélastique) [81].

Cette explication semble être confirmée expérimentalement par [82], qui étudient une jonc-
tion tunnel dont l’une des électrodes magnétiques a été remplacée par une barrière de vide
(vacuum barrier), qui ne peut donc pas contenir de défauts, et une pointe de microscope à effet
tunnel (STM). La conductance tunnel mesurée ne présente alors pas de ZBA.

D’autres modèles vont plus loin en considérant une combinaison d’effets extrinsèques et
intrinsèques, comme Sheng et coauteurs [83], qui proposent un modèle basé sur le couplage
entre des interactions électron-phonon et la présence d’impuretés magnétiques dans la barrière.

Enfin, la ZBA peut aussi être une manifestation de l’effet Kondo [84] dans des jonctions
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tunnel. Les centres Kondo sont ici des impuretés magnétiques dans la barrière. Cette possibi-
lité avait déjà été évoquée dans des jonctions tunnel non-magnétiques contenant des impuretés
magnétiques [77]. Une étude récente [85] en a apporté la confirmation expérimentale dans une
jonction tunnel magnétique. Les JTM CoFe/Al2O3/CoFe, préparées par pulvérisation catho-
dique et oxydation plasma, contiennent des impuretés de Fe dans une matrice d’Al-Fe-O. La
JTM présente une anomalie de résistance à basse température, fortement dépendante de la tem-
pérature, due à la diffusion des électrons tunnel par les impuretés magnétiques. De plus, la TMR
est, pour T < TK (TK étant la température Kondo) fortement atténuée, le canal de conduction
associé aux électrons diffusés devenant prépondérant devant le transport tunnel.

3.4 Origines de la ZBA dans nos jonctions tunnel magné-
tiques

Comme on l’a évoqué plus haut, des mesures de transport dans des jonctions tunnel épi-
taxiées Fe/MgO/Fe ont montré une absence de ZBA en configuration d’aimantations parallèles
(figure 3.10). Si on considère uniquement le rôle des magnons, cela peut se comprendre avec le
filtrage en symétries.

FIG. 3.10 – Conductance dynamique mesurée sur une JTM Fe/MgO/Fe épitaxiée au laboratoire.
On voit qu’à basse tension, les conductances ne présentent pas d’anomalie en configuration
d’aimantations parallèles (P). Courbe issue de [7].

Dans le cas d’une telle jonction, les électrons ayant subi une diffusion sans conservation du
spin ne peuvent pas participer au transport tunnel. En effet, on a vu dans le chapitre précédent
que, dans le système épitaxié Fe/MgO/Fe, le transport en configuration P est principalement
assuré par les électrons de symétrie ∆1. Dans les électrodes, pour les porteurs de spin minori-
taire, seuls sont présents les états de symétries ∆5 et ∆2′ . Un électron de symétrie ∆1 subit un
changement de spin (majoritaire vers minoritaire), il ne pourra pas traverser la barrière, faute
d’état disponible dans la seconde électrode.

Ainsi, la présence de ZBA dans les jonctions élaborées par pulvérisation trahit le fait que le
transport n’est pas totalement gouverné par les mécanismes de filtrages en symétries, laissant
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présager d’une qualité cristalline imparfaite.

3.4.1 Spectres de conductances tunnel (IETS)
Afin d’y voir plus clair sur la nature de l’origine de la ZBA, nous avons analysé les spectres

de conductance tunnel inélastique [86] (IETS, pour inelastic electronic tunneling spectra) à
basse température (10 K). Ces spectres, dérivés de la conductance dynamique, sont un outil
spectroscopique d’étude des mécanismes de tunnel inélastiques et leurs énergies d’excitation
associées (on considère que l’application d’une différence de potentiel Vp aux bornes de la
jonction correspond à une excitation d’énergie eVp).

FIG. 3.11 – Spectres IETS spectres correspondant aux trois températures de recuit, pour une
mesure à 10 K, pour la configuration magnétique respectivement [a] parallèle et [b] antiparal-
lèle.

La figure 3.11 présente les spectres (normalisés par rapport à la valeur de conductance à
tension nulle) en fonction de la tension de polarisation, pour chacune des deux configurations
d’aimantation, et montre leur évolution en fonction des conditions de recuit. On observe clai-
rement plusieurs pics, symétriques en tension, qui correspondent aux états d’excitation pour
le processus de conduction. Dans la configuration magnétique parallèle, on observe trois pics,
indiqués par des flèches, d’énergies respectives 10 mV, 35 mV et 80 mV.

Plusieurs études expérimentales ont été menées dans la littérature [87], [88], [89], [90],
[91], faisant apparaître des divergences quant à leur signification. Le pic de plus haute énergie
est généralement attribué, sans ambiguïté, à des excitations de phonons dans la barrière [87].
L’énergie d’excitation associée (80 meV) correspond à celle d’un des modes de phonons du
MgO bulk [92]. Celui d’énergie de 35 meV est associé à des excitations de magnons. La nature
de l’excitation associée au pic de basse énergie est moins claire. Selon les études, elle est dire
correspondre à la présence dans la barrière d’impuretés (et/ou de défauts) ayant une influence
sur le transport [89], [90], [88]. Dans certaines études [91], le deuxième pic (plus large et d’am-
plitude moins élevée que les autres) est carrément inaperçu, et c’est l’excitation à plus basse
énergie qui est dit correspondre à des excitations de magnons. Nous allons dans la suite nous
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intéresser à ce pic de basse énergie. Nous considèrerons le rôle que jouent dans nos jonctions
les défauts de volume et les défauts aux interfaces. Nous verrons qu’aucun de ces mécanismes
ne rend complètement compte de l’effet de ZBA observé, et qu’une explication nouvelle (du
moins pour ces systèmes là) est nécessaire.

3.4.2 Défauts dans la barrière, défauts de volume
Cette hypothèse postule la présence de défauts de volume au sein de la barrière, qui jouent

un rôle sur le transport tunnel. Ici, le terme de défaut peut aussi bien concerner des défauts phy-
siques de type « trou d’aiguille », que des impuretés ayant diffusé lors des recuits. Il est connu
que de tels défauts puissent avoir une influence sur le processus de conduction, notamment
par le biais de mécanismes de tunnel assisté (saut en chaîne, ou chain hopping) qui viennent
s’ajoutent au transport tunnel polarisé en spin.

Pour tester cette hypothèse, nous avons procédé à une vérification en deux temps. D’abord,
une analyse de spectroscopie de photoélectrons induits par rayons X (XPS, X-ray photoemission
spectroscopy, parfois aussi appelée ESCA, pour electron spectroscopy for chemical analysis).
L’objectif est de connaître la composition chimique des éléments présents au niveau de la bar-
rière, afin de déceler la présence éventuelle d’impuretés (magnétiques ou non) résultant de la
diffusion activée (volontairement ou pas) par le recuit de l’échantillon. Ensuite, des considé-
rations sur les propriétés de magnéto-transport nous permettront de vérifier si la conductance
présente ou non la signature de modes de transport assisté par des défauts.

Analyses XPS de la composition chimique de la barrière

On rappelle brièvement les principes de cette technique d’analyse, ici utilisée pour obtenir
un profil en profondeur de la composition chimique de nos échantillons. L’élément à étudier est
irradié par des rayons X d’énergie donnée, de sorte à « arracher » des électrons par effet pho-
toélectrique. Ces électrons sont collectés, et leur énergie est analysée ; on en tire l’énergie de
liaison correspondante, ce qui nous renseigne sur l’élément chimique et son état électronique.
Pour plus de précisions sur cette technique, on pourra consulter [93].

Deux échantillons identiques à ceux étudiés en transport ont été préparés (mais non struc-
turés), puis recuits séparément, l’un à 200˚C et l’autre à 300˚C. Les mesures ont été effectuées
au laboratoire grâce à Marc Alnot. Les échantillons ont été gravés avec un plasma de gaz argon
Ar+ et analysés avec une source de rayons X Al Kα (λ = 1486,6 eV). Nous nous sommes foca-
lisés sur les éléments manganèse (Mn) et bore (B), qui, parmi ceux présents dans la structure,
sont les plus susceptibles de diffuser lors du recuit.

Une vue globale des résultats est donnée dans la figure 3.12. Les intensités des raies des dif-
férents éléments sont indiquées, en fonction de la durée de gravure. Cette durée, notée « temps
de bombardement » sur les figures, est proportionnel à la profondeur à laquelle est analysée
l’échantillon. La barrière tunnel est atteinte après environ 180 minutes de gravure. L’électrode
métallique inférieure l’est après environ 260 minutes de gravure.
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FIG. 3.12 – Les courbes représentent, pour les échantillons recuits à 200˚C [a] et 300˚C [b],
l’évolution de l’intensité du signal pour chacune des raies des éléments, en fonction de la durée
de gravure de l’échantillon.
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FIG. 3.13 – Spectres correspondant à la raie B1s : intensité en fonction de l’énergie de liaison.
Les courbes sont superposées en fonction de la profondeur de gravure. Les images [a] et [b]
correspondent respectivement aux échantillons recuits à 200˚C et 300˚C. On voit apparaître
deux pics, pour des valeurs d’énergie Eb correspondant aux énergies de liaison caractéris-
tiques du bore métallique (187 eV) et du bore oxydé (192 eV). Les spectres sont superposés
verticalement, chacun ayant été enregistré à une profondeur d’échantillon différente, indiquée
sur l’échelle de droite.

Ces résultats sont interprétés comme suit :

– Dans le cas de l’élément manganèse (raie Mn2p), l’analyse montre, après recuit à 300˚C,
une intensité qui varie peu dans la barrière. On peut raisonnablement penser que la diffu-
sion du Mn dans le MgO est négligeable.

– Dans le cas de l’élément bore, le détail du spectre B1s est présenté dans la figure 3.13.
Pour les deux températures de recuit, du bore est présent à proximité de la barrière, sous la
forme d’un oxyde de bore [94]. En effet, pour des profondeurs correspondant à la position
de la barrière, on voit apparaître sur le spectre un second pic, à une énergie correspondant
à l’énergie de liaison du bore oxydé (environ 192 eV). Sa concentration est faible, et ne
varie pas sensiblement en fonction de la température de recuit. De plus, elle reste à peu
près constante autour de la barrière. Cela dit, nous ne disposons pas de suffisamment de
résolution pour déterminer avec précision la position du bore.

– On observe bien une diffusion du tantale (Ta) dans l’échantillon, comme cela est attendu
[52]. Sa répartition dans l’échantillon ne varie toutefois pas sensiblement en fonction du
recuit.

En résumé, les analyses XPS montrent qu’il n’y a pas, ou très peu, de Mn dans la barrière.
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D’autre part, les analyses confirment la présence de bore dans la barrière (sous forme d’oxyde
de bore), ainsi qu’au niveau des interfaces avec les électrodes. En tout cas, il n’est présent qu’en
faible concentration, qui de surcroît ne varie pas sensiblement en fonction de la température
de recuit. Or, la ZBA s’atténue très sensiblement lorsqu’augmente la température de recuit.
On peut donc en déduire que les deux phénomènes ne sont pas liés. Il en va de même pour la
diffusion du Ta.

Rôle des défauts de la barrière sur le transport

Il reste la possibilité que la barrière contienne des défauts (points chauds), liée à sa struc-
ture. Faute de pouvoir caractériser directement les propriétés de structure de la barrière, nous
nous reposons sur les mesures de magnéto-transport pour vérifier s’ils ont ou non un rôle sur le
transport tunnel.

Nous nous appuyons sur les conclusions d’une étude récente menée par Yuan Lu et collabo-
rateurs [65] sur un système très proche du notre : des JTM CoFeB/MgO/CoFeB élaborées par
pulvérisation cathodique. Des analyses XPS montrent une diffusion du bore dans la barrière,
sous forme d’oxyde de bore. Dans leurs travaux, les propriétés de conductance et de TMR en
fonction de la température et de la barrière sont caractéristiques d’un mécanisme de tunnel sé-
quentiel conservant le spin.

FIG. 3.14 – A gauche, image issue de l’article [65], montrant l’influence du nombre de défauts
dans la barrière sur la valeur de la TMR à température ambiante. A droite, évolution de la
TMR, mesurée à température ambiante, en fonction de l’épaisseur de barrière de MgO, pour
différentes températures de recuit.

En augmentant l’épaisseur de la barrière, et donc la concentration en défauts, ils observent
à température ambiante une forte réduction de TMR : ce qui se comprend car on ajoute, en sus
du canal de conduction tunnel normal, un canal de conduction qui est indépendant de la polari-
sation des électrons.

Si on suppose que nos barrières contiennent des défauts qui agissent sur le transport, on s’at-
tendrait à voir un résultat analogue. Or, en augmentant le recuit, on constate une augmentation
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de la TMR avec l’épaisseur de barrière.

Conclusion

Les analyses chimiques montrent qu’il n’y a pas de diffusion massive d’impuretés dans la
barrière lors du recuit. Leur concentration et leur évolution sont insuffisantes pour expliquer
l’intégralité des effets observés.

L’absence de défauts magnétiques permet de surcroît d’écarter la possibilité d’effet Kondo
dans la jonction. Cette hypothèse était de toute façon peu plausible, vu que l’on ne constate
pas de suppression de la TMR à basse température (au contraire : elle augmente fortement). La
non-dépendance de la ZBA en fonction du champ magnétique appliqué n’était en revanche pas
un argument suffisant pour conclure, car le dispositif expérimental ne permet pas de descendre
à des températures suffisamment basses, ni de générer des champs magnétiques suffisamment
intenses pour obtenir des conditions expérimentales pertinentes (il faut un champ magnétique
B de l’ordre de kB

µB
B [85]).

Les autres défauts de structure de la barrière, s’il y en a, ne semblent pas avoir d’incidence
sur le transport tunnel : on n’observe pas de trace de phénomènes de conduction assistée. On
peut donc rejeter l’hypothèse que les défauts, quels qu’ils soient, influent sur le processus de
transport.

3.4.3 Défauts d’interface

Il faut donc chercher ailleurs l’origine de l’excitation à basse tension discutée en début de
section. Après avoir regardé les défauts de volume, il nous faut regarder les défauts d’interface
ou effets liés à la densité électronique d’interface. On a vu précédemment que le transport
tunnel est dépendant à la densité d’états électroniques dans les électrodes. Et la faible TMR
laisse penser qu’il y a un souci avec la cristallisation des électrodes. On peut donc se poser la
question de savoir dans quel état elles se trouvent réellement, et si leur état structurel peut avoir
une incidence sur le transport.

Clichés MET-HR

Pour tenter d’y répondre, nous avons réalisé des analyses de microscopie électronique en
transmission à haute résolution (MET-HR) sur nos échantillons. Comme pour les analyses XPS,
deux JTM identiques, non structurées, ont été préparées puis recuites séparément à des tempé-
ratures différentes. Les clichés (ainsi que la préparation préalable des morceaux observés) ont
été réalisés par l’équipe d’Etienne Snoeck, du CEMES-Toulouse.

Les images (figures 3.15 et 3.16) montrent une vue en coupe d’une jonction recuite à 200˚C
et une recuite à 300˚C. On observe que, même après recuit à température élevée, de larges zones
des électrodes de CoFeB sont encore à l’état amorphe, ce qui confirme les suspicions évoquées
en début de chapitre. Cette observation n’est cependant pas suffisante, car c’est avant tout l’état
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FIG. 3.15 – Clichés MET-HR de coupes transverses des jonctions, recuites à 200˚C.

FIG. 3.16 – Clichés MET-HR de coupes transverses des jonctions, recuites à 300˚C. L’encadré
montre un zoom sur une région de la jonction.
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des électrodes à proximité de l’interface avec la barrière qui a le plus d’importance pour le trans-
port tunnel. Les quelques agrandissements permettent de voir à certaines régions interfaciales,
une structure cristalline de l’électrode de CoFeB, sur une épaisseur d’au moins quelques plans
atomiques.

Malheureusement, la résolution n’est pas assez fine pour discerner précisément et avec cer-
titude la structure du matériau sur toute la longueur des interfaces avec la barrière. Une analyse
plus poussée serait nécessaire, utilisant par exemple la spectroscopie EELS (Electron Energy
Loss Spectroscopy) en mode champ sombre/champ clair.

Propriétés électriques du CoFeB

Nous avons mesuré la résistivité du CoFeB seul en fonction de la température afin d’avoir
plus d’informations sur les propriétés électriques de ce matériau.

Pour cela, un échantillon spécifique a été élaboré : il s’agit d’un barreau de CoFeB, éla-
boré par pulvérisation cathodique, et de composition : verre/MgO(3)/CoFeB(10)/MgO(3). Les
conditions de dépôt des différentes couches sont les mêmes que celles utilisées pour les jonc-
tions tunnel. L’échantillon a ensuite été structuré par lithographie optique, suivant un procédé
déjà établi. Le barreau mesure 10 microns de large et 60 microns de long ; les contacts élec-
triques sont séparés par une distance de 10 microns. La mesure a été effectuée en configuration
4-points, sur le banc de mesures à basse température décrit précédemment. Le résultat en est
présenté sur la figure 3.17.

FIG. 3.17 – Résistivité, en fonction de la température, du barreau de CoFeB.

On constate que la courbe présente un minimum à basse température (aux alentours de T
= 40 K). Il s’agit d’une information intéressante, car pour un métal on s’attendrait plutôt à
avoir une évolution monotone de la résistivité, croissant avec T. Le comportement observé est
en revanche caractéristique d’un métal amorphe [95]. Cela confirme les suspicions évoquées
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en début de ce chapitre : il semble y avoir un désordre structurel des électrodes, suffisamment
important pour avoir une incidence visible sur les propriétés électroniques du matériau seul.

On peut alors se demander quelles conséquences cela va-t-il avoir sur le transport tunnel
de la jonction entière. Car puisque l’état des électrodes transparait au niveau des propriétés
électroniques (et donc de la densité d’états), on peut s’attendre à ce que cela ait une conséquence
sur le transport tunnel.

3.5 Transition métal-isolant dans les jonctions tunnel

3.5.1 Modèle de McMillan
La question du transport tunnel dans un matériau désordonné a déjà été étudiée dans les

années 1980, par McMillan et collaborateurs, mais dans des systèmes non-magnétiques. Ces
travaux portaient sur des couches minces de matériaux amorphes, sondés par transport tunnel.
On peut trouver une synthèse de ces travaux dans les articles [96] et [97]. Les matériaux étudiés
sont des alliages de Ge(1−x)Aux. Leur désordre structurel est contrôlé lors de leur élaboration
en variant la concentration x.

La conductance dynamique mesurée à basse température est représentée dans la figure 3.18.
S’agissant de matériaux amorphes, une transition métal-isolant continue se produit au delà d’un
certain niveau de désordre, atteint ici pour une concentration x = 0,12. Pour x > 0,12, le matériau
est dans la phase métallique ; la conductance dynamique présente une anomalie de conductance
à tension nulle, dont l’amplitude augmente avec le désordre. Pour x < 0,12, le matériau se trouve
dans la phase isolante, et donc l’interprétation de la conductance en terme de densité d’états n’a
plus de sens.

FIG. 3.18 – Conductance dynamique normalisée, représentée en fonction de la tension de pola-
risation, pour différentes concentrations x de l’alliage. Mesures effectuées à 2,5 K. Document
extrait de [96].

La transition métal-isolant est un phénomène rencontré dans certains matériaux et structures
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complexes, qui ont la propriété de passer d’un état isolant à un état métallique (donc conduc-
teur), et ce sous l’action de la variation d’un paramètre intrinsèque. Ce phénomène est de nature
purement quantique, et résulte d’une modification importante de la structure de bandes du ma-
tériau. Dans un solide cristallin, par exemple, les niveaux électroniques sont groupés en bandes.
Pour un non-métal, ces bandes sont soit totalement peuplées, soit totalement vides, alors que
pour un métal, les bandes sont partiellement remplies. La transition va correspondre au passage
d’un état où les bandes se chevauchent, à un où elles sont distinctes. Il existe en fait de nombreux
autres types de transitions métal-isolant, selon qu’elles fassent intervenir des effets d’interaction
entre électrons et phonons, des effets de corrélation électronique, de localisation des électrons
de conduction (localisation d’Anderson). . . Cette section n’a toutefois pas vocation à entrer en
détail dans la nomenclature de ces transformations. Aussi, pour plus de précisions, le lecteur
pourra consulter l’ouvrage de Mott [98].

Le traitement théorique par McMillan de cette transition dans les matériaux désordonnés est
détaillé dans son article [97]. La transition métal-isolant est interprétée comme une transition
continue, et est modélisée en prenant en compte à la fois des effets de localisation faible et
d’interactions électron-électron, et suivant une loi d’échelle [99].

McMillan propose que, dans la phase isolante, la transition conduirait à la formation d’un
gap de corrélation dans la densité d’états. Dans la phase métallique, en revanche, cette transition
serait anticipée par l’ouverture d’un pseudo-gap de corrélation dans la densité d’états (noté δ),
résultant de la déformation des bandes. L’anomalie de conductance tunnel en serait la manifes-
tation.

Ainsi, selon cette explication, les électrodes de CoFeB de nos jonctions tunnel seraient suf-
fisamment désordonnées pour se trouver précisément au seuil d’une transition métal-isolant,
tout en restant dans la phase métallique. L’anomalie de conductance observée, et jusqu’alors
inexpliquée, serait donc en grande partie causée par cet effet.

Nous ne rentrerons pas dans le détail de la théorie, ni des calculs de renormalisation : cela
sortirait, et de loin, du cadre de cette étude. Nous retiendrons seulement le résultat prévu par la
théorie dans le régime métallique (celui dans lequel on se trouve). Les effets électroniques vont
induire une modification de la densité d’états, suivant une loi de la forme

N(E) = N(0)

(
1 +

√
E

δ

)

oùE est l’énergie et δ est le pseudo-gap de corrélation (voir figure 3.19). Ce gap, qui caractérise
l’écrantage, peut être compris comme une indication sur la courbure des bandes au niveau de
Fermi. Comme les mesures de transport nous permettent de sonder la densité d’états près de
l’interface, on s’attend à retrouver cette contribution dans la conductance dynamique (dI/dV ),
puisque cette dernière est directement proportionnelle à N(E). Des études expérimentales (voir
par exemple [100] sur des échantillons d’aluminium granuleux) ont fourni la confirmation de
cette description.
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FIG. 3.19 – Á gauche : densité d’états d’un matériau amorphe. Figure tirée de [98]. A droite,
schéma de principe, illustrant le pincement de la densité d’état à l’approche de la transition
(trait noir) par rapport à la densité d’états normale (trait rouge). Le décalage en ordonnée des
deux bandes est dû à l’interaction d’échange dans le ferromagnétique.

3.5.2 Discussion des résultats
Explication en termes de DOS des électrodes de CoFeB

Nous avons précédemment vu l’effet de cette transition sur les propriétés électriques du Co-
FeB seul, au travers de sa résistivité en température. On l’observe également sur la résistance
globale de la jonction tunnel, dont nous avons mesuré la dépendance en température pour dif-
férentes tensions de polarisation : +1 mV, +10 mV et +100 mV (figure 3.20). La courbe de la
figure 3.17 est également retracée, pour servir de référence.

On remarque qu’à faible tension de polarisation (Vp = +1 mV, courbe rouge), la résistance
totale de la jonction présente un aspect légèrement différent de celui attendu pour une jonction
tunnel, à savoir une variation monotone. A basse température, la résistance subit un infléchisse-
ment similaire à celui observé sur le CoFeB, et ce à des températures identiques (autour de 35
K), ce qui laisse penser que les deux effets sont liés.

A tension de polarisation plus importante (Vp = +10 mV, courbe verte), la variation a ten-
dance à s’estomper. Pour des tensions de polarisation plus élevées (Vp = +200 mV, courbe
noire), correspondant à des énergies « loin » de la ZBA, l’effet disparaît complètement. En fait
le comportement est un peu différent de ce que l’on a décrit comme étant normal. Mais cela est
fréquemment observé dans des JTM, et s’explique par le désalignement des moments magné-
tiques des électrodes en température [101]. On voit ainsi, de manière qualitative, l’impact de
ces effets électroniques sur le transport tunnel.

Détermination numérique du pseudo-gap

Pour tester la prédiction du modèle de McMillan, qui prévoit une dépendance de la densité
d’états en

√
Vp, nous avons repris les données de la conductance dynamique (directement pro-
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FIG. 3.20 – Evolution en fonction de la température de la résistance dans l’état P de la jonction
tunnel, mesurée pour des tensions de polarisation Vp = + 1mV, +10 mV, +200mV. En superpo-
sition, la courbe de résistivité du CoFeB de la section précédente est rajoutée à titre indicatif.

portionnelle à la densité d’états) sur la plage d’énergies correspondant à la présence de la ZBA
(de quelques mV jusqu’à 0,1 V) et les avons tracées sur la figure 3.21, en fonction de

√
Vp. On

s’attend à voir une relation linéaire entre la conductance normalisée et
√
Vp.

FIG. 3.21 – A gauche, conductance dynamique normalisée, tracée en fonction de
√
Vp, pour

différentes températures de recuit. A droite, valeurs numériques de δ

On distingue deux régimes : pour
√
Vp < 0,15

√
V la conduction suit une loi en Vp +

√
Vp.

La variation de la conductance est assurée par deux contributions : celle en
√
Vp provient des

interactions électron-électron, et l’autre (celle en Vp) provient des magnons. Pour
√
Vp > 0,15√

V , en revanche, la contribution des magnons est arrivée à saturation, et seul subsiste l’effet
des interactions électron-électron. On trouve bien la relation linéaire attendue, dont un adjuste-
ment numérique permet d’extraire les valeurs numériques du gap δ.
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FIG. 3.22 – Evolution de δ en fonction de la température de recuit.

La figure 3.22 montre une augmentation de gap en fonction du recuit, ce qui traduit une
diminution de l’effet au fur et à mesure qu’augmente la cristallisation des interfaces CoFeB-
MgO. En effet, plus δ est grand, plus le terme en

√
E/δ tend à diminuer ; le terme correctif

de la densité d’états s’atténue donc, et se rapproche de la situation normale (préfacteur N(0)).
La réduction du désordre structurel qui se produit au fur et à mesure de la cristallisation des
interfaces conduit à la disparition des effets de localisation électronique, jusqu’à disparition de
la ZBA. Quant aux valeurs de ce gap de corrélation, elles sont cohérentes avec celles rapportées
lors d’études similaires sur des matériaux désordonnées : 20 eV pour FeSn et 256 eV pour FeB.

3.6 Conclusion

3.6.1 Bilan et perspectives

Au cours du travail de préparation et de développement des jonctions tunnel magnétiques
CoFeB/MgO/CoFeB, nous avons observé une anomalie de conductance à tension nulle et à
basse température, dont le comportement n’est pas explicable avec les modèles communément
décrits pour les JTM ; en particulier, les spectres de conductance tunnel inélastique ont révélé
la présence d’une excitation d’origine inexpliquée. Sur la base de travaux anciens portant sur
le transport tunnel dans des composés métalliques amorphes, nous avons proposé que le carac-
tère non complètement cristallin des interfaces barrière-électrodes de CoFeB soit responsable
d’effets de localisation électroniques, expliquant en partie la ZBA observée en configuration
parallèle. Les résultats qualitatifs comme quantitatifs sont cohérents avec les prédictions du
modèle, dans la gamme d’énergies pour laquelle cette effet se manifeste.

Il est difficile d’aller plus loin dans l’analyse du problème, en raison de la compétition simul-
tanée d’effets différents, rendant l’interprétation délicate. Par exemple, pour des températures
de recuit plus importantes, la signature du filtrage en symétrie devient plus importante alors
que parallèlement l’effet de localisation tend à s’atténuer du fait de l’amélioration de la qualité
de l’électrode. C’est d’ailleurs une des limitations de l’étude de ne pas prendre en compte les
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différentes symétries prenant par au transport tunnel.

Il serait donc souhaitable d’aller plus loin dans cette étude, et de manière moins qualitative.
D’une part, en approfondissant la description théorique du problème. D’autre part, on pourrait
montrer l’influence du désordre du CoFeB sur le transport tunnel, en fabriquant des JTM dont
la concentration de bore dans l’alliage serait plus importante. Une étude menée par Md Nor
[102] a montré qu’une concentration de bore plus importante (30 % dans leur cas) conduit à un
désordre important de la jonction, causant un effondrement de la TMR. On s’attend donc à voir
la ZBA devenir plus importante.

Dans notre cas, il est difficile de contrôler précisément la concentration de B, puisque nous
travaillons avec des cibles de CoFeB commerciales, dont la composition est fixée. Des essais
ont toutefois été menés avec une cible contenant, en pourcentage atomique, 40 % de bore.
Malheureusement, les résultats préliminaires semblent indiquer que la barrière n’a pas survécu
au recuit. Des essais complémentaires devraient être prochainement réalisés pour élucider ce
point.

3.6.2 Quelques mots sur la ZBA dans la configuration anti-parallèle
Les mesures de conductance montrent aussi une ZBA dans la configuration anti-parallèle

(AP). Nous avons évoqué plus haut le fait que d’autres mécanismes semblent entrer en jeu.
En fait, dans la configuration AP, si on a un filtrage parfait, le canal de conduction ∆1 est
complètement fermé, faute d’états disponibles dans la seconde électrode. Le seul moyen pour
les électrons de passer la barrière est par le biais d’un processus de diffusion (par exemple, un
processus de spin-flip modifiant le spin). A tension et température nulles, ces processus sont
gelés, et la conduction est nulle. Mais ils peuvent être excités en augmentant la tension de
polarisation. La conduction augmente alors brutalement avec la tension, donnant lieu à la ZBA
observée.
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Chapitre 4

Jonctions tunnel à anisotropie magnétique
perpendiculaire

4.1 Introduction

Le présent chapitre est consacré aux travaux sur la deuxième brique de base du dispositif fi-
nal : on cherche à obtenir des jonctions tunnel magnétiques (JTM) telles que les deux électrodes
ferromagnétiques possèdent des directions d’anisotropie magnétique croisées : l’une étant per-
pendiculaire au plan des couches, l’autre dans le plan des couches. Le dispositif requiert en effet
l’obtention de trois couches magnétiques d’anisotropies non colinéaires. L’objectif est donc de
maîtriser l’élaboration de JTM à anisotropies hors du plan, et à anisotropies croisées, présentant
une TMR suffisamment importante.

Dans ce chapitre, nous rappellerons brièvement quelques généralités sur les couches minces
magnétiques à anisotropie perpendiculaire, en s’intéressant plus particulièrement aux applica-
tions pour les JTM. Nous donnerons ensuite quelques propriétés des films minces amorphes
de CoTb, matériau qui a été retenu pour la présente étude. Nous présenterons enfin les travaux
menés sur les jonctions tunnel magnétiques à aimantations perpendiculaires, ainsi que les pre-
miers résultats, prometteurs. Puis nous utilisons ces résultats pour l’élaboration de jonctions à
aimantations croisées.

Couches minces à anisotropie perpendiculaire

On parle d’anisotropie magnétique lorsque l’aimantation rémanente d’un solide magnétique
présente une direction préférentielle dans l’espace. Une telle anisotropie peut résulter de nom-
breux effets physiques : anisotropie magnétocristalline, induite, élastique, de forme. . . , dont on
trouvera une description exhaustive dans les ouvrages spécialisés [103].

L’anisotropie de forme se manifeste dans un matériau uniformément aimanté. Elle est dûe à
l’interaction des dipôles magnétiques dans le matériau, et se traduit par l’apparition d’un champ
magnétique dit démagnétisant, dont la valeur dépend de la forme du matériau. Dans le cas
d’une couche mince, on peut montrer qu’il approche Hd = −Ms cos θ, où Ms est l’aimantation
à saturation du matériau, et θ l’angle entre la direction d’aimantation et la normale au plan de
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la couche. L’énergie d’anisotropie associée à ce champ démagnétisant s’écrit alors :

Ed =
µ0

2V

∫
M.Hddv =

µ0

2
M2

s . cos2 θ = Ed cos2 θ

On voit donc qu’une configuration stable sera obtenue lorsque l’aimantation est alignée dans la
couche, et c’est ce qui se produit avec de nombreux matériaux.

Il existe cependant un certain nombre de moyens de stabiliser une anisotropie perpendicu-
laire dans des couches minces. Par exemple, on peut faire intervenir d’autres sources d’ani-
sotropies, notamment l’anisotropie magnétique d’interface [104]. Celle-ci peut être présente à
l’interface entre un métal magnétique (Co, par exemple) et un métal non magnétique (Pt, Pd,
. . . ). Cet effet d’interface peut être mis à profit en réalisant des empilements multicouches, de
sorte à augmenter le nombre de surfaces, pour bénéficier d’une anisotropie importante. On ci-
tera par exemple les multicouches Co/Pt[105], Co/Pd,[106] et CoFe/Pt [107].

D’autres matériaux permettent l’obtention d’une aimantation perpendiculaire. C’est par
exemple le cas des alliages à base de CoCr. D’abord étudiés à la fin des années 1970 [108],
ils sont utilisés industriellement depuis quelques années dans les disques durs [109].

Des travaux ont été également menés sur des alliages de FePt. Seki et coauteurs ont pu élabo-
rer des couches minces de FePt ordonné L10, qui présente une forte anisotropie perpendiculaire
(de constante d’anisotropie Ku = 1, 8.107 erg/cm3 [110].

Une anisotropie magnétique perpendiculaire peut enfin être obtenue avec des alliages de
terres rares / métaux de transition (notés RE-TM, pour rare earth - transition metal alloys)
[111], composés de métaux de transition comme Co ou Fe, mélangés à des terres rares comme
le terbium (Tb) ou le gadolinium (Gd).

Jonctions tunnel magnétiques à anisotropies perpendiculaires

Les travaux sur ces matériaux à anisotropie perpendiculaire étaient motivés par le déve-
loppement de techniques d’enregistrement magnétique pour le stockage de données. Depuis
quelques années, on assiste à un vif intérêt pour l’étude du transfert de spin (spin torque trans-
fer) dans des systèmes à aimantation perpendiculaire (vannes de spin, jonctions tunnel ma-
gnétiques), notamment en vue du développement de mémoires magnétiques MRAM. En effet,
l’utilisation de couches magnétiques à anisotropie perpendiculaire au plan des couches fournit,
pour le transfert de spin, un certain nombre d’avantages par rapport à des dispositifs équivalents
à aimantations planaires. Parmi ces avantages, on citera notamment un courant de retournement
plus faible [112], ainsi qu’une meilleure stabilité thermique de l’aimantation.

Un travail important est donc actuellement consacré à l’intégration ces matériaux à aniso-
tropie magnétique perpendiculaire dans les jonctions tunnel magnétiques, notamment celles à
barrière de MgO. Plusieurs groupes travaillent activement sur ce sujet. Nous ne ferons pas ici
une revue exhaustive des différentes pistes, mais nous citerons simplement quelques résultats
marquants, notamment pour illustrer la façon dont nos travaux se situent dans ce contexte.
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4.1. Introduction

Dès 2002, Nishimura et coauteurs ont présenté des JTM à aimantations perpendiculaires,
utilisant une barrière polycristalline d’alumine, et des électrodes magnétiques de CoFe asso-
ciées à des couches de TbFeCo ou de GdFeCo [113]. Ils ont ainsi obtenu une TMR de 55 % à
température ambiante.

Il faudra attendre quelques années de plus pour voir appraître les premières JTM perpendi-
culaires à barrières de MgO. En 2008, le groupe de Nakayama est parvenu à élaborer de telles
JTM, utilisant des films minces amorphes de CoFeTb [114]. Ils sont les premiers à avoir pu
contrôler le retournement de l’aimantation sous l’effet d’une impulsion de courant. On notera
que leurs jonctions présentent une TMR de 15 % à température ambiante, ce qui reste faible.
Des travaux ultérieurs [115] ont permis de porter cette valeur à 64 %, ce qui reste encore au-
jourd’hui la valeur maximale de TMR pour des JTM à base d’alliages de terres rares.

Plus récemment, de nombreux résultats ont été présentés à ce sujet lors de la 11ème confé-
rence Intermag-MMM qui s’est tenue en janvier 2010. Par exemple, Nishiyama et coauteurs
[116] ont rapporté l’obtention d’une TMR de 200 % grâce à l’utilisation d’un système mixte,
combinant un alliage L10-FePt (électrode inférieure) et une bicouche CoFeB/CoFeTb (électrode
supérieure).

Enfin, on retiendra les résultats, fraîchement publiés par le groupe de S. Ikeda, qui montrent
la stabilisation d’une anisotropie magnétique perpendiculaire dans des jonctions tunnel CoFeB
/ MgO / CoFeB, sans utiliser aucun des matériaux cités ci-dessus [117]. Qui plus est, ces jonc-
tions présentent des résultats très prometteurs pour les applications liées au transfert de spin, et
affichent une TMR de 120 % à température ambiante.

Objectif du chapitre

Pour en revenir au sujet de la thèse, nous avons évoqué dans les chapitres précédents la
nécessité de travailler avec des jonctions tunnel à barrière d’oxyde de magnésium MgO(100),
en remplacement des JTM à barrière d’alumine. Nous avons vu à quel point l’état cristallin
et la texture de la barrière et des électrodes sont importants pour l’obtention des propriétés de
magnéto-transport désirées.

Les travaux menés sur les doubles jonctions à barrière d’alumine (évoqués dans le chapitre
2) avaient à l’époque permis d’obtenir la configuration magnétique souhaitée, grâce à l’utilisa-
tion de multicouches Co/Pt, qui assuraient l’aimantation hors du plan.

Malheureusement, cet empilement n’est pas transposable en l’état sur des systèmes utili-
sant des barrières de MgO(100), à cause des problèmes de croissance que cela induirait. En
effet, avec notre procédé de dépôt, les multicouches Co/Pt cristallisent avec une texture (111).
Comme on l’a expliqué en début du précédent chapitre, cela n’est pas compatible avec l’orienta-
tion préférentielle (100) du MgO, ni avec la cristallisation bcc(100) du CoFeB que l’on cherche
à promouvoir. Rappelons que l’utilisation des électrodes de CoFeB est nécessaire pour obtenir
les effets de filtrage en symétrie, responsables de l’obtention de fortes TMR. Il nous a donc
fallu repartir de zéro pour mettre au point des jonctions tunnel magnétiques qui présentent une
anisotropie perpendiculaire, et dont les propriétés (de TMR, notamment) soient suffisantes pour
permettre la réalisation des doubles jonctions tunnel qui font l’objet de cette thèse.

Dans cette étude, nous avons travaillé avec le CoTb, par ailleurs étudié au laboratoire. Ce
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matériau présente une forte anisotropie magnétique hors du plan, bien plus que les systèmes
à base de multicouches. Ses propriétés magnétiques dépendent de la composition de l’alliage,
ce qui les rend faciles à modifier. Mais surtout, son attrait réside dans la facilité de dépôt par
pulvérisation cathodique, puisque la couche de CoTb, déposée à l’état amorphe, n’impose pas
de texture particulière. Le couple CoTb/CoFeB apparaît donc très intéressant du point de vue
pratique, car les deux alliages peuvent être déposés amorphes, ce qui permet de laisser croître le
MgO selon la texture qui convient. La cristallisation des électrodes, nécessaire pour l’obtention
d’une TMR élevée, se fait postérieurement au dépôt, par recuit sous vide en température.

Ainsi, nous avons travaillé sur deux types d’échantillons :
– des jonctions tunnel magnétiques CoTb / CoFeB / MgO / CoFeB / CoTb, dont les deux

électrodes présentent une anisotropie perpendiculaire au plan de l’échantillon
– des jonctions tunnel magnétiques IrMn / CoFeB / MgO / CoFeB / CoTb, dont une élec-

trode (celle du bas) présente une anisotropie planaire, et l’autre (l’électrode supérieure)
présente une anisotropie perpendiculaire au plan.

4.2 Propriétés magnétiques des couches minces de CoxTb1−x

Dans le cadre de cette étude, nous travaillons avec des couches minces de CoxTb1−x, un
alliage binaire ferrimagnétique [111]. Dans un ferrimagnétique, les atomes constitutifs de l’al-
liage sont répartis sur deux sous-réseaux distincts. Au sein de chaque sous-réseau, il y a un
couplage ferromagnétique entre les moments magnétiques. Entre les moments des deux ré-
seaux, en revanche, le couplage est antiferromagnétique. Dans le cas du CoTb, cela est dû au
couplage d’échange négatif entre les électrons 5d des atomes de terres rares, et les électrons 3d
des métaux de transition.

L’aimantation du matériau est la somme du moment magnétique global de chacun de ces
sous-réseaux. Pour une certaine composition, ces deux moments sont égaux et de signe opposé :
il y a alors compensation des moments, et l’aimantation résultante est nulle. La compensation
dépend de plusieurs paramètres, comme la température (les aimantations des deux sous-réseaux
varient différemment avec la température), ou la composition de l’alliage. C’est sur ce paramètre
que nous allons jouer.

La figure 4.1 est tirée des travaux de Hansen et al. [111], et représente le moment ma-
gnétique de plusieurs alliages RE-TM en fonction de leur composition. Pour le CoTb, ils ont
déterminé que la compensation, à température ambiante, se produit à xCo = 77%.

Un travail préliminaire a été mené au laboratoire, sur l’étude des propriétés magnétiques
de couches minces de CoTb élaborées par pulvérisation cathodique. Ce travail a été effectué
en collaboration avec Matthias Gottwald [118] dans le cadre de son stage de master. Même si
ces matériaux ont été étudiés au laboratoire dans le passé et élaborés par épitaxie par jets mo-
léculaires, aucune croissance n’avait été tentée par pulvérisation cathodique. Les conditions de
dépôt (et notamment du vide de base de l’enceinte) des équipements de croissance n’étaient
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4.2. Propriétés magnétiques des couches minces de CoxTb1−x

FIG. 4.1 – Évolution de l’aimantation de différents alliages RE-TM amorphes, en fonction de
leur composition, mettant en évidence la compensation des moments magnétiques des deux
sous-réseaux. Document extrait de [111].
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pas compatibles avec la forte tendance qu’ont les terres rares à s’oxyder. Ces conditions ont
été grandement améliorées avec la récente mise en place d’un bâti de pulvérisation ultravide au
sein du complexe MPGA, avec lequel les jonctions ont été élaborées lors de ce travail.

Une première étude s’est portée sur la mesure de l’aimantation et du champ coercitif de
couches de CoxTb1−x de 20 nm d’épaisseur en fonction du pourcentage de Co. Elle a permis
de montrer que la compensation magnétique est obtenue pour xCo = 80 %, valeur cohérente
avec celle de Hansen. Pour toutes les valeurs de concentration de Co étudiées, l’aimantation est
perpendiculaire au plan de la couche. Cette dernière se réoriente dans le plan pour des valeurs
de x supérieures à 92 %.

FIG. 4.2 – Évolution du champ coercitif en fonction du pourcentage atomique de Co de l’alliage.
Les mesures ont été réalisées à température ambiante. Données issues de l’étude [118].

Ainsi, on peut contrôler le champ coercitif des couches en modulant la composition de
l’alliage tout en conservant une aimantation perpendiculaire au plan des couches. Cependant,
il faudra tenir compte du fait d’une part, que la structure sera recuite afin de permettre une
cristallisation des interfaces avec le MgO pour obtenir le filtrage en symétrie et, d’autre part,
que pour obtenir le filtrage en symétrie, une fine couche de CoFeB sera insérée entre la couche
de CoTb et de MgO. Tout cela est susceptible de diminuer l’anisotropie perpendiculaire de la
couche de CoTb/CoFeB, voire d’engendrer un basculement de l’aimantation dans le plan de la
couche.

4.3 Jonctions tunnel magnétiques à anisotropies perpendicu-
laires au plan

4.3.1 Conditions d’élaboration
Les échantillons sont préparés par pulvérisation cathodique. Les conditions d’élaboration

sont, de manière générale, les mêmes que celles évoquées en annexe et dans le chapitre précé-
dent. La composition standard des jonctions est la suivante : Verre // Ta 5nm / Pt 5nm / CoTb /
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CoFeB / MgO / CoFeB / CoTb / Cu 2nm / Pt 2nm (voir figure 4.3). Les épaisseurs des couches
de CoFeB et CoTb ont été optimisées ainsi que la concentration du Co et du Tb dans l’alliage
CoTb ; l’épaisseur du MgO, tout comme pour les jonctions à aimantation planaire, varie entre 2
et 3 nm.

FIG. 4.3 – Schéma de principe des jonctions tunnel magnétiques à aimantations perpendicu-
laires étudiées. Les flèches représentent la direction d’anisotropie magnétique des électrodes.

Comme nous l’avons évoqué, l’anisotropie magnétique hors du plan est assurée par les
couches minces de CoTb. L’alliage est obtenu par co-pulvérisation, à partir de deux cibles dis-
tinctes de Co et Tb, avec un plasma alimenté en tension continue. La couche dure correspond à
l’électrode supérieure. Les couches inférieures de Ta et de Pt jouent le rôle de couche tampon,
pour permettre une bonne adhésion de la multicouche sur le substrat et gommer ses imperfec-
tions. Les couches supérieures de Cu et de Pt servent à protéger la multicouche de l’oxydation.
La couche de Cu est déposée dans la foulée du CoTb, pour éviter toute contamination qui pour-
rait modifier les propriétés magnétiques (champ coercitif notamment) de cette couche. Il en est
de même pour la couche de CoFeB déposée sur le CoTb inférieur.

La présence d’une fine couche de CoFeB, de part et d’autre de la barrière isolante de MgO,
est nécessaire pour obtenir des effets de filtrage en symétrie, qui sont nécessaires si l’on veut
obtenir une TMR élevée. En effet, le CoTb (tout comme les autres alliages RE-TM) ne donne
pas à lui seul une polarisation totale pour les électrons ∆1.

La jonction tunnel sera donc élaborée de la même façon que dans le chapitre précédent, à
savoir un empilement CoFeB / MgO / CoFeB. La barrière de MgO est déposée sur une fine
couche de CoFeB amorphe, et texture avec une orientation (100). Une fois le dépôt terminé,
l’échantillon est recuit en température, afin de permettre la cristallisation bcc(100) du CoFeB,
notamment aux interfaces CoFeB/MgO. Une complication par rapport au cas des systèmes à
aimantation planaire, est qu’ici les propriétés magnétiques des bicouches CoTb/CoFeB sont
dégradées pour des hautes températures de recuit. Nous avons constaté expérimentalement que
l’aimantation des couches perpendiculaires bascule dans le plan en cas de recuits à des tempéra-
tures supérieures à 350˚C. Les meilleures propriétés ont été obtenues en limitant la température
de recuit à 300˚C. C’est donc à cette température que seront recuites toutes les jonctions dans
ce chapitre, sauf mention contraire. Une conséquence de cette limitation en température est que
les électrodes ne seront pas entièrement cristalisées.
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4.3.2 Propriétés magnétiques des électrodes
Nous avons élaboré et étudié les propriétés magnétiques de la bicouche CoTb/CoFeB des

électrodes inférieure et supérieure, en fonction de l’épaisseur du CoFeB, de l’influence du re-
cuit, et de la composition de CoTb. Le défi est de parvenir à trouver un bon compromis entre
ces paramètres. Cela est compliqué, car l’ajout de CoFeB au CoTb augmente artificiellement
l’aimantation à saturation de la bicouche, et entraîne une diminution du champ coercitif de l’en-
semble, et parfois un basculement de l’aimantation dans le plan de la couche.

Plus particulièrement, il s’agit donc de trouver les couples composition/épaisseur qui per-
mettent d’obtenir des champs coercitifs raisonnables pour contrôler le retournement de l’aiman-
tation des couches sur nos dispositifs expérimentaux. En effet, pour les mesures de magnéto-
transport, nous sommes limités par les électro-aimants utilisés au laboratoire, qui ne peuvent
pas générer des champs magnétiques supérieurs à 1 Tesla.

Propriétés magnétiques de l’électrode inférieure

L’objectif ici est de stabiliser la couche la plus douce perpendiculaire, afin de pour permettre
un retournement à bas champ. Pour ce faire, nous avons retenu la composition Co0.88Tb0.12, qui
possède un coercitif Hc de 1000 à 1500 Oe avant recuit et de l’ordre de 800 Oe après un recuit
à 300 ˚C.

FIG. 4.4 – Cycle d’aimantation et champ coercitif après recuit pour (Co0.88Tb0.12) 20nm / Co-
FeB (x nm). Le champ coercitif nul correspond à une aimantation qui s’est couchée dans le
plan de la couche.

L’électrode inférieure est ici choisie comme électrode douce (ou libre) de la jonction. On
constate une forte fluctuation du champ coercitif de la bicouche. Cela provient de deux facteurs
liés au procédé de dépôt, et dont nous nous sommes attachés à minimiser les effets.

– le premier est un mauvais contrôle de la concentration du CoxTb1−x. L’alliage est déposé
par co-pulvérisation, à partir de cibles de Co et de Tb. En particulier, le Tb est déposé
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en alimentant le plasma avec une puissance de 5 W. L’utilisation d’une valeur aussi faibe
rend le dépôt sensible à la moindre fluctuation de puissance du générateur. Nous avons
par exemple observé que des fluctuations de la puissance entre 5 et 6 W suffisent à faire
augmenter la valeur du champ coercitif de 50 %.

– le second dépend du temps de latence entre le dépôt des couches de CoTb et de CoFeB.
Pour des raisons pratiques, les couches ne sont pas par défaut déposées dans la foulée, ce
qui fait qu’il y a une petite pause entre le dépôt des deux couches consécutives. En effet,
le temps de stabilisation de la tension d’autopolarisation du plasma peut varier de 10 à
20 % d’un dépôt à l’autre. La surface de CoTb peut alors être polluée, entrainant alors
une variation du champ coercitif de l’ensemble. Nous nous reviendrons sur ces problèmes
d’oxydation du CoTb en fin de section.

En pratique, pour contrôler les propriétés de l’aimantation perpendiculaire, nous avons ini-
tialement travaillé avec l’épaisseur de la couche de CoFeB. En ce qui concerne le CoTb, diffé-
rentes épaisseurs ont été testées, jusqu’à 40 nm. Avec ce matériau, une épaisseur élevée (plu-
sieurs dizaines de nanomètres) est nécessaire pour imposer les propriétés magnétiques perpen-
diculaires dans des couches minces. En revanche, une trop grande épaisseur engendre une ru-
gosité excessive des couches, ce qui nuit aux propriétés de la jonction tunnel. Au final, nous
avons trouvé un compromis, en limitant l’épaisseur de CoTb entre 20 nm et 40 nm. Les bi-
couches retenues ont pour composition : CoFeB 1nm / (Co0.88Tb0.12) 20nm, ou CoFeB 1.5nm
/ (Co0.88Tb0.12) 20 nm. Avec ce choix, l’épaisseur de CoFeB, est maintenue inférieure à 2 nm
d’épaisseur ; au-delà, elle bascule dans le plan.

Propriétés magnétiques de l’électrode supérieure

L’électrode supérieure joue ici le rôle de couche dure (ou pinned layer). Nous devons obtenir
une coercivité supérieure à celle de la couche douce, sans pour autant dépasser des valeurs de
champ coercitif supérieures au Tesla. , ce qui rendait la couche dure difficilement saturable dans
nos électro aimants. Nous avons étudié les alliages de concentrations suivantes : Co0.84Tb0.16,
Co0.80Tb0.20 et Co0.77Tb0.23. Ceux-ci possèdent des champs coercitifs supérieurs à 3000 Oe
avant recuit, et supérieurs à 1500 Oe après recuit à 300 ˚C. La compensation magnétique inter-
venant pour xCo = 80 %, le Co0.80Tb0.20 seul ne peut pas être saturé avec les électro-aimants
disponibles au laboratoire (il s’agit du point manquant dans la figure 4.2).

Le principal problème rencontré dans un premier temps est le dépôt du CoFeB sur la bar-
rière de MgO. Conventionnellement, le dépôt d’un métal sur un isolant engendre l’apparition
de couches discontinues, à cause des différences entre les tensions de surface de ces deux ma-
tériaux. Pour que la couche soit continue, il est souvent nécessaire de déposer des épaisseurs
plus importantes : 2 à 3 nm de métal pour la pulvérisation et plus de 5 nm pour épitaxie par jets
moléculaires. Seul problème : l’augmentation d’épaisseur du CoFeB entraîne une augmentation
artificielle du moment magnétique de la bicouche, et donc une diminution du champ coercitif.
Cela nous restreint dans le choix de compositions de l’alliage : avec une couche de CoFeB de
cette épaisseur, nous serons certainement à la limite du basculement de l’anisotropie dans le plan
avec CoFeB/Co0.84Tb0.16. A l’inverse, les électrodes CoFeB/Co0.80Tb0.20 auront une anisotropie
perpendiculaire mais avec un champ de saturation élevé, difficile à atteindre avec nos moyens
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expérimentaux. C’est malgré tout ce dernier choix que nous avons retenu pour composer la
couche supérieure.

4.3.3 Propriétés des jonctions tunnel magnétiques
Influence de l’épaisseur de la couche de CoFeB sur la TMR

Les mesures de magnéto-transport sont faites après recuit et après structuration, suivant le
même procédé que dans le chapitre précédent (par ailleurs décrit dans l’annexe B). Les jonc-
tions définies ont une taille comprise entre 10 et 40 microns. Un contact électrique est pris sur
chacune des deux électrodes. En tension positive, le courant est injecté dans l’électrode infé-
rieure (la borne + du sourcemètre est connectée sur l’électrode supérieure). Les mesures sont
réalisées en configuration deux-points, à température ambiante, à une tension de polarisation Vp
= + 10 mV.

FIG. 4.5 – Cycle de TMR à température ambiante et conductance dynamique (dI/dV) pour
l’échantillon (Co0.88Tb0.12) 20nm / CoFeB 1.5nm / MgO 2.5nm / CoFeB 1.5nm / (Co0.84Tb0.16)
20nm / Cu / Pt (échantillon 1312).

La TMR mesurée sur la figure 4.5 vaut 56 %. La résistance surfacique (RA) de la jonction
vaut 1.210−3kΩ.µm2. La conductance dynamique de la jonction, mesurée en tension, à tempé-
rature ambiante, présente un aspect parabolique, ce qui confirme que l’on a de l’effet tunnel.

Dans l’ensemble, la TMR des jonctions étudiées est comprise entre 50 % et 60 % après
recuit. Cette valeur est inférieure à celle mesurée sur des jonctions à aimantation planaire, pour
lesquelles la TMR était de 130 % (également après recuit à 300˚C). En conservant l’épaisseur
de la barrière de MgO fixe, nous avons dans un premier temps réduit l’épaisseur de la couche de
CoFeB à l’interface. On constate bien une diminution de la TMR, qui passe alors à des valeurs
comprises entre 5 et 15 % (figure 4.7).

En conservant l’épaisseur de la barrière de MgO fixe, nous avons dans un second temps
augmenté l’épaisseur de la couche de CoFeB à l’interface. Le magnétisme de la couche dure
se trouve modifié. À l’heure actuelle, nous n’avons toutefois pas réussi à stabiliser la structure
(Co0.88Tb0.12) 20nm / CoFeB 1.5nm / MgO 2.5nm / CoFeB 2nm / (Co0.84Tb0.16) 20nm / Cu / Pt

92



4.3. Jonctions tunnel magnétiques à anisotropies perpendiculaires au plan

FIG. 4.6 – TMR en fonction de la tension à température ambiante pour l’échantillon
(Co0.88Tb0.12) 20nm / CoFeB 1.5nm / MgO 2.5nm / CoFeB 1.5nm / (Co0.84Tb0.16) 20nm / Cu
/ Pt (échantillon 1312).

FIG. 4.7 – Cycle de TMR à température ambiante pour l’échantillon (Co0.88Tb0.12) 20nm /
CoFeB 1nm / MgO 2.5nm / CoFeB 1nm / (Co0.84Tb0.16) 20nm / Cu / Pt (échantillon 1310).

à aimantation perpendiculaire avec un champ coercitif important. Un travail d’optimisation est
encore en cours.

Nous avons cherché à comprendre pourquoi notre TMR plafonne à 60 % à température am-
biante. Comme on l’a évoqué plus haut, pour obtenir des propriétés magnétiques convenables,
nous sommes obligés d’utiliser des épaisseurs de CoFeB réduites. Les mesures de magnéto-
transport ont montré que la TMR des jonctions diminue lorsque l’épaisseur de CoFeB passe de
2 à 1 nm. On peut alors s’interroger sur l’influence qu’a l’épaisseur de la couche de CoFeB sur
le processus de transport tunnel.

En effet, Gradhand et coauteurs [119] ont théoriquement prédit que l’on peut conserver des
effets de filtrage en symétrie même avec des électrodes amorphes, du moment que les élec-
trodes métalliques sont cristallisées à l’interface sur de faibles épaisseurs. Dans le cas du sys-
tème Fe/MgO/Fe, ils ont calculé qu’une monocouche de Fe à l’interface avec le MgO suffit
pour obtenir 500 % de TMR. On ne s’attend donc pas à voir d’aussi importantes variations
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de TMR en fonction de l’épaisseur de CoFeB. Notons que cette dégradation de la TMR pour
de très faibles épaisseurs a été constatée dans d’autres travaux expérimentaux [120]. Une ex-
plication à la limitation de la TMR est que le CoFeB ne cristallise pas complètement (soit en
raison de la température de recuit limitée, soit encore à la diffusion de certains matériaux). Mais,
cela n’explique pas de manière satisfaisante la si grande dépendance de la TMR en fonction de
l’épaisseur de CoFeB.

Nous proposons que ce problème provienne (au moins en partie) de la non-continuité de la
couche de CoFeB déposée sur le MgO, situation déjà suspectée plus haut. Pour vérifier ce qu’il
en est dans notre cas, nous avons mené une étude des propriétés magnétiques en température
de monocouches et de multicouches CoFeB/MgO, pour lesquelles l’épaisseur de CoFeB a été
variée de 1 à 4 nm. Le tableau 4.1 récapitule tous les échantillons synthétisés.

Epaisseur CoFeB Monocouches Multicouches
1 nm Substrat/MgO2/CoFeB1/MgO2 Ta5/(CoFeB1/MgO2)x40 /Ta5
2 nm Substrat//MgO2/CoFeB2/MgO2/ Ta5/(CoFeB2/MgO2)x40 /Ta5
3 nm Substrat//MgO2/CoFeB3/MgO2/ Ta5/(CoFeB3/MgO2)x40 /Ta5
4 nm Ta5/(CoFeB4/MgO2)x40 /Ta5

TAB. 4.1 – Liste des échantillons élaborés pour tester la continuité de la couche de CoFeB
(l’épaisseur des couches est indiquée en nanomètres).

Les résultats des mesures de magnétométrie SQUID sont présentés figure 4.8-a. Que l’on
étudie les monocouches ou les multicouches, les résultats sont similaires et les conclusions sont
identiques. Ici, nous ne présentons que les mesures sur les multicouches, car le rapport signal
sur bruit est meilleur.

La figure de gauche présente les résultats sur les multicouches avec 1 nm de CoFeB (des
mesures ont aussi été menées sur des échantillons de 1,5 nm de CoFeB ; leurs comportement
magnétique est identique à celui mesuré pour 1 nm). Les mesures en température ont été réa-
lisées d’abord en refroidissant l’échantillon à champ nul (ZFC, ou zero field cooling), puis en
appliquant un champ magnétique lors du refroidissement (FC, pour field cooling).

L’aimantation FC des échantillons évolue aevc la température suivant une loi en 1/T , signe
d’un comportement paramagnétique (loi de Curie). L’aimantation ZFC (notée MZFC(T )) a un
comportement plus intéressant : dans un premier temps, elle augmente lorsque la tempéra-
ture augmente, jusqu’à atteindre un maximum pour Tmax = 50 K. Au-delà de cette tempéra-
ture, MZFC(T ) décroit en 1/T . Ce comportement est la signature magnétique d’une assemblée
d’agrégats superparamagnétiques [103].

En effet, pour des particules magnétiques monodomaines (ce qui est raisonnable ici, du fait
de leur faible taille) et interagissant peu ou pas du tout, leur réponse à un champ magnétique
extérieur dépend de l’amplitude de l’énergie thermique par rapport à l’énergie d’anisotropie de
la particule. Du fait de l’anisotropie de la particule, l’aimantation ne peut prendre que deux
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4.3. Jonctions tunnel magnétiques à anisotropies perpendiculaires au plan

FIG. 4.8 – Mesures d’aimantation, en fonction de la température, sur les multicouches Co-
FeB/MgO. A gauche, mesure du moment magnétique d’un échantillon avec 1 nm de CoFeB,
avec (FC) et sans (ZFC) champ magnétique appliqué lors du refroidissement. A droite, dérivée
d[MZFC(T )−MFC(T )]/dT calculée à partir des données de la figure a.

états stables, antiparallèles et alignés selon l’axe de facile aimantation de la particule. Il y a une
certaine probabilité pour que, sous l’effet de l’excitation thermique, cette aimantation bascule
d’un état à l’autre. Le temps de relaxation correspondant, noté τ , est donné par l’expression
suivante, établie par Néel :

τ = τ0 exp

(
K.V

kB.T

)
où K est la constante effective d’anisotropie magnétique du matériau, V le volume de la par-
ticule, T la température, kB la constante de Boltzmann, et τ0 une constante qui vaut environ
10−10 secondes.

Le comportement magnétique de la particule varie donc selon la température. Si l’agitation
thermique kBT est très grande devant le terme KV , l’aimantation s’aligne rapidement avec le
champ appliqué. Au contraire, si kBT est très petit devant KV , la barrière d’énergie d’aniso-
tropie fait que le système va approcher l’équilibre avec un temps de relaxation τ élevé. Si ce
dernier devient plus long que le temps pris pour mesurer l’aimantation, alors l’état d’équilibre
ne peut pas être observé, et les moments magnétiques apparaissent bloqués.

La température pour laquelle le temps de retournement est égal au temps de mesure (τm) est
nommé la température de blocage, que l’on note TB. On tire son expression de l’équation de
Néel :

TB =
K.V

kB ln( τm
τ0

)

où le logarithme vaut environ 25, approximation commune dans la littérature vu les temps de
mesure usuels des SQUID. Ainsi, lorsque T < TB, le temps de retournement de l’aimantation
est supérieur au temps de mesure, et la particule est dans un état bloqué. En revanche, pour T
> TB, le temps de retournement est plus court que le temps de mesure, d’où le comportement
paramagnétique observé.
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Chapitre 4. Jonctions tunnel à anisotropie magnétique perpendiculaire

Ce que l’on a dit concerne une particule unique. Pour un ensemble de particules quel-
qonques, du fait de la distribution en volume des particules, on observe une distribution des
températures de blocage, notée f(TB). La température Tmax est proportionelle à la température
de blocage moyenne, < TB >. La distribution f(TB) peut être calculée comme suit [121] :

f(TB) ∝ d[MZFC(T )−MFC(T )]

dT

La figure 4.8-b représente la distribution des températures de blocage de l’échantillon considéré.
Notons au passage que, sur nos résultats, les deux courbes d’aimantation ne divergent signifi-
cativement qu’à partir de T > Tmax, ce qui est signe d’une faible distribution des températures
de blocage. On en tire une température de blocage moyenne < TB > = 30 K. Connaissant la
valeur de la constante K des particules de CoFeB, on pourrait en déduire leur volume moyen,
ainsi que leur distribution en taille.

Les propriétés magnétiques indiquent que nous ne sommes donc pas en présence d’une
couche continue, mais plutôt d’une assemblée de particules de particules superparamagnétiques.
Ainsi, lorsque l’épaisseur déposée est trop faible (inférieure à 1,5 nm), la couche de CoFeB dé-
posée sur le MgO démouille partiellement lors du dépôt. Les multicouches CoFeB/MgO ne sont
alors en fait que des agrégats de CoFeB, noyés dans une matrice de MgO.

Pour ce qui est des échantillons avec une épaisseur supérieure à 2 nm, les mesures d’aiman-
tation en ZFC (non représentées ici) ne montrent pas de comportement superparamagnétique.
Les mesures en FC (avec Hp = 500 Oe), représentées en figure 4.9, confirment que l’on est en
présence d’une couche ferromagnétique continue.

FIG. 4.9 – Mesures d’aimantation pour des échantillons avec 2, 3 et 4 nm de CoFeB refroi-
dis sous champ (FC, Hp = 500 Oe) magnétique. Les traits pleins correspondent au fit de 1 -
M/Mmax par une loi en T 3/2 pour chacune des différentes épaisseurs.
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4.3. Jonctions tunnel magnétiques à anisotropies perpendiculaires au plan

En effet, du fait de la présence dans les couches d’ondes de spin [122] [123] (excitations
collectives des moments magnétiques du ferromagnétique), on s’attend à ce que, pour des tem-
pératures inférieures à Tc/3 (Tc étant la température de Curie du matériau), l’aimantation suive
une loi de comportement :

Mmax −M(T )

Mmax

= 1− M(T )

Mmax

= BT
3
2

La valeur de B dépend fortement de l’épaisseur t de la couche ferromagnétique, et il a été
démontré que le coefficient B dépend de cette épaisseur de la manière suivante :

B(t) = Bbulk +Bsurface/t

Un adjustement numérique des données expérimentales (trait plein sur la figure 4.9) confirme
l’évolution en T 3/2. L’augmentation de l’épaisseur se traduit, comme prévu, par une diminution
de la valeur de B.

En conclusion, on passe d’une couche de CoFeB continue à une couche discontinue pour des
épaisseurs supérieures à 1,5 nm. Avec nos conditions de dépôt, il faut donc déposer au moins 2
nm de CoFeB si l’on veut garder une couche continue. Cela nécessite de revoir l’optimisation
de la bicouche magnétique pour conserver l’anisotropie perpendiculaire. Ce point sera abordé
plus loin.

Influence de l’épaisseur de MgO

Avant d’aller plus loin, on peut s’intéresser de plus près à ce qui se passe lorsque l’on aug-
mente légèrement l’épaisseur de la barrière. Les mesures qui suivent ont été effectuées sur des
jonctions dont la barrière a été portée de 2.5 nm à 3 nm d’épaisseur de MgO, tout en conser-
vant des électrodes magnétiques identiques à l’étude précédente : (Co0.88Tb0.12) 20nm / CoFeB
1.5nm pour l’électrode inférieure (douce) et CoFeB 1.5nm / (Co0.84Tb0.16) 20nm pour l’élec-
trode supérieure (dure).

FIG. 4.10 – Mesures de résistance en fonction du champ magnétique pour un échantillon
(Co0.88Tb0.12) 20nm / CoFeB 1.5nm / MgO 3nm / CoFeB 1.5nm / (Co0.84Tb0.16) 20nm / Cu /
Pt. De gauche à droite sont tracées les courbes mesurées respectivement à 300 K, 250 K et 200
K.
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Chapitre 4. Jonctions tunnel à anisotropie magnétique perpendiculaire

La magnétorésistance tunnel est quasiment identique à celle observée avec 2.5 nm de MgO,
ce qui n’est pas très surprenant. Dans le cas des jonction tunnel à aimantations planaires du cha-
pitre 3, une si petite augmentation de l’épaisseur de MgO n’avait pas non plus eu d’incidence
majeure sur la TMR. Ces jonctions ont été mesurées à basse température, afin de vérifier leurs
propriétés de conductance tunnel, notamment pour observer s’il y a des effets de filtrage en
symétries. Nous voyons que les champs coercitifs des couches augmentent fortement lorsque la
température diminue (figure 4.10), ce qui complique les mesures. A 200 K, seul le cycle mineur
est accessible. En deça de 50 K, nous n’avons même plus accès à celui-ci.

FIG. 4.11 – Mesures de dI/dV dans l’état parallèle (P) et antiparallèle (AP) pour différentes
température pour un échantillon (Co0.88Tb0.12) 20nm / CoFeB 1.5nm / MgO 3nm / CoFeB 1.5nm
/ (Co0.84Tb0.16) 20nm / Cu / Pt.

Nous pouvons cependant accéder aux caractéristiques de conductance dynamique (dI/dV)
des jonctions, en fonction de la température T (voir la figure 4.11). La configuration P est ob-
tenue en saturant l’échantillon à + 4000 Oe, la configuration antiparallèle en appliquant, après
saturation, un champ de -1000 Oe. Les résultats montrent bien une caractéristique du transport
tunnel (courbe parabolique). A 13 K, nous observons, dans l’état parallèle, un petit renflement
pour une tension de polarisation positive de± 170 mV : ceci est la signature du canal de conduc-
tion ∆5 majoritaire (voir la discussion au chapitre 3). Le fait que la TMR ne soit pas plus élevée,
alors que l’on constate la signature des effets de filtrage en symétrie, se comprend donc par le
fait que la couche de CoFeB n’est pas continue : une partie du courant passe alors par des zones
où le CoTb est directement en contact avec la barrière tunnel.

Enfin, une autre caractéristique est apparue lorsque l’épaisseur de MgO a été portée à 3 nm :
le plateau de résistance en configuration antiparallèle n’est plus plat. La résistance de la jonction
tunnel augmente légèrement dès que le champ appliqué diminue, et cela même en champ positif.

Nous avons tenté de comprendre l’origine de ces pentes en mesurant les cycles R(H) de la
jonction structurée en faisant varier l’angle θ entre la direction du champ appliqué et la direction
d’anisotropie des couches magnétiques. Ces mesures sont reportées sur la figure 4.12-a. De ces
cycles, on tire la différence entre les champs coercitifs positif et négatif, ∆Hc, pour chacune
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4.3. Jonctions tunnel magnétiques à anisotropies perpendiculaires au plan

FIG. 4.12 – A gauche, mesures de résistance en fonction du champ magnétique pour un échan-
tillon (Co0.88Tb0.12) 20nm / CoFeB 1.5nm / MgO 3nm / CoFeB 1.5nm / (Co0.84Tb0.16) 20nm /
Cu / Pt à température ambiante en fonction de l’angle entre le champ magnétique et la surface.
L’angle de 180˚ correspond à une configuration de champ perpendiculaire. A droite, différence
entre les champs coercitifs positif et négatif pour la couche dure et la couche douce.

des deux couches (dure et douce). La figure 4.12-b représente cette différence pour plusieurs
valeurs d’angle θ autour de la direction supposée d’anisotropie. L’angle de 180 degrés corres-
pond au champ magnétique appliqué perpendiculairement au plan des couches, direction qui
correspond normalement à l’axe facile d’aimantation. On constate que, pour les angles compris
entre 182 et 190 degrés, la différence de champ coercitif pour la couche dure est très importante.
Or, normalement, cette différence devrait être nulle.

Ce comportement peut être à un couplage magnétique entre les électrodes douce et dure.
En effet, lorsque le décalage ∆Hc est maximum (ce qui est observé pour un angle θ d’environ
186-188 degrés), on observe sur le cycle R(H) que le renversement de la couche douce n’est
plus abrupt, mais progressif. Ces données ne permettent pas de déterminer avec certitude l’ori-
gine exacte du couplage. Mais, au vu de la structure utilisée, on peut suspecter que ce couplage
résulte d’inhomogénéités de la couche dure. Une étude plus complète de la structure de l’em-
pilement devra être entreprise pour le confirmer. En tout cas, la conséquence est que la couche
dure n’est pas saturée.

Modification de la couche dure

Un moyen de surmonter le problème de non-continuité de la couche de CoFeB déposée sur
le MgO est d’augmenter l’épaisseur de celle-ci, au moins de 2nm de CoFeB. Or, comme on
l’a évoqué, l’augmentation de l’épaisseur de CoFeB va modifier les propriétés magnétiques de
l’ensemble de la bicouche CoTb/CoFeB. Pour compenser cette modification, il est nécessaire
de modifier les propriétés de la couche de CoTb. Pour cela, nous avons remplacé la couche dure
CoFeB 1.5nm / (Co0.84Tb0.16) 20nm par soit CoFeB 2nm / (Co0.80Tb0.20) 20nm / Cu / Pt, soit
CoFeB 2nm / (Co0.80Tb0.20) 40nm.
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Chapitre 4. Jonctions tunnel à anisotropie magnétique perpendiculaire

FIG. 4.13 – A gauche, mesures de résistance en fonction du champ magnétique appliqué, pour
un échantillon (Co0.84Tb0.16) 20nm / CoFeB 1.5 nm/ MgO 2nm / CoFeB 2nm / (Co0.80Tb0.20)
20nm / Cu / Pt. A droite, conductance dynamique en fonction de la tension de polarisation,
pour les configurations parallèle et antiparallèle, sur ce même échantillon.

Un cycle de R(H) représentatif d’échantillons avec une couche dure CoFeB 2nm /(Co0.80Tb0.20)
20nm, est donné en figure 4.13. La courbe de gauche (en noir) est obtenue après un cycle ± 4
kOe. La courbe grise est obtenue après application d’un champ magnétique de 1,5 T (à l’aide
d’un VSM, étant donné que les bancs de magnéto-transport du laboratoire ne permennent pas
d’atteindre de telles valeurs de champ), dans l’espoir de saturer la couche dure. On constate sur
le cycle R(H) que l’application de ce champ n’est pas suffisante. Les courbes de conductance
présentent de leur côté la signature d’un processus de transport tunnel, signe que la jonction
tunnel est fonctionnelle.

FIG. 4.14 – Mesures de résistance en fonction du champ magnétique appliqué, pour un échan-
tillon (Co0.84Tb0.16) 20nm / CoFeB 1.5nm / MgO 2nm / CoFeB 2nm / (Co0.80Tb0.20) 20nm / Cu /
Pt. Les flèches schématisent les directions des aimantations de chacune des deux couches.

On peut comprendre le cycle d’aimantation à l’aide de la figure 4.14. La couche de Co-
FeB en contact avec la barrière est cantée (son axe d’anisotropie est désaxé) et la couche dure
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4.3. Jonctions tunnel magnétiques à anisotropies perpendiculaires au plan

CoTb/CoFeB dure ne se retourne jamais. Pour réduire ce canting, il faut renforcer l’anisotropie
perpendiculaire de l’ensemble, en augmentant l’épaisseur de la couche de Co0.80Tb0.20.

FIG. 4.15 – A gauche, mesures de résistance en fonction du champ magnétique appliqué, pour
un échantillon (Co0.84Tb0.16) 20nm / CoFeB 1.5nm / MgO 3nm / CoFeB 2nm / (Co0.80Tb0.20)
40nm / Cu / Pt. A droite, conductance dynamique en fonction de la tension de polarisation,
pour les configurations parallèle et antiparallèle, sur ce même échantillon.

En augmentant son épaisseur à 40 nm, on observe (figure 4.15) que les pentes sont réduites,
comme on s’y attend. Seul problème, la TMR a diminué, et ne vaut plus que 50 %. On suppose
que le canting d’aimantation d’interface est responsable de cette diminution. Cette limitation
des propriétés magnétiques est probablement ce qui nous empêche d’obtenir une TMR supé-
rieure à celle attendue, maintenant que le problème de continuité du CoFeB a été réglé.

4.3.4 Oxydation de la couche de CoxTb1−x

Une complication rencontrée lors de la mise en forme des jonctions est la propension qu’ont
les terres rares à s’oxyder. La couche de CoTb s’oxyde très facilement lorsqu’elle est au contact
d’oxygène, ce qui est susceptible de survenir à deux étapes de la fabrication.

D’abord pendant la phase de dépôt : même avec un vide suffisamment poussé (10−9 mbar)
dans l’enceinte principale, le temps de pause entre la fin du dépôt de CoTb et le début du dépôt
de la couche supérieure peut être suffisant pour que la couche s’oxyde légèrement. Il est donc
préférable de déposer les couches supérieures dans la foulée, afin de ne pas laisser la couche
exposée trop longtemps.

L’oxydation peut également survenir pendant l’étape de structuration, lors de la première
phase de gravure ionique. Cette première étape nécessite de graver l’échantillon jusqu’au ni-
veau de la barrière tunnel. La mince épaisseur de la couche de CoFeB rend fréquentes des
surgravures accidentelles l’échantillon. La couche de CoTb va, lors des étapes suivantes de
structuration, être de fait exposée à l’air libre et s’oxyde rapidement. Cela peut fortement dé-
grader les propriétés de la JTM (altération du magnétisme, instabilité des contacts électriques,
formation de barrières tunnel parasites qui vont dépolariser les électrons, court-circuit entre les
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Chapitre 4. Jonctions tunnel à anisotropie magnétique perpendiculaire

FIG. 4.16 – Spectres Auger, en mode dérivé, enregistrés lors de la progression de la gravure
dans deux cas : jonction non surgravée en haut, jonction surgravée en bas (respectivement,
échantillons 1510 et 1527). Les courbes montrent les spectres Auger, enregistrés à différentes
étapes de la gravure (la dose, indiquée pour chaque courbe, est incrémentée pas à pas). Dans
la seconde figure, on voit que l’on a dépassé (de loin) la barrière : la signature de l’oxygène a
complètement disparu, et l’intensité des pics associés au Co et au Tb augmente.
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4.4. Jonctions tunnel magnétiques à anisotropies croisées

deux électrodes).

Un dénombrement des échantillons traités lors de cette étude font bien apparaître une lé-
gère corrélation entre surgravure et dysfonctionnement de la barrière. Dès lors qu’il y a une
surgravure avérée (constatée par une analyse Auger de la surface de l’échantillon à la fin de la
gravure ; voir la figure 4.16 pour un exemple), plus de 50 % des jonctions tunnel magnétiques
de la plaque étaient court-circuitées et donc inutilisables.

Lorsque la gravure est arrêtée normalement (c’est à dire dans la barrière tunnel), le taux
de réussite est plus favorable : dans trois-quarts des cas, plus de 80 % des jonctions sont opé-
rationnelles. Notons toutefois que ces barrières restent fragiles ; leur tensions de claquage est
comprise entre 0.5 et 1 V, ce qui est faible par rapport à celles des jonctions à aimantation
planaire.

4.4 Jonctions tunnel magnétiques à anisotropies croisées
La section précédente a montré que l’on parvenait à élaborer des jonctions tunnel ma-

gnétiques à anisotropies magnétiques perpendiculaires au plan, même si leurs performances
peuvent encore être optimisées. L’étape suivante est d’élaborer une JTM à aimantations croi-
sées, à partir des résultats sur les jonctions à aimantations planaires et perpendiculaires.

4.4.1 Élaboration et caractéristiques
L’échantillon est élaboré par pulvérisation cathodique, suivant le même principe que celui

déjà détaillé dans la section précédente. La composition de la jonction est la suivante : Verre //
Ta 5nm / Co 10nm / IrMn 7.5nm / CoFeB 6nm / MgO 3nm / CoFeB 2nm / (Co0.84Tb0.16) 40nm /
Cu 3.5nm / Pt 3nm.

FIG. 4.17 – Schéma de principe de la JTM à aimantations croisées.

La structure à aimantation perpendiculaire est obtenue par une couche de CoFeB de 2nm
associée à une couche de Co0.84Tb0.16 de 40 nm d’épaisseur. Les résultats de la section précé-
dente ont montré que cette couche, de petit coercitif, reste perpendiculaire même après recuit.
Ces résultats ont aussi mis en évidence une saturation incomplète de l’aimantation dans la direc-
tion perpendiculaire. Ce point reste encore en suspens, et il devra être amélioré. En l’état, il est
toutefois possible d’assembler la jonction, au moins pour confirmer la faisabilité du dispositif.
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Chapitre 4. Jonctions tunnel à anisotropie magnétique perpendiculaire

L’électrode inférieure de la jonction perpendiculaire est remplacée par l’empilement à ai-
mantation planaire utilisé dans les jonctions du chapitre 3. En l’occurence, il s’agit d’une couche
de CoFeB dont l’aimantation est biaisée par décalage d’échange, en y adjoignant une couche
de l’antiferromagnétique IrMn bloquée. Remarquons au passage qu’ici, puisque la couche de
CoTb inférieure est remplacée par la structure à aimantation planaire, on ne retrouve pas les dif-
ficultés d’élaboration rencontrées dans la section précédente. On constate notamment un taux
de réussite de presque 100 % dans la réalisation technologique, ce qui souligne qu’une partie
des difficultés précédemment rencontrées provient de la couche de CoTb inférieure.

Pour le reste, le procédé d’élaboration reprend ceux déjà exposés dans les parties concer-
nés, notamment pour le dépôt de la barrière. L’échantillon est recuit postérieurement au dépôt,
sous vide, à une température de 300˚C pendant une heure. Le but est cette fois-ci double : il
sert à favoriser la cristallisation de la jonction, mais aussi à bloquer magnétiquement la couche
d’échange ; on applique en plus un champ magnétique de +200 Oe, suivant la direction de facile
aimantation de la couche planaire, pendant le refroidissement de la jonction.

La figure 4.18 présente les cycles d’hystérésis de chacune des deux couches, mesurés par
magnétométrie VSM, avant la structuration de l’échantillon. Le champ magnétique y est appli-
qué suivant chacune des deux directions (dans le plan, perpendiculairement au plan des couches
de l’échantillon).

FIG. 4.18 – Cycles d’hystérésis, mesurés par magnétométrie VSM, de la multicouche avec le
champ appliqué dans le plan [a] et perpendiculaire au plan [b]. La courbe en pointillés corres-
pond au cycle avant recuit, celle en trait plein au cycle après recuit à 300˚C. On observe bien
la réduction du champ coercitif de la couche à anisotropie perpendiculaire, après recuit.

Le cycle d’hystéresis mesuré dans le plan, permet bien, après recuit, d’observer les champs
coercitifs de la couche de Co et la couche de CoFeB (toutes deux biaisées par la couche d’IrMn,
ce qui explique leur décalage). Pour l’électrode à anisotropie perpendiculaire au plan, le cycle
après recuit montre un champ coercitif du CoFeB/CoTb de 900 Oe. Le petit saut parasite obser-
vable à bas champ sur les deux cycles résulte de l’inclusion (involontaire) d’impuretés magné-
tiques dans la couche tampon de Ta déposée sur le substrat (et qui forme la couche d’accroche
de l’ensemble de la multicouche).
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4.4. Jonctions tunnel magnétiques à anisotropies croisées

4.4.2 Propriétés de magnéto-transport
La figure 4.19 présente les mesures de magnétorésistance effectuées sur la jonction Verre //

Ta 5nm / Co 10nm / IrMn 7.5nm / CoFeB 6nm / MgO 3nm / CoFeB 2nm /(Co0.84Tb0.16) 40nm
/ Cu 3.5nm / Pt 5nm (échantillon 1594), après structuration et recuit. Le champ magnétique est
appliqué suivant l’axe d’anisotropie de la couche à aimantation planaire. Comme précédem-
ment, les mesures sont réalisées en configuration deux-points, à température ambiante, à une
tension de polarisation Vp = + 10 mV.

FIG. 4.19 – Cycles de magnétorésistance, mesurés à température ambiante sur la jonction 45a,
montrant l’évolution de la résistance R en fonction du champ magnétique appliqué. Le champ
est appliqué dans le plan, afin de limiter les effets de non- saturation de la couche dure.

Le cycle R(H) a l’allure de celui caractéristique d’une jonction tunnel à aimantation croisées
[55]. On mesure 60 % de TMR à température ambiante. On voit que l’aimantation de la couche
à anisotropie planaire se retourne avant que la couche à aimantation perpendiculaire ne soit
complètement saturée. Nous n’avons donc pas accès à l’amplitude totale de la TMR autrement
permise. La caractéristique courant-tension (figure 4.20) présente un aspect non-linéaire, et la
conductance dynamique est parabolique, comportement attendu pour du transport tunnel. On
notera la résistance surfacique élevée, qui vaut ici 2, 5MΩ.µm2.

Ces résultats sont un premier pas encourageant : ils valident la faisabilité de la jonction à
anisotropies croisées proposée. Nous arrivons déjà à obtenir, de manière reproductible, des JTM
qui présentent une TMR relativement élevée (60 %). Le problème de magnétisme de l’électrode
perpendiculaire de CoFeB/CoTb limite encore cette valeur. Une fois qu’il sera réglé, on peut
espérer obtenir des valeurs de TMR plus importantes. Nous disposerons alors de la dernière
brique de base nécessaire à l’élaboration de la double jonction tunnel. En dehors de leur intérêt
pour ce projet, ces structures à aimantations croisées peuvent trouver des applications en tant
que capteur de champ magnétique [124].
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FIG. 4.20 – Caractéristique courant-tension [a] et conductance dynamique [b] mesurés sur
l’échantillon 1594-45a, à température ambiante. L’état P est obtenu après saturation de la
couche supérieure dans le plan, en appliquant un champ de + 4 kOe.

4.5 Conclusion

Le travail de ce chapitre a été motivé par la nécessité de disposer de jonctions tunnel magné-
tiques à anisotropies magnétiques croisées (avec une direction alignée dans le plan des couches,
l’autre étant perpendiculaire aux couches), en vue de réaliser les doubles jonctions tunnel ma-
gnétiques. Ces jonctions devaient utiliser des matériaux magnétiques qui permettent l’obtention
d’anisotropies perpendiculaires et de valeurs de TMR élevées, mais aussi qui soient compatibles
avec l’utilisation des barrières tunnel de MgO élaborées par pulvérisation cathodique magné-
tron.

Ce n’était pas le cas des empilements Co/Pt utilisés dans les doubles jonctions tunnel à bar-
rières d’alumine ; ceux-ci entraînent une texturation parasite de la barrière de MgO, problème
qui ne se posait pas dans le cas des barrières amorphes d’alumine. Il a donc fallu, là encore,
partir de zéro pour mettre en place un procédé d’élaboration de JTM qui répondent aux critères
demandés.

Le choix des matériaux magnétiques perpendiculaires s’est porté sur des couches minces
amorphes de CoTb, systèmes par ailleurs étudiés au laboratoire pour des travaux sur les vannes
de spin (thèse en cours de Matthias Gottwald). Une partie importante du travail a consisté à
obtenir des JTM incorporant ce matériau.

Pour ce faire, nous avons d’abord obtenu des jonctions CoTb / CoFeB / MgO / CoFeB /
CoTb. Elles présentent une TMR de 60 % à température ambiante, valeur proche de l’état de
l’art sur ce type de systèmes, mais qui reste inférieure à ce qui peut être espéré théoriquement.
Nous avons identifié un facteur susceptible d’expliquer cette limitation de TMR, à savoir la
non-continuité des électrodes de CoFeB en-deçà d’une certaine épaisseur. L’augmentation de
l’épaisseur de ces électrodes devrait permettre de bénéficier pleinement des effets de filtrage en
symétrie, et donc conduire à une TMR plus élevée. Ces effets n’ont toutefois pas pu être confir-
més avec certitude dans notre cas, puisque l’augmentation de l’épaisseur de CoFeB a conduit
à une dégradation des propriétés magnétiques (non saturation de la couche dure) qui a masqué
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une éventuelle hausse de TMR. L’origine précise de ce problème n’est pas encore complètement
comprise, et un complément d’étude devra être mené afin de régler ce contretemps.

Sur la base de ces résultats, l’empilement ainsi obtenu a tout de même été repris pour éla-
borer des JTM Ta / Co / IrMn / CoFeB / MgO / CoFeB / CoTb à anisotropies croisées. Celles-ci
présentent 60 % de TMR à température ambiante. La levée du problème de magnétisme de la
couche dure identifié dans le cas précédent, permettra là aussi l’obtention de TMR plus élevée.

En dehors de son intérêt pour les études de précession, ce système peut avoir une utilité et
servir de base dans le cadre des études pour le spin-torque transfer dans des JTM perpendicu-
laires. Ses performances en termes de TMR sont tout à fait convenables, puisque, comme on
l’a vu, le record actuel de TMR (tous matériaux confondus) est actuellement à 200 %. Notre
approche est donc potentiellement intéressante, à condition d’arriver à lever le problème de ma-
gnétisme et de confirmer l’augmentation de TMR attendue. Cela dit, ce travail n’a pas été mené
avec la STT à l’esprit, et les JTM souffrent de quelques problèmes rédhibitoires (résistance sur-
facique très élevée, . . . ). Qui plus est, certains des systèmes concurrents ont récemment fait des
avancées très significatives, comme les travaux très récemment publiés par Yuasa et coauteurs
[120].

En tout état de cause, ces travaux ont permis de valider l’approche choisie. Ce chapitre s’est
conclu avec l’obtention de JTM fonctionnelles, quoique perfectibles. La brique de base propo-
sée permet d’obtenir des propriétés supérieures à celles obtenues avec les barrières d’alumine ;
elle sera très prochainement améliorée, puis intégrée dans la double jonction tunnel magné-
tique.
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Chapitre 5

Élaboration de multicouches
ferromagnétiques sur une jonction métal /
oxyde / semi-conducteur

5.1 Introduction

5.1.1 Objectifs du chapitre

Ce chapitre est consacré à l’élaboration de structures magnétiques (filtre à spin ou vannes
de spin) déposées sur une jonction métal/oxyde/semi-conducteur. Ces travaux constituent l’ap-
proche complémentaire l’approche « tout-solide » précédemment discuté. Le but est ici de par-
venir à élaborer un morceau du dipositif « tout-solide » nécessaire pour l’étude de la précession
du spin, en utilisant une approche alternative à l’utilisation d’une jonction tunnel magnétique.
Dans ce chapitre, on s’attachera à élaborer ces empilements, pour montrer la faisabilité de l’ap-
proche, puis à optimiser leurs propriétés (magnétisme, propriétés électriques et structurelles).
Des mesures de transport d’électrons chauds seront ensuite effectuées sur ces systèmes, afin
d’étuduer la transmission polarisée en spin. Ces études sont réalisées en partenariat avec le la-
boratoire Physique de la Matière Condensée, de l’Ecole Polytechnique, à Palaiseau.

Dans un contexte plus large, ces jonctions ferromagnétique/semi-conducteur sont étudiées
depuis de nombreuses années, dans l’espoir de parvenir à injecter, de manière efficace, un cou-
rant polarisé en spin dans un semi-conducteur, notamment le silicium ou l’arsenure de gallium.
L’enjeu est important : il rendrait possible la réalisation de composants magnétiques hybrides,
compatibles avec les technologies CMOS sur lesquelles sont basées une bonne partie des dis-
positifs contemporains de la microélectronique.

Le principe du dispositif à réaliser est le suivant : un faisceau d’électrons I0, polarisés en
spin, est injecté dans une structure composée d’un empilement de plusieurs couches ferroma-
gnétiques. Cet empilement peut être une vanne de spin, ou une jonction tunnel magnétique.
En tirant profit des effets de polarisation et de magnéto-résistance observés dans ces structures
(respectivement magnétorésistances géante (GMR) et tunnel (TMR)), on pourra assurer une
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FIG. 5.1 – Schéma de principe du dispositif étudié. Un faisceau d’électrons I0, polarisés en
spin, est injecté dans une structure composée d’une vanne de spin (couches ferromagnétiques
FM1 et FM2, séparées par un espaceur métallique non-magnétique), déposée sur un substrat
semi-conducteur (SC) recouvert d’une couche d’oxyde (Ox). Le dispositif expérimental donne
accès aux courants de base et de collecteur de la structure (IB et IC), permettant ainsi d’étudier
la transmission des électrons chauds dans l’échantillon.

sélectivité du courant collecté en fonction de l’état de spin des électrons chauds.
L’étude sera ici menée avec des vannes de spin. Selon les résultats, les travaux pourront

être étendus à des empilements comportant des jonctions tunnel magnétiques. En fait, dans un
premier temps, nous travaillerons sur des échantillons ne comportant qu’une seule couche ferro-
magnétique (effet de filtre à spin), afin de vérifier la dépendance en spin du courant d’électrons
transmis. Le faisceau d’électrons polarisés en spin est injecté dans la couche simple ; suivant
l’orientation de la polarisation des électrons par rapport à l’aimantation de cette couche magné-
tique unique, les électrons sont diffusés de manière différente, et il apparaît un magnéto-courant
d’électrons chauds. Il en sera de même pour la précession si la configuration des aimantations
n’est pas colinéaire, ou avec une vanne de spin, comme c’est le cas sur le schéma de la figure
5.1 : deux couches ferromagnétiques, FM1 et FM2, sont séparées par un espaceur métallique
non-magnétique).

Le filtrage en énergie peut soit être assuré par une jonction Schottky (jonction métal/semi-
conducteur), soit par une jonction MOS (métal/oxyde/semi-conducteur). La seconde option est
préférable, car la couche d’oxyde intemédiaire permet de limiter la diffusion des métaux de
transition (provenant de la couche ferromagnétique) dans le semi-conducteur. Concernant la
nature de l’oxyde, nous avons le choix entre du silicium oxydé, de l’aluminium oxydé, mais
aussi l’oxyde de magnésium, comme celui qui est utilisé pour les barrières tunnel de nos JTM,
ou encore une combinaison de ces matériaux.

Les mesures de transmission seront effectuées sur le dispositif expérimental mis en œuvre
par l’équipe PMC de l’école Polytechnique, qui a déjà fait l’objet de plusieurs travaux pour
l’étude du transport dans des jonctions métal / semi-conducteur [125], [126]. Le dispositif expé-
rimental donne accès aux courants de base et de collecteur de la structure (IB et IC), permettant
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ainsi d’étudier la transmission des électrons chauds dans l’échantillon.

5.1.2 Plan de travail

Dans un premier temps, le travail porte sur l’élaboration de structures multicouches qui pos-
sèdent toutes les propriétés requises pour cette étude. En effet, les échantillons doivent satisfaire
à un certain nombre de contraintes :

– Les propriétés électriques de la jonction métal/(oxyde)/semi-conducteur doivent permettre
la mesure. Notamment, la résistance électrique dynamique (R) de la jonction métal /
oxyde / semi-conducteur doit être suffisamment grande par rapport à la résistance d’accès
de la multicouche métallique (r). En effet, c’est le ratio r/R entre ces deux grandeurs
qui fixe la limite de détection du courant transmis. Or, les coefficients de transmission
attendus sont très faibles, de l’ordre de 10−6 à 10−5 [126]. Vu les valeurs de r usuelles,
(quelques dizaines d’ohms), il est préférable que R soit de l’ordre du méga-ohm.

– Du point de vue structurel, il est impératif que l’empilement des couches minces présente
la plus faible rugosité possible. Dans le cas contraire, on pourra voir apparaître des cou-
plages magnétiques entre les couches ferromagnétiques, ce qui aura une incidence sur
leurs propriétés. Bien évidemment, les couches (notamment celle d’oxyde) doivent d’être
suffisamment bonne qualité pour ne pas présenter de défauts susceptibles de donner lieu
à des courts-circuits. Le tout doit également avoir une épaisseur totale la plus faible pos-
sible. En effet, plus l’épaisseur de l’empilement sera grande, plus les électrons chauds
seront susceptibles de se thermaliser lors de leur parcours, ce qui diminuera d’autant le
courant collecté.

– La multicouche magnétique (qui dans un premier temps est à anisotropie planaire) doit
présenter des couches découplées avec une aimantation rémanente à champ nul et, pour
les vannes de spin, une magnétorésistance la plus grande possible. Les besoins de l’étude
nous conduiront par la suite à élaborer des vannes de spin à anisotropies magnétiques croi-
sées (une orientée dans le plan de la couche, et l’autre dans le plan normal à la couche).
Il faudra donc parvenir à stabiliser une telle configuration magnétique.

Ce travail d’élaboration a été découpé en plusieurs étapes : d’abord, nous avons travaillé
sur l’élaboration de la jonction oxyde / semi-conducteur en optimisant la texture de la couche
d’oxyde. Une fois cette étape validée, nous avons travaillé à l’élaboration de la couche (et des
multicouches) magnétique(s) et à optimisation des propriétés magnétiques.

Dans un second temps, les échantillons qui répondaient aux critères énoncés plus haut ont
été sélectionnés pour y effectuer les mesures de transmission d’électrons chauds. Nous présen-
tons les premiers résultats issus des campagnes de mesures menées au laboratoire PMC. Ce
chapitre est consacré à l’élaboration des structures, et n’a donc pas vocation à analyser en dé-
tail la physique du transport d’électrons chauds dans ces structures. Aussi, pour une étude plus
approfondie, on pourra se rapporter aux travaux de thèse de Xiaoxin Li, actuellement en cours
au laboratoire PMC. Nous montrerons cependant que du transport d’électrons chauds a pu être
observé sur des structures de type filtre à spin et vanne de spin, et nous discuterons ces résultats.
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5.2 Propriétés du substrat semi-conducteur

Les multicouches ont été déposées sur deux types de substrats : des substrats de silicium
(Si) d’orientation (111) et (100) d’orientation (100), avec des dopages de type n et de type p.
Les dopages sont tels que les résistivités se situent dans une gamme de 1 à 10 Ω.cm (la densité
de dopage vaut 1015 cm−3). Les substrats sont polis sur une face. Pour éliminer le contact re-
dresseur arrière, le contact électrique est pris via un contact InGa.

L’essentiel du travail s’est déroulé sur des substrats Si, principalement pour des raisons
de coût, vu le nombre important d’échantillons à réaliser. Pour commencer, des tests ont été
menés sur les substrats Si(111) et Si(100), car ces derniers présentent des rugosités de surface
différentes. Par la suite, pour la croissance du MgO, nous avons travaillé uniquement sur les
substrats de Si(100).

5.3 Jonctions MOS à barrière d’Al2O3

5.3.1 Caractéristiques des échantillons

Conditions d’élaboration

Les empilements sont déposés sur les substrats de silicium, après une étape de décapage
(ou etching). Cette étape consiste à décaper la surface du substrat à l’aide d’un plasma « RF »
d’argon, pour éliminer les divers contaminants (eau, couche d’oxyde natif. . . ) qui auraient pu
s’y adsorber avant l’insertion dans le bâti. Cette pulvérisation est faite à une puissance plasma
de 100 W, sous une pression d’argon de 2.10−2 mbar.

On peut ensuite ajouter sur le substrat une couche supplémentaire d’oxyde, en sus de la bar-
rière d’Al2O3. En effet, cette dernière doit être élaborée en deux temps, en déposant d’abord une
couche métallique d’aluminium, qui est ensuite oxydée par un plasma d’oxygène. Or, en dépo-
sant directement le métal Al sur la surface du semi-conducteur, on risque de promouvoir une
interdiffusion entre le Si et le métal, et ce même si le dépôt est réalisé à température ambiante.

Pour se prémunir contre ce problème, une solution est d’intercaler une couche de SiO2 de
faible épaisseur (2 à 3 nm). Pour cela, après le décapage, la surface du semi-conducteur est
soumise à un plasma d’Ar+O2 (d’une durée 60 s, avec une puissance de 20 W et une pression
d’argon de 10−2 mbar) afin de l’oxyder de manière contrôlée. Dans ce cas, la réactivité avec le
métal déposé est moindre. Mais comme le métal est déposé sur un isolant, il y a un risque de
formation d’une couche rugueuse, en raison de la différence des tensions de surface des deux
matériaux.

Pour synthétiser la barrière d’Al2O3, on dépose une couche d’aluminium de 2 nm d’épais-
seur, que l’on oxyde par plasma d’Ar+O2 (paramètres expérimentaux : durée 80 s, puissance
20 W, pression d’argon de 10−2 mbar). Le choix des paramètres expérimentaux, issu de l’expé-
rience dans l’élaboration des jonctions tunnel magnétiques vues au chapitre 5, est optimisé de
sorte à oxyder entièrement toute la couche d’aluminium.
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Couplage magnétique et rugosité des couches déposées

Les études de précession nécessitent des structures dans lesquelles les différentes configu-
rations de l’aimantation à champ nul sont stabilisées. En effet, tout champ externe appliqué
viendra se rajouter au champ d’échange dans la couche ferromagnétique, ce qui entraînera un
effet de précession supplémentaire (même si l’amplitude de cet effet sera petite devant celle de
la précession induite par le champ d’échange). Pour assurer la stabilité des configurations, il est
donc nécessaire de diminuer au maximum les couplages entre les couches magnétiques.

On trouve de nombreuses sources de couplage dans des empilements de couches minces ma-
gnétiques. Outre le couplage direct de deux couches en contact, il existe plusieurs mécanismes
de couplage magnétostatique, qui sont aujourd’hui bien connus : le champ démagnétisant dû à
la forme de la couche, les interactions de parois de domaines. . . [103]. Le cas qui nous intéresse
ici est lié à la topographie de surface des couches magnétiques, et plus particulièrement au ni-
veau de leurs interfaces avec les couches voisines non-magnétiques : c’est le couplage dit de
peau d’orange (ou orange peel coupling), initialement décrit par Louis Néel en 1962 [127]. Il
se produit dans un système de deux couches minces séparées par une couche non-magnétique.
Si l’interface n’est pas parfaitement plane, la modulation irrégulière des interfaces entre ces
couches conduit à l’accumulation locale de « charges magnétiques ». De là, il naît un champ di-
polaire, qui tend à coupler les deux couches entre elles. Ce couplage peut être ferromagnétique
ou antiferromagnétique, selon la façon dont est corrélée la rugosité des deux couches.

FIG. 5.2 – Schéma de principe illustrant les deux types de rugosité qui pouvant conduire à un
couplage magnétostatique des deux couches de la vanne de spin. Extrait de [128].

Cette accumulation de charges peut résulter d’une rugosité topographique de la surface,
comme Néel l’a montré, mais aussi d’une rugosité « magnétique », qui provient alors d’une dis-
tribution non uniforme de l’aimantation à champ nul (voir l’illustration figure 5.2). Ce dernier
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cas a été observé dans des jonctions tunnel magnétiques [128].

Cela souligne donc l’importance de contrôler la rugosité de la structure semiconducteur/isolant
sur laquelle on dépose la multicouche magnétique.

5.3.2 Contrôle de la rugosité d’empilements oxyde/semi-conducteur
Nous avons commencé par travailler sur une simple structure oxyde/semi-conducteur, uti-

lisant des substrats de Si d’orientation (111) ou (100). Afin de limiter l’interdiffusion entre
l’aluminium et le silicium, la surface de Si est préalablement au dépôt de la barrière oxydée
par plasma, suivant la procédure décrite plus haut. Notre préoccupation est avant tout d’obtenir
une structure présentant une surface aussi plane que possible, pour éviter tout couplage magné-
tique entre les deux couches. Nous avons commencé par essayer de réduire la rugosité de la
barrière amorphe d’alumine, sur laquelle est déposée la multi-couche magnétique. La topologie
de la surface dépend de plusieurs paramètres expérimentaux, comme le traitement de décapage
plasma (etching) du substrat, l’oxydation de la couche d’aluminium, ou encore l’orientation
cristallographique du substrat de Si. L’oxydation de la couche d’aluminium étant contrôlée,
nous avons considéré l’influence des deux autres paramètres.

Une première tentative pour réduire la rugosité de l’empilement consiste à modifier le temps
de décapage plasma de la surface de Si, (noté tetch), effectué préalablement au dépôt des couches
supérieures. Les échantillons étudiés sont de type Substrat // décapage(durée tetch) / oxydation
/ Al 2nm / oxydation, déposés sur des substrats de Si(100) et Si(111).

Nous avons caractérisé la rugosité de la surface par microscopie à force atomique (atomic
force microscopy, ou AFM) la surface d’Al2O3 n’étant que peu modifiée par un rapide passage
à l’air. Les figures 5.3 et 5.4 présentent les images AFM de la surface des échantillons réalisés
sur Si (100) et sur Si (111). De ces résultats, on détermine la rugosité RMS (root mean square)
de la surface d’alumine. Elle est tracée sur la figure 5.5 en fonction des propriétés du substrat et
de la durée du traitement plasma.

On constate que la rugosité RMS est plus importante sur le substrat d’orientation (100) et va
croissant en augmentant le temps d’oxydation. Pour ce qui est du substrat d’orientation (111),
le minimum de rugosité est atteint pour un temps de décapage de t = 1350 secondes. De même,
on constate que la rugosité pic à pic est plus importante sur le substrat d’orientation (111) que
d’orientation (100) et décroit quand on augmente la durée du décapage.

A ce stade de l’étude, il est prématuré de trancher entre l’un ou l’autre des substrats. Pour
la suite, nous retiendrons une valeur de temps de décapage fixée à 900 s, pour être sûr d’avoir
enlevé tout l’oxyde natif et afin d’avoir des rugosités RMS voisines pour les deux types de
substrats.
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FIG. 5.3 – Évolution de la rugosité de la surface de la barrière en fonction des conditions de
décapage du substrat de Si(100). Temps d’etching respectifs de [a] 450s, [b] 700s et [c] 1350
s. Le profil de rugosité est directement mesuré sur l’image AFM (trait gris vertical).
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FIG. 5.4 – Évolution de la rugosité de la surface de la barrière en fonction des conditions de
décapage du substrat de Si(111). Temps d’etching respectifs de [a] 450s, [b] 1350s, [c] 1750s
et [d] 2150 s. Le profil de rugosité est directement mesuré sur l’image AFM (trait gris vertical).
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FIG. 5.5 – Évolution de la rugosité en fonction de la durée de décapage du substrat.

5.3.3 Propriétés magnétiques

Magnétisme et magnétorésistance géante

Nous avons ici étudié plusieurs configurations de vannes de spin, afin de tester la combi-
naison de différents matériaux pour les couches douce/dure. Nous avons utilisé CoFeB, NiFe,
Co et une association Co/IrMn, de champs coercitifs qui vont de 1 Oe pour le CoFeB à 30 Oe
pour le Co, et un champ de bias compris entre 100 et 300 Oe pour le système Co/IrMn après
recuit sous champ. A chaque fois, l’épaisseur de Cu est fixée à 3,5 nm ; celle des couches de
NiFe, CoFeB et Co sont inférieures à 5nm, en prévision des futures expériences de précession
pour lesquelles l’épaisseur des couches doit être minimale si l’on veut conserver un courant
d’électrons chauds. Les structures réalisées sont du type Si // décapage 900s / SiO2 / Al2O3 2nm
/ (vanne de spin) / (couche de protection). L’étude des propriétés magnétiques a été faite par
magnétométrie VSM (vibrating sample magnetometer) à température ambiante.

On observe que, presque systématiquement, les couches sont couplées sur substrat Si, alors
qu’elles avaient les propriétés désirées lorsqu’elles étaient déposées sur des substrats de verre
(voir par exemple figure 5.6). Le phénomène est beaucoup plus marqué dans le cas du substrat
Si(111) que pour le substrat Si(100).

La raison de ce couplage est la rugosité pic à pic du substrat. En effet, dans le cas du verre,
elle est bien inférieure à 1 nm alors que sur les substrats Si(111), les valeurs mesurées dépassent
4 nm. Avec le Si(100), la rugosité est moindre, et le couplage est souvent moins prononcé (fi-
gure 5.7).

Notons au passage la valeur élevée de la magnétorésistance géante (GMR), qui atteint 8 %,
alors que la même structure déposée sur un substrat de verre ne présentait qu’une GMR de 3 %.
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FIG. 5.6 – Cycles d’aimantation de la même structure, Al2O3 / Co 5nm / Cu 3.5nm / Co 3nm /
Ta 0.5nm / Co 3nm / IrMn 10nm / Pt 3nm, à gauche déposée sur un substrat de verre recouvert
de 5 nm de Ta, à droite sur Si(111) / SiO2.

FIG. 5.7 – Cycle d’aimantation et mesure de GMR d’une structure Si(100) // décapage 900s /
SiO2 / Al2O3 2nm / Co 4nm / Cu 3.5nm / Co 4nm / IrMn 7.5nm / Pt 3nm.

Influence de l’oxydation de l’espaceur de cuivre

La rugosité de l’empilement peut également provenir d’une importante rugosité de la couche
de cuivre que l’on utilise ici comme espaceur de la vanne de spin. En effet, le cuivre déposé par
pulvérisation cathodique a naturellement tendance à croître sous forme de gros grains, ce qui
induit une rugosité à grande échelle. Un moyen de s’affranchir de ce problème est d’introduire
un flux d’oxygène pendant le dépôt. Il a été montré que cela permet de réduire la taille de ces
grains, ce qui aplanit l’interface entre les couches [129].

Pour vérifier cette hypothèse, nous avons fabriqué une série d’échantillons Si(100) décapage
900s / SiO2 / Al2O3 2nm / Ta 3nm / NiFe 5nm / Cu 3.5nm oxydé / Co 3nm / IrMn 7.5nm / Ru
3nm, pour lesquels la couche de cuivre est déposée dans un plasma mixte d’argon mélangé à de
l’oxygène. La figure 5.8 présente deux cycles d’hystéresis, mesurés par magnétométrie VSM,
sur deux échantillons où la couche de Cu a été déposée dans un plasma d’Ar+O2 avec un flux
respectivement de 2 et 5 sccm (standard cubic centimeters per minute).

On constate une diminution du couplage ferromagnétique lorsque l’oxydation du cuivre est
augmentée lors du dépôt. Cela tend à confirmer que l’on a bien réduit la rugosité de l’empi-
lement. Cette technique, bien qu’utile pour réaliser des couches tampon à base de cuivre, est
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5.3. Jonctions MOS à barrière d’Al2O3

FIG. 5.8 – Cycles d’aimantation de la multicouche NiFe/Cu/Co/IrMn déposée sur
Si/SiO2/Al2O3, pour deux valeurs du flux d’O2 ajouté pendant le dépôt de l’espaceur de cuivre.

malheureusement inutilisable dans notre cas, où le Cu est intégré dans la vanne de spin. En effet,
les mesures de magnéto-transport sur ces multicouches découplées ont montré qu’il n’y a plus
du tout de magnétorésistance géante (GMR). Nous supposons que la couche de CuO est respon-
sable de la dépolarisation du spin des électrons, détruisant ainsi l’effet de magnétorésistance.
Cette piste a donc dû être abandonée.

5.3.4 Influence de l’insertion d’une couche de tantale

Un autre moyen d’atténuer les problèmes de rugosité est d’insérer une fine couche de tan-
tale dans la structure. Ce dernier, pour de faibles épaisseurs (4-5 nm), est amorphe lorsqu’il est
préparé par pulvérisation cathodique. Il permet d’atténuer, voire d’éliminer complètement la
rugosité provenant des grains développés dans les couches inférieures, mais aussi de faciliter la
croissance sur un matériau isolant. Le dépôt du Ta sur une surface rugueuse permet d’obtenir
une surface lisse sur laquelle on peut faire croître les couches supérieurs.

Pour essayer de minimiser la rugosité de l’empilement magnétique, nous avons élaboré
des échantillons avec une couche de Ta qui était intercalée à deux endroits différents : soit
directement sur le substrat semi-conducteur, soit sur la barrière. Dans tous les cas, l’épaisseur de
Ta doit être optimisée afin de conserver une épaisseur totale de multicouche qui soit la plus petite
possible. Dans chaque cas, nous présentons des clichés de coupes de microscopie électronique
en transmission (MET), ainsi que les propriétés magnétiques de la multicouche.

Insertion du Ta entre l’oxyde et la multicouche métallique

Dans cet échantillon, du Ta a été inséré entre l’oxyde d’aluminium Al2O3 et la multicouche
magnétorésistive. L’échantillon a pour structure Si(100)/ décapage 900s / SiO2 / Al2O3 2nm / Ta
5nm / Co 4nm / Cu 3.5nm / Co 4nm / IrMn 7.5nm / Pt 3nm.
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FIG. 5.9 – Clichés en microscopie électronique en transmission de l’échantillon sur Si/Si-
a/SiO2/Al2O3/Ta.
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Les images de microscopie MET (figure 5.9) montrent que la couche d’Al2O3 (couche de
couleur blanche sur l’image) est continue mais présente une importante ruguosité. Il est dif-
ficile d’en estimer une valeur à cause de l’effet de moyenne dans l’épaisseur. Cependant, une
valeur de 2 nm, en accord avec les mesures AFM, est tout à fait raisonnable. La présence de la
couche de Ta au-dessus de celle d’Al2O3 permet cependant de réduire quelque peu la rugosité
de la multocouche magnétique, ce qui permet un léger découplage magnétique (Figure 5.9) des
couches magnétiques de la vanne de spin.

On constate aussi qu’entre la couche d’Al2O3 et le substrat de Si, se trouve une couche de
Si amorphe de 2 nm d’épaisseur. Des mesures de EELS (electron energy loss spectroscopy)
(figure 5.10) ont montrée qu’elle n’est pas oxydée. Ainsi, la couche apparaissant en blanc sur
la coupe TEM, d’épaisseur 3.1 nm, est composée de 1.1 nm de SiO2 et 2 nm d’Al2O3. Les
autres mesures EELS confirment la position des différents éléments dans la multicouche sans
interdiffusion notable.

Concernant la GMR, celle-ci est rarement observée lorsque le Ta est déposé sur Al2O3,
même si certains échantillons présentent une variation relative de résistance de 3 % à tempé-
rature ambiante. Les mesures de magnétométrie montrent que cela n’est pas lié à un mauvais
découplage entre les électrodes (figures 5.11 et 5.12). Ce point reste pour l’instant inexpliqué.
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FIG. 5.10 – Analyse EELS de la multicouche. Á gauche, image physique obtenue par microsco-
pie électronique. Au milieu, image chimique : le Co apparaît en vert et le Cu en rouge. Á droite,
image chimique : le Co apparaît en vert, l’IrMn en rouge et le Pt en bleu.

FIG. 5.11 – Cycle d’aimantation et mesure de GMR d’une structure Si(100) décapé 900s / SiO2

/ Al2O3 2nm / Ta 3nm / NiFe 5nm / Cu 3.5nm / Co 3nm / IrMn 7.5nm / Ru 3nm.

FIG. 5.12 – Cycle d’aimantation et mesure de GMR d’une structure Si(100) décapé 900s / Al2O3

2nm / Ta 3nm / NiFe 5nm / Cu 3.5nm / Co 3nm / IrMn 7.5nm / Ru 3nm.
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Insertion du Ta entre l’oxyde et le silicium

Dans cet échantillon, du Ta a été inséré entre le SiO2 et l’alumine. La structure de l’échan-
tillon est Si(100)/ décapage 900s / SiO2 / Ta 5nm / Al2O3 2nm / Co 4nm / Cu 3.5nm / Co 4nm /
IrMn 7.5nm / Pt 3nm.

FIG. 5.13 – Cliché en microscopie électronique en transmission de l’échantillon sur Si/Si-
a/SiO/Ta/Al2O3/.

Les clichés de microscopie (figure 5.13) montrent que l’empilement Si/Si-amorphe/SiO/Ta
est très plat, ce qui entraine la formation d’une couche d’oxyde d’aluminium (en blanc sur
l’image) continue et très peu rugueuse, ce qui amène une faible rugosité de la multicouche
magnétique et donc un découplage magnétique de la vanne de spin. On retrouve à nouveau la
couche de Si amorphe (en noir) ; nous verrons d’ailleurs dans la section suivante qu’elle joue
un rôle important pour la croissance de la couche de MgO.

Du fait de la faible rugosité, toutes les vannes de spin sont découplées (on présente quelques
cycles d’hystéresis dans les figures 5.14 et 5.15), aussi bien pour les substrats de Si(100) que
ceux de Si(111). Nous retrouvons également une magnétorésistance géante de 7.8 %, alors que
la même structure sur substrat de verre présente une GMR de 3%.
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FIG. 5.14 – Cycle d’aimantation et mesure GMR d’une structure Si(100) décapé 900s puis
oxydé / Ta 3nm / Al2O3 2nm / Co 4nm / Cu 3.5nm / Co 4nm / IrMn 7.5nm / Pt 3nm.

FIG. 5.15 – Cycle d’aimantation et mesure GMR d’une structure Si(100) décapé 900s puis
oxydé / Ta 5nm / Al2O3 2nm / Co 5nm / Al2O3 2nm / NiFe 4nm / Ru 2nm, avant et après recuit
à 200˚C.

5.3.5 Propriétés électriques

Pour les structures possédant ses couches magnétiques découplées, des mesures des caracté-
risatiques courant/tension ont été effectuées afin de s’assurer que la jonction métal/(oxyde)/semi-
conducteur réalisée répond bien au cahier des charges énoncé en début de chapitre. Au vu des
résultats exposés précédemment, nous n’avons pas continué l’étude sur les structures Si/ SiO2 /
Al2O3 / Ta.

Les caractéristiques des diodes MOS ou MOMS sont des qualité suffisante pour réaliser des
mesures de transport d’électrons chauds (figure 5.16). Cependant, aucun courant d’électrons
chauds transmis n’a pas être mesuré. De plus, les caractéristiques I-V ne présentent pas de pho-
tocourant. Plusieurs raisons peuvent être avancées :

– L’ensemble des échantillons a été déposé sur des substrats de Si de type p. L’extension
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5.3. Jonctions MOS à barrière d’Al2O3

FIG. 5.16 – En haut, cycle d’aimantation et caractéristique I-V d’une structure Si(100) décapé
900s puis oxydé / Al2O3 2nm / Co (4nm) / Cu (3.5nm) / Co (4nm) / IrMn (7.5nm) / Pt (3nm).
En bas, cycle d’aimantation avant et après recuit et caractéristique I-V d’une structure Si(111)
décapé 900s / Ta 5nm / Al2O3 2nm / Co 5nm / Al2O3 2nm / Ox 65s / NiFe 4nm / Ru 2nm.

de la barrière Schottky est grande, ce qui limite le transfert d’électrons chauds. De plus,
les trous voient également une barrière de potentiel, ce qui limite le photocourant (voir le
schéma figure 5.17). Une étude complémentaire, avec des substrats Si de type n, va être
prochainement menée afin de tester cette hypothèse.

– Les électrons chauds doivent traverser une double barrière de potentiel : la barrière d’alu-
mine de 2nm d’épaisseur, puis ensuite la barrière de SiO2 (dont on rappelle qu’elle est
nécessaire pour limiter la diffusion du Si dans la barrière d’alumine). Au total, les couches
d’oxyde ont une épaisseur de 4 à 5 nm, ce qui est important. Il sera intéressant de pour-
suivre cette étude en supprimant la couche de SiO2, tout en limitant la diffusion du Si
dans l’alumine par l’interposition d’une barrière de diffusion de Ta.

5.3.6 Bilan

Les structures utilisant une couche d’oxyde d’aluminium ont posé de multiples problèmes
de qualité structurelle, ce qui a compliqué l’obtention des propriétés magnétiques désirées et qui
a nécessité de longs travaux d’optimisation de la multicouche. D’un point de vue électrique, les
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FIG. 5.17 – Diagrammes de bandes dans une structure MOS-p et MOS-n.

diodes MOS ou MOMS sont de bonne qualité, peut être même trop, puisqu’elles filtrent tous les
électrons chauds. Des mesures complémentaires sont à réaliser, afin de remédier à ce problème.

Ce travail va se poursuivre car in fine il nous permettra de disposer de structures MOS avec
des isolants de gaps différents : l’oxyde d’aluminium possède une hauteur de barrière de 1 à 3
eV, valeur inférieure à celle de l’oxyde de magnésium (4 eV).

5.4 Jonctions MOS à barrière de MgO

5.4.1 Caractéristiques et élaboration des échantillons

Comme cela a été rappelé au début du rapport, une alternative à la barrière alumine est la
barrière MgO. Cette dernière est étudiée au laboratoire depuis plus de 5 ans, aussi bien par
épitaxie par jets moléculaires que par pulvérisation cathodique. De plus, en pulvérisation catho-
dique, elle présente une meilleure qualité cristallographique que la barrière alumine, et possède
une tension de claquage plus importante. Utilisée dans des jonctions tunnel magnétiques, elle
permet d’obtenir une TMR bien plus élevée que les jonctions à varrière d’oxyde d’aluminium
(à ce sujet, on se rapportera au chapitre 3). Dans le cas présent, son utilisation est intéressante
car elle possède intrinsèquement une hauteur de barrière plus grande (de 4 eV dans les jonctions
tunnel épitaxiées) que celle d’alumine.

La couche de MgO est directement déposée par pulvérisation cathodique, à partir d’une cible
de MgO, dans un plasma d’argon pur. Il n’est donc plus nécessaire de réaliser une oxydation
d’une couche métallique pré-déposée, comme on le faisait pour l’alumine. Cela élimine le risque
d’interdiffusion à l’interface métal/semi-conducteur. Aussi, on pourra se dispenser d’oxyder le
silicium après décapage.

Les structures étudiées ont essentiellement été réalisées sur le substrat Si(100). Il était ini-
tialement prévu une épitaxie du MgO(100). Mais, ce dernier cristallise dans une structure de
type NaCl (maille cubique), avec un paramètre de maille a = 0.421 nm. Le désaccord de maille
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important (22,5 %) rend quelque peu délicate la croissance épitaxiale du MgO(100) sur du
Si(100).

Pour y remédier, un certain nombre de stratégies pu être mises en place. On citera par
exemple le dépôt épitaxial de MgO (100) directement sur Si(100) avec des interfaces diffuses,
ou avec la stabilisation d’un composé interfacial d’oxyde de silicium [130] [131] [132]. Pour ce
qui est du dépôt par pulvérisation, Kohn et coauteurs [133] ont montré que jusqu’à 3 nm d’épais-
seur, le MgO préfère une orientation (100) lorsqu’il est déposé sur une fine couche (épaisseur
< 2 nm) de Si oxydé thermiquement. En revanche, lorsque le MgO est déposé directement sur
du Si(100), la couche est amorphe sur presque 2 nm d’épaisseur à partir de l’interface avec le Si.

Nous avons donc testé ces deux cas de figures, avec ou sans couche tampon de SiO2, afin de
voir lequel permettra d’obtenir des échantillons de meilleure qualité. Les dépôts sont finalement
effectués par pulvérisation cathodique.

Tout comme pour les structures MOS réalisées à partir d’Al2O3, une première étape, dite
d’etching, consiste à décaper la surface du substrat avec d’un plasma RF d’argon, pour éliminer
les divers contaminants (eau, oxyde natif. . . ) qui auraient pu s’y adsorber avant l’insertion dans
le bâti. Cette étape est identique à celle utilisée dans le cas de la barrière Al2O3 ; en particulier,
on conserve la durée de décapage de 900 secondes. Son augmentation au delà de cette valeur
n’a montré aucune incidence sur les propriétés de l’empilement.

Comme indiqué précédemment, nous pouvons ici soit déposer le MgO (suivi du reste de
la multicouche) sur le substrat décapé, soit oxyder le silicium avant le dépôt du MgO. Dans
ce cas, la surface du semi-conducteur est soumise à un plasma d’Ar+O2 (suivant les mêmes
paramètres que ceux présentés dans la section 5.1) de sorte à obtenir une couche de SiO2 de 2
à 3 nm d’épaisseur. Dans la foulée, le MgO est ensuite déposé sur le SiO2, suivi du dépôt de la
multicouche.

Suite à cette préparation du substrat, le MgO est déposé à partir d’une cible céramique dans
un plasma RF d’Ar pur avec une puissance de 25 W et une pression d’argon de 10−2 mbar.
La couche a une épaisseur comprise entre 2 et 3nm, comme nous avons pu le faire pour les
jonctions tunnel magnétiques.

Les figures 5.18 et 5.19 présentent des images de microscopie électronique en transmission
(MET) à haute résolution, sur des coupes transverses d’échantillons, avec et sans oxydation du
Si, et après un recuit à 300˚C.

Dans le cas où le silicium est oxydé par plasma (figure 5.18), les images de microscopie
montrent successivement, à partir du substrat de Si, la présence des couches suivantes : une
couche de Si amorphe non-oxydé (bande noire) de moins de 2 nm d’épaisseur, puis une couche
de SiO2 (couleur blanche) d’environ 2,3 nm d’épaisseur, surmontée d’une couche de MgO de
2 nm d’épaisseur. L’identification de la couche de silicium amorphe non oxydé se base sur
les résultats des analyses EELS, effectuées dans la section précédente, sur les échantillons à
barrière d’alumine, où cette couche était également présente.

En changeant de zone d’observation, on voit que le MgO est très mal cristallisé, voire
presque amorphe. Ces observations vont à l’opposé des conclusions de l’étude de Kohn et al.
[133]. L’origine de cette disparité peut s’expliquer par une différence de qualité du SiO2 entre
les deux études, ce qui rend difficile la transposition de leurs conclusions à notre cas.
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FIG. 5.18 – Cliché de microscopie électronique en transmission d’une coupe d’un échantillon
de structure Si / Si-a / SiO2 / MgO / Co / Cu / Co.

Dans le cas du dépôt direct du MgO après le décapage du Si, les choses sont tout à fait
différentes (voir la figure 5.19 et un agrandissement figure 5.20). En partant du substrat de
Si(100), les clichés montrent un empilement qui se compose comme suit : une couche de couleur
noire, identifiée comme étant du Si amorphe non-oxydé (noté Si-a sur les clichés), suivi d’une
fine couche blanche d’épaisseur estimée à 2,1 nm. Cette dernière correspond à la couche de
MgO (2 nm d’épaisseur nominale). On voit également que le MgO est très bien texturé, avec une
texture oriéntée (100). Les conclusions vont ici dans le sens de l’étude de Kohn précédemment
mentionnée ; bien qu’il n’y ait ici pas de SiO2, la couche de silicium amorphe non oxydé sert
de couche tampon, permettant la cristallisation du MgO(100).

Ce type de dépôt permet donc d’obtenir des rugosités de surface très faibles, mais aussi, et
surtout, une couche de MgO de très bonne qualité cristallographique. C’est celui-ci que l’on uti-
lisera par la suite. Les résultats étant satisfaisants pour les besoins de l’étude sur la précession,
nous n’avons pas mené plus loin cette partie de l’étude.

Cela confirme en tout cas l’importance d’une couche amorphe pour obtenir du MgO(100)
avec nos conditions de dépôt. On se rappellera que c’est la base même de la réalisation des
jonctions tunnel CoFeB / MgO / CoFeB, comme on l’a expliqué dans le chapitre 3. Le fait de
déposer le MgO sur les électrodes amorphes de CoFeB permet à celui-ci d’acquérir sa texture
(100). Les recuits en température effectués après le dépôts conduisent ensuite, à continuer sa
cristallisation, ainsi que celle du matériau utilisé pour les électrodes. Ici, on retrouve bien la
planarité et la texture du MgO déposé sur une couche amorphe, mais nous n’avons pas observé
de fortes modifications de la structure cristallographique entre le recuit à 200˚C et 300˚C (figure
5.19) ; nous suspectons que ceci est lié à la non recristallisation du Si amorphe sous jacent.

En conclusion, nous sommes parvenus à élaborer un empilement oxyde / semi-conducteur,
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FIG. 5.19 – Cliché de microscopie électronique en transmission d’une coupe d’un échantillon
de structure Si/Si-a/MgO/Co/Cu/Co à gauche après recuit à 200˚C et à droite après recuit à
300˚C.

FIG. 5.20 – Zoom sur la zone d’intérêt de la multicouche Si/Si-a/MgO/Co/Cu/Co.
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qui satisfait aux critères demandés : une barrière d’oxyde cette fois-ci fine (d’épaisseur nomi-
nale qui peut être variée, de manière contrôlée, entre 1 et 3 nm) et une très faible rugosité. Cette
jonction Si(100)/MgO va donc pouvoir servir de base de travail pour la suite de l’étude, qui
consiste à y déposer toutes sortes d’empilements de couches minces ferromagnétiques et métal-
liques.

Cette stucture peut également trouver un intérêt en dehors du présent projet. En effet, des
travaux complémentaires menés dans l’équipe (et non présentés ici) ont permis d’épitaxier du
Fe(100) sur un empilement Si(100)/Si-a/MgO ainsi préparé par pulvérisation. L’intérêt est de
pouvoir réaliser des jonctions tunnel magnétiques épitaxiées en se passant des substrats de MgO,
extrêmement coûteux, habituellement utilisés pour de tels travaux. Ces travaux sont appelés à
se poursuivre dans la thèse d’Amandine Duluard.

5.4.2 Propriétés magnétiques
Couches uniques

Les premiers types d’échantillons testés sur MgO sont de type filtre à spin : ils sont consti-
tués d’une simple couche magnétique, ici du cobalt de 5 nm d’épaisseur, déposée sur la jonction.
L’échantillon est nécessaire pour les premières mesures de transmission, afin de s’assurer que
le courant d’électrons chauds traverse bien la barrière.

Les figures 5.21 et 5.22 présentent les cycles d’aimantation de la couche de Co seule, sur
Si/SiO/MgO et Si/MgO pour différentes épaisseurs de MgO.

FIG. 5.21 – Cycles d’hystérésis pour une couche de Co de 5nm d’épaisseur sur Si/SiO/MgO
2nm et Si/MgO 2nm.

On constate bien, dans tous les cas, que la valeur du champ coercitif est la même (environ
20 Oe) et que la rémanence est toujours unitaire. Ce type d’échantillon est donc, du point de
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FIG. 5.22 – Cycle d’hystérésis en fonction de l’épaisseur de MgO pour des échantillons avec
une couche d’oxyde (à gauche) et sans oxyde (à droite).

vue magnétique, tout à fait adapté à la mesure de la transmission d’électrons chauds.

Multicouches magnétiques à aimantations planaires

Une fois acquise la structure de base, nous avons déposé une vanne de spin, à anisotropies
planaires et colinéaires. Nous avons directement retenu la multicouche magnétique qui avait
donné les propriétés les plus satisfaisantes, à savoir celle Co/Cu/Co/IrMn, où la couche dure est
durcie par décalage d’échange grâce à la couche de IrMn.

FIG. 5.23 – Cycle d’hystéresis mesuré par VSM, et cycle de GMR, sur l’échantillon Si(100)-n
décapé / MgO 3nm / Co 5nm / Cu 3,5nm / Co 5nm / IrMn 7,5nm / Pt.

La figure 5.23 présente le cycle d’hystérésis et la mesure de GMR de l’échantillon de com-
position Si(100)-n décapé / MgO 3nm / Co 5nm / Cu 3,5nm / Co 5nm / IrMn 7,5nm / Pt. Le
cycle d’aimantation est mesuré par VSM (vibrating sample magnometer). La magnétorésis-
tance géante (GMR) est mesurée sous pointes, en configuration deux-points, à une tension de
+10 mV. Pour cet empilement, la GMR vaut 2,7 %.

La figure 5.24 présente le cycle d’hystérésis et la mesure de GMR de l’échantillon de compo-
sition Si(100)-n oxydé / MgO 3nm / Co 4nm / Cu 3.5nm / Co 4nm / IrMn 7.5 / Pt. On remarquera
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FIG. 5.24 – Cycle d’hystéresis mesuré par VSM, et cycle de GMR, sur l’échantillon Si(100)-n
oxydé / MgO 3nm / Co 4nm / Cu 3.5nm / Co 4nm / IrMn 7.5 / Pt.

que la GMR présente une valeur élevée, atteignant 6 %.

Multicouches magnétiques à aimantations croisées

Nous avons enfin travaillé sur la structure à aimantations croisées. Celle-ci est composée
d’une couche de cobalt, d’anisotropie planaire, et d’une multicouche à anisotropie perpendi-
culaire au plan de la couche. Cette dernière est constituée d’un empilement de bicouches de
cobalt/platine (Co/Pt), empilement répété n fois. Les propriétés magnétiques d’anisotropie non-
planaire de ce type de structure sont bien connues [105]. Contrairement aux travaux du chapitre
4, nous n’aurons pas ici à nous préoccuper des problèmes de texturage du MgO, ce qui nous
autorise à utiliser cet empilement.

La couche à aimantation perpendiculaire sera mise en contact avec la structure MOS. Ainsi,
elle assurera la mesure de la précession des électrons obtenue dans la couche ferromagnétique
planaire, après injection à partir d’un faisceau externe. On retrouve l’architecture proposée dans
l’introduction. Avec cette architecture, nous pourrons utiliser n’importe quelle couche ferroma-
gnétique à aimantation planaire. On pourra ainsi étudier la précession pour différents matériaux
et différentes épaisseurs, ce qui permettra de voir l’influence de la valeur des champs molécu-
laires, des longueurs de thermalisation. . .

Il est toutefois difficile de déposer une telle couche directement sur une surface isolante
qui, on le rappelle, favorise la formation de clusters métalliques plutôt que d’une couche conti-
nue. Ici, les multicouches ont été déposées par pulvérisation cathodique, sur un substrat Si(100)
dopé n et décapé, puis recouvert d’une couche de MgO de 2nm d’épaisseur. Les mesures d’ai-
mantation sont réalisées soit par magnétométrie VSM, soit par mesure électrique d’effet Hall
extraordinaire (EHE) [134]. Le tableau 5.1 récapitule les structures étudiées.

La figure 5.25 présente les cycles d’aimantation hors du plan. On constate que, pour une
épaisseur de Co :

– supérieure à 0,4 nm, l’aimantation passe dans le plan de la couche (échantillons 1879 et
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FIG. 5.25 – Cycles d’aimantation (mesurés par EHE) des échantillons Co/Pt avec le champ
appliqué perpendiculairement au plan des couches.
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Échantillon Structure
1879 Si(100)/MgO2/Pt5/(Co0.4|Pt0.48)x5/Co0.4/Cu/Pt
1880 Si(100)/MgO2/Pt5/(Co0.3|Pt0.48)x5/Co0.3/Cu/Pt
1881 Si(100)/MgO2/Pt5/(Co0.2|Pt0.48)x5/Co0.2/Cu/Pt
1882 Si(100)/MgO2/Pt5/(Co0.3|Pt0.36)x5/Co0.3/Cu/Pt
1883 Si(100)/MgO2/Pt5/(Co0.3|Pt0.36)x5/Co0.3/Cu/Pt
1889 Si(100)/MgO2/Pt5/(Co0.2|Pt0.48)x5/Co0.3/Cu/Pt
1890 Si(100)/MgO2/Pt3/(Co0.2|Pt0.48)x5/Co0.3/Cu/Pt
1891 Si(100)/MgO2/Pt2/(Co0.2|Pt0.48)x5/Co0.3/Cu/Pt
1892 Si(100)/MgO2/(Co0.2|Pt0.48)x5/Co0.3/Cu/Pt
1893 Si(100)/MgO2/Pt2/(Co0.2|Pt0.48)x5/Co0.2/Cu/Co5/Pt
1895 Si(100)/MgO2/Pt2/(Co0.2|Pt0.48)x5/Co0.2/Cu/Co5/Pt

TAB. 5.1 – Tableau récapitulatif de la composition des multicouches étudiées.

1882)
– égale à 0,3 nm, en champ négatif, une structure en domaines se développe (ces struc-

tures ont été visualisées par microscopie Kerr ; la taille des domaines est supérieure au
micromètre).

– égale à 0,2 nm, le renversement de l’aimantation est brutal et la rémanence en champ nul
est égale à 1. Ces propriétés sont conservées même après un recuit à 300˚C.

Les pics qui sont visibles dans les mesures d’EHE proviennent d’un mauvais alignement
accidentel des 4 pointes utilisées pour la mesure d’EHE. Ils disparaissent lorsque les contacts
sont pris proprement, par exemple après définition par lithographie. Dans tous les cas, ils ne
remettent pas en cause l’interprétation des données. Pour notre étude, les meilleures propriétés
sont obtenues lorsque la couche de Co possède une épaisseur n’excédant pas 0,2 nm. C’est cette
épaisseur que nous conservons par la suite.

FIG. 5.26 – Cycles d’EHE mesurés avec le champ magnétique appliqué hors du plan pour les
échantillons 1889 à 1892.
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Dans un second temps, nous avons varié l’épaisseur de la couche tampon de Pt, qui aide à
l’obtention de l’aimantation perpendiculaire. Encore une fois, le but est l’étude du transport des
électrons chauds. Il est donc nécessaire de diminuer au maximum l’épaisseur des couches. En
variant l’épaisseur de la couche de Pt de 0 nm à 5 nm (échantillon 1889 à 1892, figure 5.26), il
apparaît qu’on ne peut pas se passer de la couche de Pt inférieure. Une épaisseur minimale de 2
nm est nécessaire.

FIG. 5.27 – Mesure de GMR, avec application du champ magnétique dans le plan de la multi-
couche Si(100)-n décapé / MgO 3nm / Pt 2nm / (Co 0.2nm/Pt 0.48nm)x5 /Cu 3,5nm / Co 5nm /
Pt.

La figure 5.27 présente la mesure de GMR faite sur une vanne de spin à aimantations croi-
sées de composition Si(100) décapé / MgO 3nm / Pt 2nm / (Co 0.2nm/Pt 0.48nm)x5 /Cu 3,5nm /
Co 5nm / Pt. Elle présente bien les caractéristiques d’une vanne de spin à aimantations croisées.

5.4.3 Propriétés électriques

La multicouche magnétique étant découplée, nous avons effectué des mesures des caracté-
ristiques courant/tension afin de s’assurer que la jonction métal/oxyde/semi-conducteur réalisée
répond bien au cahier des charges énoncé en début de chapitre.

Les caractéristiques de ces diodes MOS montrent (figure 5.28) une qualité suffisantes pour
réaliser des mesures de transmission d’électrons chauds. De plus, la présence de photocourant a
pu être observée sur les caractéristiques courant/tension dans le cas d’échantillons réalisées sur
substrat dopé n.

L’ajustement des caractéristiques courant/tension dans le régime bloqué à l’aide de la for-
mule

J = A∗T 2 exp
−φB
kBT

exp
qV

nkBT

[
1− exp

−qV
kBT

]
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FIG. 5.28 – Caractéristique courant/tension de la multicouche Si(100)-n décapée / MgO 2nm /
Co 5nm / Pt 2nm (échantillon 1806).

où A∗ = 4πqk2
Bm

∗/h3, nous permet de déterminer un coefficient d’idéalité n = 1.03. La résis-
tance dynamique de la jonction est de l’ordre du MΩ. Ceci montre que la barrière MOS est de
bonne qualité pour la suite des études du transport d’électrons chauds.

5.5 Transmission d’électrons chauds

5.5.1 Dispositif expérimental
Les mesures de transport d’électrons chauds à l’aide d’une source d’électrons externes ont

été réalisées par l’équipe Electrons Photons Surfaces du laboratoire PMC de l’école Polytech-
nique.

L’échantillon est monté dans une enceinte maintenue sous ultravide, à une pression infé-
rieure à 10−11 torr. Un courant d’électrons chauds (I0) est photoémis par une photocathode
d’arséniure de gallium (GaAs) ; la polarisation en spin de ces électrons est assurée en polarisant
circulairement la lumière du laser envoyée sur le GaAs. Leur énergie E0, définie par rapport au
niveau de Fermi de la couche métallique, est contrôlable en modifiant le potentiel de l’échan-
tillon. Au cours de cette étude, les mesures ont été effectuées sur une plage d’énergies allant de
1 eV à 3 keV.

Le faisceau est ensuite injecté depuis le vide vers la couche métallique de l’échantillon
étudié. Un ensemble d’optiques électroniques permet de guider et de focaliser le faisceau sur
l’échantillon. Pour déterminer la transmission, on mesure l’intensité du courant collecté sur
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5.5. Transmission d’électrons chauds

la face arrière de la structure (IC) et celle du courant collecté sur l’électrode métallique de
l’échantillon (IB). La transmission étant généralement très faible (rapport de l’ordre de 10−4 à
10−6), une chaîne de mesure électrique à bas bruit permet de mesurer des courants de l’ordre
du pico-ampère. Un électroaimant permet, si nécessaire, d’appliquer des impulsions de champ
magnétique de l’ordre de 160 Oe, ce qui permet de retourner l’aimantation des couches magné-
tiques des échantillons. Dans le cas des échantillons magnétiques, la dépendance en spin de la
transmission peut être mise en évidence de deux façons : soit en renversant l’aimantation de
la couche ferromagnétique douce de l’échantillon, soit en inversant la polarisation du faisceau
incident.

5.5.2 Mesures sur un filtre à spin
Des mesures de transmission ont été effectuées sur un filtre à spin, l’échantillon 1806R, de

structure Si(100)) / MgO 2nm / Co 5nm / Pt 2nm. L’effet de filtre à spin est la transmission
dépendante en spin d’un courant d’électrons chauds au travers d’une couche mince ferroma-
gnétique. Ses propriétés (dépendance en énergie / polarisation) vont dans le sens des études
précédentes sur de tels systèmes ce qui montre l’intérêt de nos dépôts et les perspectives à venir
de notre étude.

On présente ici rapidement les travaux passés et le modèle mis en place dans [135] pour
décrire la transmission dans un filtre à spin de structure similaire. On présente ensuite les résul-
tats récents sur notre échantillon, et leur interprétation. Pour une description plus détaillée du
dispositif expérimental, et des expériences passées, on invite le lecteur à consulter [126].

La transmission (notée T ) est habituellement définie comme le rapport entre le courant
d’électrons chauds collecté IC et le courant émis IE : IC /IE = IC /(IB+IC). Lorsque le faisceau
d’électrons incidents est polarisé en spin (comme c’est le cas ici), on distingue les courants
d’électrons chauds pour une polarisation des électrons incidents, IC+, et pour la polarisation
inverse des électrons incidents, IC−. On introduit donc la différence de transmission (notée
∆T) lorsque la polarisation du faisceau est modifiée, et qui traduit la dépendance en spin de
la transmission. Elle est définie comme : ∆T = ∆IC /IE = (IC+ - IC−) / IE . Un autre facteur
important est l’asymétrie de transmission, définie comme suit : A = (IC+ - IC−)/(IC+ + IC−) =
∆T / 2T.

Résultats passés et modèle

L’étude de Rougemaille a porté sur le filtre à spin GaAs (oxydé par passivation UVOCS)
/ Fe / (couche de protection). Les auteurs ont mis en évidence trois régimes de transmission
en fonction de l’énergie (voir figure 5.29). A basse énergie d’injection (environ 10-100 eV), la
transmission augmente proportionnellement à l’énergie, comme le prévoit la théorie. Pour des
énergies d’injection moyennes (100-500 eV), T et ∆T augmentent en suivant une loi de puis-
sance avec l’énergie d’injection. A plus haute énergie (au-dessus de quelques centaines d’eV),
on observe une augmentation brutale de la transmission. Elle est le résultat d’une part de l’ex-
citation en cascade des électrons secondaires du niveau de fermi de la couche métallique, et
d’autre part d’une augmentation de l’énergie moyenne des électrons atteignant la barrière de la
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jonction. Rougemaille et coauteurs ont élaboré un modèle prenant en compte ces phénomènes,
et qui parvient à expliquer quantitativement l’évolution de la transmission [135].

FIG. 5.29 – Documents tirés de [135]. A gauche, évolution de E et de ∆T en fonction de l’éner-
gie d’injection E. On distingue clairement les trois régimes de transmission. A droite, schéma
du profil de potentiel de la structure, et schéma du processus de relaxation des électrons chauds
le long de leur parcours.

Premières mesures sur nos filtres à spin

La figure 5.30 représente la transmission T et la différence de transmission ∆T, en fonction
de l’énergie d’injection, pour l’échantillon 1806R. Les électrons sont injectés avec une polari-
sation de +25 %. On observe deux régimes : le premier, pour une gamme d’énergies allant de
1 à environ 350 eV, pour lequel il y a une très faible transmission, par ailleurs constante. (∆T
reste elle aussi constante). Puis un second régime, d’environ 500 eV jusqu’à 3 keV (on peut
difficilement aller au-dessus), pour lequel on observe une forte augmentation de T et de ∆T
avec l’énergie.

Le comportement à haute énergie est normal, cohérent avec ce qui a été observé dans les tra-
vaux précédents : la transmission et la transmission dépendant du spin suivent toutes deux une
loi de puissance avec l’énergie. L’augmentation brutale, constatée pour une énergie d’injection
de 500 eV, laisse penser qu’à partir de ce seuil, la transmission des électrons se fait au-dessus de
la barrière de MgO. Cela signifie donc qu’il n’y a que peu ou pas de transmission par processus
tunnel au travers de la barrière, contrairement à ce qui était observé dans l’étude citée ci-dessus.
Cela pourrait venir du fait que la barrière de GaAs oxydé par UV était de moins bonne qualité
que le MgO. La transmission alors observée aurait été la conséquence de défauts dans la bar-
rière.
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FIG. 5.30 – Evolution de la transmission d’électrons chauds, en fonction de l’énergie d’injection
des électrons, dans un échantillon de type filtre à spin (Si(100) / MgO 2nm / Co 5nm / Pt 2nm).
Les courbes représentent la transmission T et la différence ∆T de transmission entre les deux
polarisations.

L’ensemble de ces mesures confirme la qualité des dispositifs élaborés. Mais tout n’est pas
parfait : on s’attend à observer une transmission dépendant de l’énergie d’injection dans la
gamme d’énergies intermédiaire (comme c’était le cas dans l’étude précitée). Ici, on ne mesure
pas de transmission dans toute la gamme d’énergies inférieures à 500 eV (c’est la zone gri-
sée sur la figure 5.30). Plus exactement, la transmission reste constante, à une valeur d’environ
10−4. Ce comportement, et cette valeur non-nulle proviennent d’une transmission parasite, cau-
sée par la résistance d’accès que constitue la couche métallique déposée sur Si/MgO. En effet, à
cause du courant d’électrons thermalisés dans la couche métallique, une différence de potentiels
s’instaure sur la diode Si/MgO, entraînant un courant de fuite IC0 . Celui-ci est d’autant plus petit
que la résistance r de la couche métallique est petite. Une bonne estimation de IC0 est donné par
IC0=(r/R)IB, où r est la résistance d’accès, etR est la résistance dynamique de la jonction MOS.

Comme on l’a dit en introduction, c’est donc ce rapport r/R qui limite l’observation de la
transmission. Pour avoir accès aux régimes de transmission à basse énergie, il faut diminuer ce
rapport, soit en augmententant R ou en diminuant r. On pourra diminuer r en jouant sur les
propriétés de la couche métallique. Augmenter R demandera plus de travail : il faudrait réduire
la surface de la jonction, ou encore travailler sur des substrats de propriétés différentes. Le GaAs
serait un candidat (en effet, la masse effective des électrons dans ce matériau est plus basse que
dans le silicium), et des tests sont prévus sur ce matériau.
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5.5.3 Mesures sur une vanne de spin
Enfin, des mesures préliminaires ont été effectuées sur des vannes de spin à aimantation

planaire. La figure (figure 5.31) présente les caractéristiques I-V, avec et sans photocourant.

FIG. 5.31 – Caractéristique I-V de la vanne de spin n-Si(100) / MgO 3nm / Co 5nm / Cu 3.5nm
/ Co 5nm / InMn 7.5nm / Pt 2nm (échantillon 1901).

Les mesures de transmission (figure 5.32) font apparaître deux régimes : le premier, pour
une gamme d’énergies allant de 1 à environ 1200 eV, pour lequel il y a une très faible transmis-
sion qui est constante. Puis un second régime, de 1200 eV jusqu’à 3 keV (on peut difficilement
aller au-dessus), pour lequel on observe une forte augmentation de T avec l’énergie. La quasi-
absence de transmission à basse énergie s’étend sur une gamme d’énergies plus importante que
dans le cas du filtre à spin : jusqu’à 1200 eV contre 350 eV. Cela peut se comprendre par le fait
que l’épaisseur totale de l’échantillon est plus importante que pour le filtre à spin (26 nm contre
environ 10 nm). Les électrons chauds ont à parcourir une plus grande distance avant d’être
collectés, ce qui fait que, pour une même énergie d’injection, une proportion plus importante
d’entre eux sera thermalisée et ne pourra pas franchir la barrière de potentiel.

Notons enfin qu’aucun effet vanne de spin n’a pu être mesuré, ce qui est quelque peu surpre-
nant, car les échantillons, mesurés sous pointes, présentent de la GMR. Qui plus est, la section
précédente a bien mis en évidence l’effet de filtre à spin dans les échantillons basés sur le même
empilement. A l’heure actuelle, nous n’avons aucune explication de ce phénomène. Des études
complémentaires sont encore en cours afin de comprendre cette absence d’effet dépendant du
spin.
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FIG. 5.32 – A gauche, courants IC et IB mesurés en fonction de l’énergie d’injection des élec-
trons. A droite, mesure de la transmission (T ) des électrons chauds dans la vanne de spin
n-Si(100) / MgO 3nm / Co 5nm / Cu 3.5nm / Co 5nm / InMn 7.5nm / Pt 2nm.

5.6 Conclusion
Les travaux menés ont permis d’obtenir des structures ferromagnétique/oxyde/semi-conducteur,

qui remplissent les conditions demandées. Nous avons pu élaborer des empilements de type
vanne de spin, à aimantations planaires et à aimantations croisées. Des mesures d’injection
d’électrons à haute énergie, réalisées sur un filtre à spin Co/MgO/Si, puis sur une vanne de pin,
ont mis en évidence qu’il y a bien de la transmission d’électrons chauds dans la structure. Mal-
gré ces résultats, il reste encore certains points défaillants, comme la résistance d’accès trop
importante, ou encore une trop faible magnéto-résistance des vannes de spin, qu’il faudra cor-
riger.

Ces prémices de résultats valident néanmoins l’approche suivie. Les échantillons pouvant
désormais être obtenus de manière reproductible, ces travaux ouvrent la voie à une étude plus
systématique de l’injection et de la transmission d’électrons chauds. Celle-ci permettra d’opti-
miser les propriétés de l’empilement, en vue de son intégration dans le dispositif tout solide.
Des mesures vont également être entreprises pour tenter d’observer directement la précession
du spin des électrons injectés dans les structures à vannes de spin à aimantations croisées.
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Bilan
L’objectif de cette thèse était de parvenir à contrôler la précession de la polarisation du spin

d’électrons chauds injectés dans une couche mince ferromagnétique. Pour ce faire, nous avons
étudié un dispositif orignial, à base de jonctions tunnel magnétiques (JTM), permettant l’injec-
tion, la précession et la collecte des électrons avec un dispositif tout-solide. S’attaquant à un
sujet presque vierge, il a fallu dans de nombreux cas partir de zéro (expérimentalement, mais
aussi théoriquement), et adapter le travail au gré des premiers retours d’expérience.

L’étude a débuté par l’élaboration d’une telle structure de doubles jonctions tunnel magné-
tiques (DJTM), à partir de jonctions tunnel magnétiques à barrières d’oxyde d’aluminium. Des
premières mesures de transport électronique ont donné des esquisses de résultats sur la préces-
sion de spin. Mais leur interprétation reste trop ambigüe. Un facteur important est la qualité des
échantillons, et plus particulièrement celle des barrières tunnel, qui s’est révélée être insuffisante
(TMR trop faible, tension de claquage trop faible. . . ) pour obtenir des résultats reproductibles
et fiables.

La thèse a donc été réorientée vers le développement d’une structure multicouches plus
adaptée, suivant deux axes. Le premier porte sur le développement de jonctions tunnel à bar-
rière tunnel de MgO capables (en termes de TMR, d’anisotropies magnétiques. . . ) de remplacer
celles à barrières d’alumine. Le second axe porte sur l’élaboration de structures de type multi-
couche magnétique déposée sur une jonction métal / oxyde / semi-conducteur. Celles-ci peuvent
à la fois servir de brique de base alternative au dispositif de collecte initialement envisagé pour
notre dispositif, mais peuvent aussi permettre d’observer directement la précession d’électrons
chauds. L’injection des électrons chauds polarisés en spin se ferait depuis une source externe, et
la précession pourrait être induite et détectée grâce à une vanne de spin à aimantations croisées.

Le premier axe de recherche, sur les JTM à barrière de MgO, a donné lieu à plusieurs
résultats. Nous avons tout d’abord mis en place un procédé d’élaboration des JTM CoFeB /
MgO / CoFeB à aimantations planaires. Leur TMR atteint 130 % à température ambiante. Ce
résultat, quoique suffisant pour nos travaux, reste toutefois en-deçà de l’état de l’art (le procédé
utilisé ne permet pas une cristallisation complète des électrodes de CoFeB).

Ces travaux ont été l’occasion de mener une étude annexe sur les propriétés de transport
tunnel de ces jonctions, afin de mieux cerner l’origine de l’anomalie de conductance observée
à basse température. Nous avons ainsi mis au jour un mécanisme jusqu’alors ignoré, lié à des
interactions électron-électron causé par le désordre structurel aux interfaces électrode/barrière.
Il s’agit d’un résultat nouveau et intéressant, car aucun groupe ne s’était jusqu’alors intéressé à
l’influence que peut avoir l’utilisation d’un matériau amporphe (utilisation délibérée, pour les
raisons exposées au chapitre 3) sur le transport tunnel, alors que l’on sait que ces matériaux
peuvent présenter des propriétés électroniques particulières.

Un autre résultat porte sur le développement des JTM à anisotropies perpendiculaires, uti-
lisant un alliage de CoTb. Partant de zéro, nous avons obtenu une TMR est proche de l’état de
l’art. Des mesures complémentaires ont mis en lumière le rôle décisif de la qualité de la couche
de CoFeB supérieure pour l’obtention de TMR plus élevées.
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Cette étape a ensuite permis de réaliser des JTM à anisotropies croisées, présentant elles
aussi une TMR élevée.

Le second axe de recherche a été mené dans le cadre du contrat ANR SpinPress, en colla-
boration notamment avec le laboratoire PMC de l’école Polytechnique. Le travail a porté sur
l’élaboration des multicouches magnétiques déposées sur un substrat de semi conducteur oxydé.
Nous sommes parvenus à élaborer trois types d’échantillons : (i) des filtres à spin, ainsi que des
vannes de spin à anisotropies (ii) planaires et (iii) croisées. La méthode de dépôt mise au point
a permis d’obtenir des structures combinant de bonnes propriétés magnétiques, structurelles et
électriques. Les premières mesures de transmission d’électrons chauds ont mis en évidence un
effet de filtre à spin dans les jonctions Co/MgO/Si. Ce résultat n’est pas fondamentalement no-
vateur en soi, mais il a permis de reproduire des résultats antérieurs observés sur des structures
similaires. Ils confirment également que l’on observe un courant d’électrons chauds, condition
nécessaire pour envisager des mesures de précession.

Perspectives
Ce travail a permis de poser quelques jalons sur un sujet jusqu’alors peu exploré. Les briques

de base nécessaires à la poursuite du travail expérimental sont désormais, individuellement, opé-
rationnelles. Elles peuvent cependant être améliorées, si l’on veut atteindre les performances
record présentés récemment dans la littérature. Les résultats obtenus peuvent donc servir de
point de départ à d’autres études, notamment pour les JTM à anisotropie perpendiculaire. Leurs
performances sont tout à fait honorables par rapport à l’état de l’art à ce jour.

Pour ce qui est de la précession, le travail de développement exposé dans ce manuscrit n’a
pas laissé le temps de mener cette étude à son terme. Il reste en effet à proposer un modèle
théorique plus élaboré, et aussi à réaliser la double jonction tunnel à partir des briques de base.
Nous avons cependant pu poser quelques jalons pour la suite.

En effet, des tests ont permis d’assembler des DJTM à aimantation planaire, à partir des
JTM MgO individuelles. Un exemple en est donné sur la figure 6.33, qui présente quelques
résultats pour un échantillon de composition Ta 5nm / Co 10nm / IrMn 7.5nm / CoFeB 4nm /
MgO 3nm / CoFeB 10nm / MgO 3nm / CoFeB 1.5nm / Co 4nm / IrMn 10nm / Pt 3nm. On y
trouve le cycle d’hystérésis (mesuré au VSM, avant structuration) et la résistance en fonction
du champ magnétique, mesurée sous pointes, à tension constante.

On distingue bien, sur la figure de droite, les différents plateaux de résistance, correspon-
dant aux trois configurations magnétiques (saturation, retournement de la couche intermédiaire,
puis de la couche douce). Ces propriétés magnétiques sont satisfaisantes, mais les mesures de
magnéto-transport révèlent quelques problèmes.

En effet, la TMR relevée sur ce graphe pour chacune des barrières n’est que de l’ordre de
quelques pourcents, ce qui est très faible devant les 130 % de TMR obtenus sur les JTM in-
dividuelles. De plus, la résistance surfacique de ces doubles jonctions est largement inférieure
à la valeur attendue. Ainsi, la résistance surfacique de la jonction double présentée ci-dessus
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FIG. 6.33 – Cycle d’hystérésis mesuré par VSM, et résistance en fonction du champ magnétique
appliqué, pour une structure Ta 5nm / Co 10nm / IrMn 7.5nm / CoFeB 4nm / MgO 3nm /
CoFeB 10nm / MgO 3nm /CoFeB 1.5nm / Co 4nm / IrMn 10nm / Pt 3nm, après recuit à 300˚C.
Mesures à température ambiante. Les flèches indiquent la configuration de l’aimantation des
trois couches ferromagnétiques (échantillon 1750).

n’est que de RADJTM = 7.7 10−8 Ω.m2, ce qui est supérieur de deux ordres de grandeur à
la résistance surfacique d’une jonction tunnel magnétique simple (environ 10−4 Ω.m2). Or, on
s’attend à ce que cette valeur soit le double de la RA mesurée pour une jonction seule résis-
tance surfacique d’une jonction simple (de composition équivalente et élaborée dans les mêmes
conditions). On peut interpréter ces résultats comme étant la manifestation de la dégradation
d’une, voire des deux barrières tunnel lors de la structuration des jonctions par lithographie.

Une parade serait de se passer d’une étape de microstucturation en salle blanche. Les contacts
électriques, nécessaires à la mesure, seraient alors définis pendant le dépôt en utilisant un jeu
de masques. Mais se pose alors le problème bien connu des effets d’ombrage, qui limiteront la
résolution des motifs.

L’assemblage de la DJTM demandera donc, au delà de l’optimisation des briques de bases,
un travail de développement à part entière.

Pour ce qui est de la seconde approche, menée en parallèle dans le cadre du projet ANR
Spinpress, le travail mené sur les substrats Si/MgO permet désormais de déposer presque n’im-
porte quelle multicouche métallique (magnétique ou non). Nous disposons ainsi de structures
vanne de spin à aimantations planaire et croisées. En particulier, ces dernières vont permettre de
réaliser directement des mesures de précession. Il reste à voir si le problème de résistance d’ac-
cès pourra être résolu. Des études complémentaires ont d’ores et déjà commencé, et devraient
permettre d’apporter des réponses d’ici les prochains mois.
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Annexe A

Élaboration des échantillons

Le système MPGA (MBE, Pulvérisation, Gravure, Analyse), est un système d’intercon-
nexion, développé au laboratoire, entre plusieurs appareils fonctionnant sous ultra-vide. Il relie
entre elles un bâti de MBE (molecular beam epitaxy, ou épitaxie par jets moléculaires), un
bâti de pulvérisation cathodique, une chambre de gravure et une chambre de dépôt de SiO2.
Un ensemble de sas et de cannes de transfert permet de déplacer les échantillons de l’une des
chambres à l’autre, sans avoir à les sortir à l’air libre permettant la combinaison au sein d’une
multicouche de divers matériaux (jusqu’à 26 matériaux différents).

L’intérêt du dispositif est qu’il ouvre la possibilité de combiner plusieurs techniques d’éla-
boration. Nous avons par exemple pu réaliser des échantillons hybrides, c’est à dire dont une
partie de la multicouche est élaborée par pulvérisation cathodique, et le reste par MBE. Autre
avantage, il permet d’avoir accès à plusieurs techniques de caractérisation et d’analyse in situ :
spectroscopie d’électrons Auger, RHEED, SIMS.

FIG. A.1 – À gauche, photo du complexe d’élaboration MPGA ; à droite, schéma du même
montage vu du dessus.

La plupart des échantillons étudiés dans cette thèse sont constitués de couches minces po-
lycristallines qui ont été élaborées par pulvérisation cathodique. Pour certaines études, en re-
vanche, une ou plusieurs couches des échantillons ont été élaborées par épitaxie, car nous avions
besoin d’une qualité cristalline plus difficile à obtenir par pulvérisation.
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Annexe A. Élaboration des échantillons

A.1 Épitaxie par jets moléculaires
MPGA est équipée d’un bâti d’épitaxie par jets moléculaires. Le principe de cette technique

consiste à évaporer un matériau dans une enceinte maintenue sous ultra-vide pour le déposer
sur un substrat. Suivant les propriétés cristallines du substrat, le matériau va croitre de manière
ordonnée, sous forme de monocristal.

Les matériaux peuvent être déposés grâce à deux techniques dont est équipé le bâti : cellules
de Knudsen et canon à électrons.

Le tout est complété de plusieurs outils : un poste chaud pour recuire les échantillons, un
spectromètre de masse pour l’analyse des éléments chimiques présents dans l’enceinte, et un
canon RHEED (reflexion high-energy electron diffraction), qui permet d’obtenir des rensei-
gnements sur les propriétés structurales de l’échantillon ; on peut ainsi contrôler son état de
croissance à diverses étapes de son élaboration.

A.2 Pulvérisation cathodique
Les empilements de couches minces constituant nos échantillons ont été élaborés principa-

lement par pulvérisation cathodique magnétron. Nous allons ici brièvement rappeler le principe
de fonctionnement de cette technique, et donner quelques caractéristiques du procédé utilisé.

A.2.1 Principe de fonctionnement
La pulvérisation cathodique est un procédé de dépôt physique en phase vapeur (PVD, ou

physical vapour deposition). Il s’agit d’un procédé réalisé dans une enceinte sous vide, à l’aide
d’un plasma froid.

FIG. A.2 – Principe du fonctionnement de la pulvérisation cathodique.

Le matériau à déposer est placé dans l’enceinte sous la forme d’une cible. Le substrat sur
lequel on veut déposer le matériau est monté sur un poste situé à environ 10 cm de la cible.
Un gaz est introduit dans l’enceinte, à une faible pression. En pratique, un gaz neutre est utilisé
pour le plasma. Il existe cependant la possibilité de travailler sous atmosphère réactive, avec un
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A.2. Pulvérisation cathodique

gaz chimiquement actif, choisi en fonction des matériaux à déposer.

Un plasma luminescent est créé par décharge électrique, en polarisant négativement la ca-
thode (reliée à la cible) à une tension continue de quelques V à plusieurs kV. Les ions du plasma,
attirés par la cathode, bombardent la cible et en arrachent des atomes (ou des grappes d’atomes),
qui vont ensuite se condenser sur le substrat.

Ce procédé n’est cependant valable que pour déposer des matériaux métalliques, conduc-
teurs. Dans le cas où l’on veut déposer des matériaux isolants, on ne peut pas appliquer une
tension constante car il y aurait accumulation de charges électriques apportées par les ions au
niveau de la cible. On a donc recours à une technique de dépôt AC (rf-sputtering) : la cible
est polarisée alternativement positivement et négativement, à haute fréquence. L’alternance du
signe permet d’évacuer les charges électriques.

Afin d’augmenter la vitesse de dépôt, il existe un moyen de confiner les ions du plasma à
l’aide d’un champ magnétique : c’est la technique de la pulvérisation cathodique magnétron.
Un ou plusieurs aimants de forte aimantation sont installés sous la cible, de sorte à confiner le
plasma à proximité de la cible. Cela a pour effet d’augmenter leur probabilité d’ionisation du
gaz et donc la densité du plasma.

A.2.2 Système de pulvérisation utilisé

Le banc de pulvérisation du laboratoire est un appareil commercial Alliance Concept DP850.
Il est composé d’une enceinte principale, maintenue sous ultra-vide (pression de base inférieure
à 10−9 mbar), et d’un sas de transfert.

Les substrats sont introduits dans l’enceinte par ce sas, dans lequel un vide poussé (10−7

mbar) est établi, et ce afin de minimiser la contamination dans la chambre de dépôt lors de
l’introduction de l’échantillon, et donc d’en diminuer le temps de pompage. Ce bâti offre la
possibilité de charger automatiquement des masques pendant le dépôt, de sorte à déposer le
matériau suivant un motif particulier. Dans notre cas, ces masques n’ont pas été utilisés puisque
la structuration était assurée par des étapes de lithographie (voir l’annexe B).

L’enceinte principale du bâti de pulvérisation cathodique comporte dix cibles : 6 cibles d’un
diamètre de 2 pouces (Co, Pt, IrMn3, Cu, Tb, MgO) et 4 cibles de 3 pouces (Ta, Al, Co et Ni).
Les alliages CoxTb1−x utilisés dans le cadre de cette thèse sont déposés par co-pulvérisation :
les cibles de Tb et de Co sont en effet installées de sorte à être convergentes. Les dépôts ont été
effectués avec un plasma de gaz argon, introduit à une pression de travail de 5.10−3 mbar.

Dans des conditions normales de fonctionnement, le flux d’atomes est constant ; l’épaisseur
du matériau déposé ne dépend donc que du temps d’exposition du substrat. Pour connaître
l’épaisseur des couches déposées, on se base sur un étalonnage des flux de matière. Celui-ci est
réalisé ex situ, en mesurant l’épaisseur d’échantillons étalons à l’aide d’un micro-profilomètre
Dektak ou bien par réflectométrie de rayons X.
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A.2.3 Conditions de dépôt des JTM
L’essentiel des jonctions tunnel préparées dans cette thèse sont à barrière de MgO. Le ma-

tériau a été déposé directement depuis une cible de MgO commerciale. Quelques échantillons
ont été élaborés avec barrière d’alumine (Al2O3). Pour ces dernières, on dépose de l’aluminium,
que l’on oxyde ensuite par plasma.

Préalablement à chaque dépôt, les substrats sont décapés lors d’une étape de pré-pulvérisation,
afin d’éliminer toute contamination de la surface (oxyde natif, vapeur d’eau, résidus du net-
toyage chimique...). Pour cela, un plasma d’Ar RF est placé sur le substrat pendant une durée
de 5 minutes, à 100 W avec une pression d’Ar de 10−2 mbar.

Le tableau A.1 récapitule quelques-uns des paramètres expérimentaux utilisés pour le dépôt
des couches minces. Pour assurer une bonne homogénéité des couches, l’échantillon est balayé
au-dessus de la cible avec un angle de balayage de 60˚.

Matériau diamètre puissance vitesse balayage polarisation flux
en pouces en watt en t/min plasma en A par balayage

Pt 2 15 4 DC 1,2
IrMn 2 10 2 DC 1,2
Cu 2 15 4 DC 1,37
Al 3 30 4 RF 0,96
Ta 3 60 4 DC 2,64
Py 3 200 1 RF 1,095

Co - 3mm 3 100 2 RF 1
Co - 2mm 2 35 2 DC 1,85

Mg 2 10 4 RF 0,98
MgO 2 25 2 RF 0,137

CoFeB 3 150 1 RF 0,756
CoFeB (40%) 3 150 1 RF 1,13

Tb - 3mm 2 20 2 DC 2,52
idem 2 10 2 DC 1,39
idem 2 15 2 DC 1,987

TAB. A.1 – Récapitulatif des conditions de dépôt des matériaux utilisés pour préparer les échan-
tillons étudiés.
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Annexe B

Procédé de structuration

Afin de réaliser les mesures de magnéto-transport, il est nécessaire de structurer l’échan-
tillon. Le but est de définir la taille de la jonction, mais aussi de prendre des contacts électriques
et à isoler les électrodes inférieure et supérieure. Pour ce faire, nous avons utilisé un procédé de
lithographie optique à lumière ultraviolette, associé à des étapes de gravure sèche par faisceau
ionique (ion beam etching). Les échantillons ont tous été structurés dans la salle blanche du
centre de compétences « Minalor » de l’Institut Jean Lamour.

On rappelle brièvement le détail des étapes du procédé de structuration utilisé. Celui-ci a été
mis au point par François Montaigne et par Gwladys Lengaigne, du centre Minalor.

1. Une fois le dépôt PVD terminé, l’échantillon est nettoyé à l’aide d’un solvant (isopropa-
nol), puis séché à l’azote.

2. Une première étape de lithographie permet de définir les électrodes supérieures. L’échan-
tillon est enduit de résine photosensible positive, de type « Shipley 1813 », puis il est re-
cuit sous étuve à 115˚C pendant 1 minute. Il est ensuite placé devant le premier masque,
et est insolé pendant 5 secondes par une source lumineuse UV (lampe à mercure). Un
bain de 40 secondes dans le développeur, une solution chimique de type MF319, dis-
sout les parties de la résine exposées à la lumière. L’échantillon est ensuite rincé à l’eau
désionisée.

3. La gravure permet d’enlever le matériau des zones où il n’y a plus de résine, jusqu’à
l’électrode sur laquelle on veut prendre le contact. Ici, on cherchera à s’arrêter juste après
la barrière isolante, dans l’électrode inférieure. Nous utilisons une technique de gravure
sèche, non réactive, par plasma d’ions argon. L’échantillon est placé dans un bâti main-
tenu sous ultra-vide. Pendant l’opération, un flux d’Ar est introduit dans l’enceinte avec
une pression d’environ 10−4 mbar ; l’ionisation du gaz est assurée par un générateur RF
(qui fournit une puissance de 50 W). Les ions Ar+ sont extraits et accélérés vers l’échan-
tillon par deux grilles métalliques polarisées en tension. Le porte-échantillon est incliné
d’un angle de 15˚ pendant la gravure, pour minimiser le re-dépôt d’atomes expulsés. Une
rotation de l’ensemble permet d’assurer une gravure uniforme sur toute la surface. Enfin,
un contact électrique est pris au niveau de l’échantillon pour mesurer le courant d’élec-
trons collecté, de sorte à quantifier la quantité d’ions ayant gravé la mutlicouche.
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4. Afin de déterminer quand arrêter la gravure, on doit avoir recours à un outil de caractérisa-
tion chimique de la surface exposée, afin de savoir à quelle profondeur de l’échantillon on
se situe. Pour ce faire, le bâti est équipé de systèmes de spectroscopie SIMS (secondary
ion mass spectrometry) et de spectrométrie d’électrons Auger. Cette étape de caractéri-
sation est importante, car pour certains matériaux (en particulier les terres rares, comme
CoTb) une sur-gravure trop importante peut causer des problèmes d’oxydation de l’élec-
trode inférieure, ce qui a de fâcheuses conséquences pour les propriétés de l’échantillon.

5. Une fois la gravure terminée, l’échantillon est nettoyé pour enlever la résine résiduelle,
puis il est soumis à une seconde étape de lithographie ; on utilise un deuxième masque,
qui sert à définir l’électrode inférieure. La procédure de lithographie est la même qu’à
l’étape 2. L’échantillon est ensuite gravé jusqu’au substrat de verre.

6. Vient ensuite un dépôt d’isolant, afin de séparer les électrodes l’une de l’autre et d’éviter
les courts-circuits. On dépose préalablement une couche de résine de type « LOR3A »,
pour protéger les prises de contact sur les électrodes (motif de « casquette »). Pour dé-
finir les zones de contact sur le dessus et le dessous de la jonction tunnel, on utilise un
troisième masque, et on procède comme à l’étape 2. Puis on dépose de l’isolant (SiO2)
par pulvérisation (bâti AC450 Alliance Concept du centre Minalor). On procède ensuite
au lift-off final dans un bain de solvant : la résine protégeant les zones de contact est
dissoute, et ouvre la couche de SiO2 pour des prises de contacts.

7. Enfin, pour réaliser les contacts, on utilise un quatrième et dernier masque. Les motifs
laissés par ce dernier, après dissolution de la résine, forment des tranchées. Elles sont
remplies par le dépôt d’une couche d’aluminium, qui permet le report du contact élec-
trique en dehors de la jonction tunnel.

Le masque utilisé pour la lithographie (figure B.2) sert à définir des jonctions tunnel, de
forme carrée et de taille latérale allant de 10 à 200 µm. Il permet de prendre un contact sur
chacune des deux électrodes de la jonction.
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FIG. B.1 – Schéma récapitulatif du processus de micro-structuration des JTM. Les dessins sché-
matisent l’échantillon vu en coupe à différentes étapes du processus : [a] échantillon initial,
après la première [b] puis la deuxième [c] étape de lithographie et de gravure, [d] après la
formation des casquettes puis le dépôt de la couche d’isolant, et enfin [e] après la formation
des contacts électriques en aluminium.

FIG. B.2 – A gauche, photographie d’une jonction tunnel magnétique, après structuration avec
le procédé RIS (pour reduced insulator surface). On distingue la JTM, de forme carrée, ainsi
que les contacts pris sur chacune des électrodes. A droite, présentation du motif du masque.
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Résumé
Ce travail porte sur la précession du spin d’électrons chauds polarisés en spin. Celle-ci est

induite par le champ d’échange d’une couche mince ferromagnétique dans une structure mul-
ticouche. Deux approches ont été testées. La première nécessite des jonctions tunnel magné-
tiques (JTM) doubles à forte magnéto-résistance tunnel (TMR). Nous avons obtenu des JTM
CoFeB/MgO/CoFeB à aimantations planaires avec 130 % de TMR. Une étude du transport
tunnel dans ces systèmes a mis en évidence l’impact du désordre structurel des interfaces élec-
trode/barrière sur le transport des électrons. Un travail sur les couches minces d’alliages de
TbCo a permis d’élaborer des JTM (i) à anisotropies magnétiques perpendiculaires au plan de
la couche et (ii) à anisotropies croisées. Toutes deux présentent une TMR de l’ordre de 60 %.
Dans les cas des jonctions à aimantations perpendiculaires, cette TMR est limitée par la non-
continuité de la couche de CoFeB supérieure. La seconde approche nécessite d’élaborer des
multicouches magnétiques (filtre à spin, vannes de spin) sur des jonctions métal/oxyde/semi-
conducteur, en vue de mesures de transmission d’électrons chauds. La méthode de dépôt mise
au point a permis d’élaborer des structures combinant les propriétés magnétiques, structurelles
et électriques nécessaires pour l’étude. Des mesures préliminaires ont mis en évidence un effet
de filtre à spin sur une jonction n-Si/MgO/Co.

Mots-clés: Electronique de spin ; Films magnétiques ; Transport des électrons, Théorie du
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