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Introduction 

Introduction 

Bien qu'il fût envisagé théoriquement par Uhlenbeck et Goudsmit dès 1925 suite aux expériences 

de Stern et Gerlach en 1921, le spin de l'électron fut ignoré par l'électronique jusqu'en 1988 et 

la découverte simultanée de la magnétorésistance géante par A. Fert et P. Grünberg. 

La manipulation de l'information contenue dans le spin offrit une nouvelle dimension à 

l'électronique conventionnelle et, depuis, l'électronique de spin connaît un développement 

fulgurant. 

En réalité, 1 'effet tunnel polarisé en spin entre deux électrodes constituées de métaux de transition 

fut observé pour la première fois par Jullière en 1975. Suite aux immenses progrès récents réalisés 

sur l'élaboration des couches métalliques, les jonctions tunnel magnétiques sont apparues au devant 

de la scène technologique après que Miyazaki puis Moodera aient obtenu des résultats prometteurs 

à la température ambiante en 1995. Depuis cette période, les perfectionnements constants dans 

les procédés d'élaboration ont contribué à améliorer les propriétés de ces systèmes de sorte que 
1 . ' ' 0 ' 0 1 "1 1 ~ 0 0 -' 0 11 -' 0 1es premleies memotres magnettques non vo ... atL.es sont prouu1tes lnuustrie~~ement ueptus cette 

année. Les applications des jonctions tunnel magnétiques sont désormais nombreuses et variées 

(éléments de mémoire, capteurs magnétiques, transistors magnétiques à effet tunnel). 

Nous orientons le lecteur vers les ouvrages suivants qui en présentent toutes les applications 

industrielles potentielles [Prinz_JMMM200_1999; Ziese_2000]. 

Jusqtl 'à présent, les structures utilisant 1 'effet t11nnel pûlarisé en spin étaient constituées dans leur 

grande majorité d'électrodes magnétiques polycristallines séparées par une barrière isolante 

amorphe. Une description correcte et précise des mécanismes de transport tunnel dans de tels 

systèmes est extrêmement complexe. En effet, dans 1' état actuel des modélisations théoriques, seule 

la connaissance des positions atomiques, notamment dans la barrière tunnel, permet de modéliser 

les phénomènes électroniques dms la multicouche. Les systèmes épitaxiés autorisent justement 

une telle modélisation grâce à l'arrangement régulier de leurs atomes et, d'un point de vue 

expérimental, le perfectionnement des techniques d'élaboration autorise désormais la réalisation de 

structures conservant un empilement monocristallin dans toute la multicouche. 

1 La Magnetic Random Access Memory, ou MRAM, présente tous les avantages cumulés de ses 
concurrents :non volatilité (Flash), haute densité (DRAM) et rapidité d'accès (SRAM). 



Introduction 

L'étude des phénomènes de transport dans les systèmes épitaxiés met en avant l'impact de 

la symétrie cristalline qu'il s'agisse de celle des métaux ferromagnétiques ou de la barrière. 

Ces résultats nous invitent à ne plus considérer le caractère orbital des électrons mais 

leur comportement dans l'environnement cristallin qu'ils perçoivent : les mécanismes de transport 

sont alors différents suivant la symétrie électronique. Ces systèmes introduisent également une idée 

nouvelle : la polarisation en terme de symétrie électronique, notion intimement liée à la structure de 

bande et au magnétisme du cristal métallique. Ce concept novateur est à 1' origine des fortes valeurs 

de magnétorésistance tunnel prédites dans de nombreux systèmes épitaxiés. 

Le sujet de recherche de cette thèse s'inscrit dans ce contexte scientifique nouveau. Au delà de 

la première vision considérant le système Fe/MgO/Fe comme une simple jonction tunnel 

magnétique susceptible de présenter une magnétorésistance tunnel (TMR) extrêmement élevée, 

la croissance épitaxiale d'une telle structure en fait un système modèle autorisant la confrontation 

des prédictions théoriques avec les mesures expérimentales et permettant ainsi une meilleure 

connaissance de nombreux aspects de la physique fondamentale. 

Si, pour l'instant, seule l'épitaxie par jets moléculaires permet de s'approcher du système modèle, 

la dernière génération de bâtis industriels de pulvérisation cathodig_ue autorisent des conditions de 

dépôt assez proches et diverses études récentes ont permis de montrer qu'il était possible d'élaborer 

des barrières de MgO polycristallines par pulvérisation. Ainsi, l'amélioration des procédés de 

croissance (augmentation d: la taille de grain) et de lithographie (diminution de la taille des 

éléments définis) permettront bientôt de réaliser des jonctions «monocristallines » de la taille 

d'un grain. Pour ces raisons, de nombreuses équipes de recherche industrielle considèrent le Mgû 

comme l'alumine du futur. L'étude en amont réalisée dans cette thèse pour comprendre et maîtriser 

la physique et les paramètres sous-jacents est donc primordiale. 

Le premier chapitre rappelle brièvement 1es mécanisn1es de transport dans les jünctiüns tunnel 

magnétiques ainsi que les principaux résultats obtenus sur les systèmes épitaxiés ou semi-épitaxiés 

afin de préciser le contexte dans lequel cette thèse commença. 

Le deuxième chapitre présente la brique indispensable à la conception d'un système modèle : 

la maîtrise de l'élaboration et de l'épitaxie des couches minces. La croissance et la structure 

des multicouches ont été étudiées à diverses échelles spatiales grâce aux techniques de diffraction 

d'électrons à haute énergie en incidence rasante, microscopie à force atomique et microscopie 

électronique à transmission. La fin de cette partie est consacrée à la description du procédé de 

lithographie et aux améliorations apportées tout au long de cette thèse. 
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Dans le troisième chapitre, nous abmdons les pmpriétés magnétiques d'une JT~.1. L'essentiel de 

ce chapitre porte sur la mise en évidence expérimentale d'un couplage entre deux couches 

ferromagnétiques via un mécanisme prévu théoriquement mais jamais observé expérimentalement : 

le couplage par effet tunnel polarisé en spin. Cette nouvelle interaction magnétique a été utilisée 

pour la conception de systèmes antiferromagnétiques artificiels. 

Le quatrième chapitre est dédié à l'approche théorique et à la compréhension des mécanismes qui 

gouvernent le transport polarisé en spin dans les jonctions cristallines. Il regroupe les bases 

indispensables pour appréhender les phénomènes magnétorésistifs propres aux systèmes épitaxiés. 

Enfin, le dernier chapitre concerne les résultats magnétorésistifs obtenus sur notre système. En 

nous appuyant sur les principes théoriques vus au quatrième chapitre, nous analyserons les fortes 

valeurs de TMR observées ainsi que le comportement en température et l'impact de 

la contamination en carbone à l'interface métal/isolant sur la TMR. Nous mettrons également en 

évidence la participation à la conductance tunnel d'un été de résonance interfaciale entraînant une 

inversion du signe de la TMR. 
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Chapitre 1 

Introduction ' a la physique des jonctions 

tunnel magnétiques 

De manière simple, une jonction tunnel magnétique (JTM) est constitùée de deux métaux 

ferromagnétiques de champs coercitifs différents et séparés par une fine couche isolante de 

quelques nanomètres d'épaisseur. Parce que les électrons obéissent aux lois de la physique 

quantique, la probabilité de passage d'un électron «à travers» l'isolant n'est pas nulle. L'effet 

tunnel représente le passage de cette particule quantique à travers une barrière de potentiel quand 

l'énergie de la particule ne dépasse pas la hauteur de la barrière. Lorsqu'on applique une tension, 

un courant net d'électrons s'établit. La résistance électrique du système dépend alors de la 

configuration magnétique des électrodes. De plus, le magnétisme d'un métal est lié à l'existence 

d'un champ moléculaire entraînant une asymétrie de la structure de bandes: les populations des 

électrons de spin up et dawn dans les métaux ne sont pas égales. Ainsi, par analogie avec 1' optique, 

on peut considérer que la première électrode magnétique agit comme un polariseur. Les électrons, 

alors polarisés en spin, franchissent la barrière de potentiel et « arrivent » dans la deuxième 

électrode : l'analyseur. Si l'analyseur est dans la même configuration magnétique que le polariseur, 

alors le courant d'électrons est fort, sinon il est très faible. Il s'en suit une modification de la 

conductance électrique, et donc de la résistance, en fonction de la configuration mag-nétique du 

système :c'est ce que l'ûn appelle l'effet magnétorésistif. 

La première partie de ce chapitre est une introduction à la physique des jonctions tunnel 

magnétiques. Elle a pour but la compréhension des différents mécanismes que sont l'effet tunnel, la 

conductance et leur association avec le magnétisme des électrodes métalliques au sein d'une JTM. 

L'état de 1 'art sur les systèmes semi-épitaxiés puis ensuite sur les JTM totalement épitaxiées est 

_pré~enté dans une secQnde partie afin de situer le contexte dans lequel s'inscrit cette thèse, 

notamment en ce qui concerne le système Fe/MgO/Fe. 
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I.l Le transport polarisé en spin dans les JTl\tl 

1.1.1 Origine de la magnétorésistance tunnel et principe de 

fonctionnement d'une JTM 

Au delà de l'analogie «polariseur-analyseur», les mécanismes du transport tunnel dans les JTM 

sont illustrés à la figure I-1. L'application d'une différence de potentiel Ventre les deux électrodes 

ferromagnétiques se traduit par le décalage d'énergie eV des bandes é!ectr01Üques de l'électrode 

reliée à la borne + (celle de droite dans la figure I-1 ). Les électrons de 1' électrode de gauche, ou 

électrode émettrice, dont 1 'énergie est comprise entre &-eV et & vont alors pouvoir passer par 

effet tur.nel et occuper les états libres dans la deuxième électrode qui correspondent à des énergies 

entre & et EF+eV dans le référentiel de droite. Nous supposerons que le spin est conservé lors du 

passage par effet tunnel. 

En configuration magnétique parallèle (P), les densités d'états de spin up, n/ et n/, sont 

majoritaires dans les deux électrodes ferromagnétiques. La conductance du canal de spin up associé 

est donc élevée, autrement dit, sa résistance électrique est faible. A l'inverse, les populations de 

spin down sont minoritaires et la résistance associée au canal de spin down est élevée. Si les deux 

canaux de spin sont considérés comme indépendants, la résistance totale de la jonction correspond 

à l'association en parallèle des résistances de deux canaux de spin. Ainsi, la résistance de 

la jonction en configuration magnétique parallèle est faible. 

En configuration magnétique antiparallèïe (AP), le canal œ spin up correspond au passage des 

électrons Ilj î majoritaires vers les états 11.2 î minoritaires. Le canal de spin down concerne les états 

n1.1- minoritaires et n2 .1- majoritaires. Les résistances de chaque canal de spin sont donc élevées et par 

conséquent, la r6sistam;e;; totale;; Ùe;; la jonction est élevée. 

La magnétorésistance tunnel, qui sera abrégée TMR par la suite, correspond à la variation relative 

de la résistance du système entre ses deux valeurs extrêmes soit : 

TMR= RAP -Rp = Gp- GAP 
Rp GAP 

(I-1) 

où G== 1/R représente lâ cûnductance. 
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R t faible 

R ,J, élevée 

v 

v 

R t élevée 

R ,J, élevée 

v 
figure 1-1 
Effet tunnel entre deux métaux ferromagnétiques (MF1 et MF J) séparés par une barrière isolante 
rectangulaire, déformée par une tension électrique appliquée V. Les densités d'états n1 Î(E), n2 Î(E), n1 1(E) et 
n 2 J (E) sont schématisées dans cette figure par des paraboles décalées en énergie par l'échange. 
En considérant que le spin de l'électron est conservé lors du processus tunnel, les électrons de spin up et de 
spin down peuvent traverser la barrière tunnel de manière indépendante. Alors, la conduction électrique dans 
une jonction tunnel peut être modélisée par l'association en parallèle de deux résistances électriques, 
chaque résistance correspondant à un canal de spin. La résistance totale de la jonction tunnel est analysée 
dans les situations pour lesquelles les aimantations dans les deux électrodes se trouvent dans une 
configuration parallèle ou antiparallèle. Après leur arrivée dans l'électrode de droite, les électrons sont 
thermalisés à une énergie inférieure à EF. 

L'utilisation de 1 'effet magnétorésistif repose ainsi sur la capacité à contrôler précisément 

1 'orientation magnétique des couches. Ceci est rendu possible en utilisant des matériaux avec des 

champs coercitifs fortement différents. Le principe de fonctionnement de cette architecture douce-

dure est expliqué en détails à la figure J.2 au travers de la description du cycle magnétorésistif 

d'une JTM en fonction de l'orientation magnétique de ses électrodes. Nous supposerons que le 

système est parfait, à savoir que les axes faciles des deux couches sont identiques et que les 

renversements d'aimantation sont abrupts. A fort champ magnétique, la JTM est en configuration P 

et la résistance associée est faible (état (1 ), figure I-2). Lorsque le champ magnétique appliqué 

diminue, cette configuration Pest conservée jusqu'à un champ négatif égal au champ coercitif de la 

couche magnétique douce (-Hc1). La couche douce se renverse alors et la JTM est en 

configuration .AP : sa résistance augmente fortement (état (2), figure I-2). Cette configuration est 

maintenue jusqu'au renversement de la couche magnétique dure pour un champ négatif égal à -Hez. 
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La JTM est alors de nouveau en configuration P (état (3); figure 1-2) et sa résistance redevient 

faible. Enfin, lorsque la variation du champ magnétique appliqué change de sens (champ négatif~ 

champ positif), on observe un cycle retour similaire (états (4) puis (1), figure I-2). 

Après avoir saturé 1 'échantillon dans une direction particulière, supposons que 1' on applique un 

champ magnétique compris entre Hc1 et Hc2 : la couche dure reste rigide alors que la couche douce 

est libre de tourner pour suivre la direction du champ. En appelante l'angle entre les aimantations, 

une configuration magnétique quelconque du système conduit à : 

(R +R ) (R -R ) . [1-cose] R(8) = p 2 AP + p 2 AP cos e SOlt TMR (8) = TMRmax 2 . (I-2) 

Cette propriété est utilisée par exemple dans les capteurs magnétiques de position angulaire 

[Coerhoon_l999 ; Daughton_IEEE30_1994]. 

(a) 
(1) 

H 

- iVI1 + lvf,-··-········ • r--'llil---1 

(3) (4) 

(b) t ~fH ' f""'\.. 

R. i ~-') 1 1 ~'+) 
--:~_f}gu_te __ __ . .. i ~ • 

1 
~-- --~ ... 

1 l 1 

;; 

~ .. 
1 1.1 

~ 
1 

~ 
. 

(1) . R ..... ._., . 
H 

Hc2 Hc 1 

figure 1-2 
Fonctionnement d'une jonction tunnel magnétique idéale. Les deux électrodes magnétiques ont des champs 
coercitifs dijJérents (Hc 2 >Hc1) et leurs cycles d'aimantations sont supposés parfaitement carrés. A partir 
du cycle d'aimantation total MH (a), on peut estimer l'allure du cycle de magnétorésistance R-H (b). 
Les schémas (1)-(4) montrent la configuration magnétique des électrodes dans la jonction tunnel, pour des 
valeurs représentatives du champ magnétique. 
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1.1.2 Conduction par effet tunnel entre deux métaux 

Bardeen [Bardeen_PRL6_1961] a exprimé la probabilité par unité de temps pour qu'un électron 

d'énergie E dans l'électrode de gauche (MF1) passe par effet tunnel et se retrouve dans un état de 

la même énergie mais dans l'électrode de droite (MF2) (on peut remarquer l'analogie avec la règle 

d'or de Fermi): 

(I-3) 

où f1(E) et :f2(E+eV) sont les probabilités d'occupation des états dans les électrodes MF1 et MF2 aux 

énergies E et E+eV respectivement, 

n1(E) et nl(E+eV) sont les densités d'états aux énergies E et E+eV dans les électrodes 

correspondantes, 

Mn(E,V) est l'élément de matrice de la transition. 

Le calcul de Mi 2 montre que l'effet tunnel conserve la composante du vecteur d'onde parallèle au 

plan de la jonction, ly1• Par conséquent, la densité de courant J12 qui passe de MF1 vers MF2 s'écrit: 

4ne~ =fi lz J1z = -h ,L; M 12 ( E) J; (E)n1 (E)(l- / 2 (E + e V))n2 (E + e V)dE. 
ki! ~ 

(I-4) 

Le courant inverse J21 passant de l'électrode MF2 vers l'électrode MF1 est donné par: 

(I-5) 

La densité de courant total est alors J12-J21. soit : 

1 1 (I-6) 

avecJ;(E)= (- ) et/2(E+eV)= ( ) 
1 

E-EF 
1 

E+eV-EF 
+exp kT +exp __ k_T_..._ 

La conductance dynat11ique dJ/dV paï unité de surface s'écrit alors : 

G(V) = dJ =-
2

e
2 L fiM

12 
(Ef n

1 
(E)n

2 
(E +eV) df2 (E +eV) dE 

dV 1ï k" -= d(eV) 
(I-7) 
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A ' Il 1 df2 (E+eV) 1 ' "h ' 1 àkT "b" '' une temperature nu e, e terme a une argeur a nn- auteur ega e SI 1en qu a 
d(eV) 

température nulle et pour de faibles valeurs de la tension appliquée, la conductance dynamique est 

proportionnelle au produit des densités d'états au niveau de Fermi: GT=OK oc n1 (E F )n2 (E F) ; 

ce résultat sera exploité par Jullière pour amstruire son modèle explicité au paragraphe suivant. 

Dans le calcul ci-dessus, le spin des électrons n'a pas été pris en compte : suivant la configuration 

magnétique considérée, il suffit d'ajouter un indice supplémentaire (cri= Î ou ~) aux populations 

ni(EF) et n2(EF). 

1.1.3 Modèle de Jullière 

Jullière utilisa la formule précédente pour expliquer les premiers résultats de magnétorésistance 

tunnel obtenus sur le système Fe/Ge/Co [Jullière_PL54_1975]. Il supposa que la conduction se fait 

selon deux canaux de spin indépendants (Î et -J..) et que le spin est conservé lors du processus 

ni -nt 
tunnel. En utilisant la définition suivante de la polarisation d'un ferromagnétique : P = i t , 

n +n 

(I-8) 

Dans ce modèle, la TMR dépend uniquement des densités d'états des matériaux au niveau de 

Fermi, mais la barrière ne joue aucun rôle. 

1.1.4 Modèle des électrons libres 

Considérons des électrons libres, arrivant sur une barrière de potentiel de profil rectangulaire 

(figure I-3). Les potentiels 'P.lS par un électron dans les trois régions sont v~, vb et v2 

respectivement, avec v,~F, v2~F et Vb>Ef. Nous supposerons que les métaux ferromagnétiques 

peuvent être décrits par deux demi-bandes paraboliques décalées l'une par rapport à l'autre par 

le champ moléculaire h. Suivant le spin cr considéré, les potentiels v, cs et V2 cs correspondront à Vii 

t "' 1 
ou Vi . Le champ moléculaire est alors donné par (Vi '-W'} 
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Energie 

figure I-3 

électron E 
libre 

isolant électrode MF2 

Electron libre arrivant sur une marche de potentiel Vb. Voir le texte pour la définition de chaque terme. 

La résolution de l'équation de Schrôdinger en utilisant la continuité de la fonction d'onde et de sa 

dérivée aux interfaces dans chacune des régions montre que pour un électron d'énergie E dans 

l'électrode MF~, la composante du vecteur d'onde associé perpendiculaire au plan de la barrière 

k er _ /(2' Jn2v v T7cr k2\ vaut 1 - "\j m n J\ .ü - r 1 - 11 J et pour un électron dans l'électrode MF2 

k; =~(2m/li2 )(E-V2cr -k~). A l'intérieur de la barrière, la fonction d'onde est une 

combinaison linéaire d'exponentielîes croissantes et décroissantes avec le vecteur d'onde 

K = ~ (2m 1 li 2)(Vb - E + k17) (fonctions de Airy). 

En notant d l'épaisseur de la barrière, la probabilité de transmission en fonction de lç-1 s'écrit alors 

[Duke_1969 ; MacLaren_PIŒ56_1997] ; 

(I-9) 

Le coefficient de réflexion R est égal à 1-T. Pour des épaisseurs de barrière importantes 

(exp(2Kd)>> 1), Test faible et Rest proche de 1. Ainsi, 

16K 2k k e-ldK 

T:12 (k11 ) = / 2 et G12 = f1:12 (k11 )dk11 • 

[K(k 1 + k2)] + (K 2 - k1k2) 2 (I-10) 
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Considérons que les électrodes MF1 et MF2 sont de nature identique. Les deux canaux 

de spin ont des vecteurs d'ûnde différents: e =J(2m/n 2 )(EF -Vî -k1~) et 

kJ., =~(2mln 2 )(EF -VJ., -kft) au niveau de Ferme. Ainsi, en configuration parallèle, 

la conductance des électrons majoritaires est obtenue simplement en posant ki=k2=kî et celle des 

électrons minoritaires en posant kj=k2=kJ.,. De même, la conductance antiparallèle correspond à 

De plus, le modèle des électrons libres considère des bandes dispersives de telle sorte que la densité 

d'états de ces bandes au niveau de Fermi est proportionnelle à leur vecteur d'onde de Fermi 

[Stearns_JMMM5_1977]. Dans le cadre de ce modèle, la polarisation utilisée par Jullière se traduit 

1.1.5 Modèle de Slonczewski 

La première approche théorique précise de la magnétorésistance tunnel entre deux électrodes 

identiques (MF1=MF2) fut faite par SlonczewskJ [Slonczewski_PRB39_1989]. Nous verrons ce 

modèle plus en détail au chapitre III pour expliquer le couplage entre deux couches 

ferromagnétiques séparées par U..'1e très fine barrière isolante. Toujours en restant dans le cadre du 

modèle des électrons libres, il supposa que seuls les électrons au niveau de Fermi participent au 

courant; après intégration en k:;1 et en ne conservant que les termes dominants en 1/d, les 

conductances dans les configurations magnétiques Pet AP, notées Gp et GAP sont telles que : 

Ko [ ] 1<0 l1 16K~k~e-
2dKo 16K~kfe-2dKo lj 

Gp =-Tn(k11 =0)+Tu(k11 =0) =- 2 2 2 + 2 2 2 d d ( 1( 0 + kî ) ( 1( 0 + k J., ) 

et (I-ll) 
r - - - , 

1( 1 32KL k k e-LaKo 1 
r:< __ o r'T' n _ _ m. , 'T' 11- _ '" l_ Ko o î J., 

v AP ~dL .LU\._/\,;; - VJ T .L H V'-;; = VJJ= dUKo (kî + kJ.,)]2 + (K~ - kîkJ.,)2 J 
où Ko est le vecteur d'onde des électrons dans la barrière pour l.ç,1=0. 

La magnétorésistance s'écrit alors : 

1'7. - 1'7. 2Pefj
2 h 1 - k: K0~ 

2 
- kA1 k: 

T'MR __ '-' P '-' AP o p ~ -~-__;___;~:.... = avec efl = 2 
GAP l-Pe/ kî +kJ., K 0 + kîkJ., 

(I-12) 

2 En général on limite l'étude aux électrons situés au niveau de Fermi car d'une part, on se piace à la 
température de OK et d'autre part, ce sont ceux qui ont la plus grande probabilité de passer par effet tunnel 
compte tenu de leur énergie. 
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Chapitre I Introduction à la physique des jonctions tunnel magnétiques 

Le résultat obtenu par Slonczewski a la même fûrme que celui du modèle de Jullière mais en 

considérant cette fois une polarisation effective, produit de la polarisation des électrodes 

ferromagnétiques et d'un terme qui dépend de la hauteur de la barrière3
• Ainsi, à la différence du 

modèle de Jullière, la magnétorésistance dépend du type de jonction tunnel: Slonczewski fut 

le premier à considérer que la polarisation« tunnel» n'est pas une propriété intrinsèque des métaux 

mais dépend du couple {métal-isolant} considéré. Des expériences récentes ont clairement validé 

et ont montré la forte dépendance entre la polarisation en spin et les propriétés 

structurales et électroniques des métaux, de l'isolant et de leurs interfaces 

[DeTeresa_PRL82_1999]. 

1.1.6 Conclusion 

Les modèles décrits ci-dessus permettent de comprendre les bases des phénomènes du transport 

tunnel polarisé en spin. Ces approches ont le mérite d'être facilement abordables et surtout 

physiquement transparentes. Leur attractivité réside dans la simplicité de la description du potentiel 

et de la structure de bande. 

D'un point de vue expérimental, le modèle des électrons libres est suffisant pour expliquer 

les résultats magnétorésistifs obtenus pour des jonctions tunnel magnétiques constituées 

d'électrodes polycristallines et d'une barrière amorphe ; il donne le bon (et unique !) taux 

d'atténuation de la fonction d'onde électronique associée aux électrons en fonction de l'épaisseur 

de l'isolant Il est également à la base des formules permettant de simuler les courbes I(V) et d'en 

extraire les données relatives à la lnuteur de la barrière de potentiel de l'isolant et à son épaisseur 

[Simmons_JAP34_1963 ; Brinkman_JAP41_1970]. Malgré les améliorations apportées à 

ce modèle simpliste au fil du temps [Zhang_EPJB10_1999; Davis_JAP87_2000; 

Montaigne_PRB64_2001], divers travaux théoriques en ont montré les limites. 

En effet, la polarisation en spin du courant tunnel dépend des liaisons chhuiques aux interfaces 

métal-isolant [Tsymbal_JPCM9_1997] et du profil de potentiel énergétique de la barrière 

[Zhang_EPJB10_1999]. De plus, une description plus réaliste de la structure de bande des métaux a 

mis en évidence l'existence de mécanismes de transport impossibles à décrire avec 

un raisonnement basé sur les électrons libres [Butler_JAP81_1997; MacLaren_PRB56_1997]. 

Ainsi, le chapitre IV sera consacré aux caractéristiques du transport tunnel dans les systèmes 

épitaxiés. Brièvement, dans de tels systèmes, l'épitaxie implique une périodicité du cristal de telle 

sorte que le pDtentiel . ressenti par les électrons possède la périodicité de la structure. 

Par conséquent, les électrons sont décrits par des ondes de Bloch. Ainsi, la symétrie cristalline joue 

3 Dans le cas de barrières hautes (K>>kt ,kj,) on retrouve le résultat de Jullière. 
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un rôle essentiel dans le transport tu11..nel : les électrons ne sont plus distingués suivant leur 

caractère orbital mais classés par rapport à la symétrie de leur fonction d'onde électronique 

associée. Ceci donne naissance à différents taux de décroissance de la probabilité de transmission 

dans l'isolant, suivant leur symétrie [MacLaren_PRB59_1999]. 

1.2 Systèmes partiellement ûU tûtalement épitaxiés 

Les phénomènes de transport dans les structures épitaxiées sont donc particulièrement intéressants 

mais, avant le début de cette thèse et jusqu'à présent, peu de systèmes totalement monocristallins 

ont été élaborés avec succès et seules les jonctions tunnel semi-épitaxiées, c'est-à-dire dont 

1 'unique partie monocristalline est 1' électrode inférieure, présentaient une croissance et des 

propriétés magnétorésistives suffisam.'llent maîtrisées pour étudier la relation entre la structure 

électronique et les mécanismes de transport tunnel. Cette partie présente quelques-uns des travaux 

réalisés sur des systèmes épitaxiés. 

1.2.1 Systèmes semi-épitaxiés 

Après les expériences récentes de LeClair et al. montrant le rôle décisif de la structure interfaciale 

sur Teffet tunnel polarisé en spin [LeClair_PRL84_2000; LeClair_PRL86_2001], cette même 

équipe a clairement mis en évidence l'impact de la structure cristalline sur le transport tunnel 

[LeClair_PRL88_2002]. Pour ce faire, ils ont réalisé des JTM de type Co/AlzOiCo, soit avec une 

électrode inférieure texturée cubique à faces centrées ( cfc) (111) et une électrode supérieure 

polycristalline (mélange de structures hexagonale compacte, cfc et de fautes d'empilement), soit 

avec deux électrodes polycristallines. L'utilisation du même métal mais sous deux phases 

cristallines différentes permet de se concentrer uniquement sur les changements induits dans les 

structures électronique et cristalline. Leurs travaux mettent en évidence la participation d'une 

bande minoritaire de l'électrode de Co cfc (111). Cette bande est située au dessus du niveau de 

Fermi, elle ne participe donc au courant tunnel que lüïsque les électrons sont injectés de l'électrode 

polycristalline vers 1 'électrode cfc, augmentant la conductance du canal minoritaire. 

La participation de cette bande au processus tunnel seulement pour une polarisation donnée des 

électrodes explique l'asymétrie de la courbe G(V) obtenue. Les résultats de LeClair et al. sont 

confirmés qualitativement par le modèle développé par Davis et MacLaren qui étend celui de 

Slonczewski (électrons libres arrivant sur une marche de potentiel) en considérant le décalage des 

bandes en énergie et la déformation de la barrière, phénomènes résultant de l'application d'une 

tension [Davis_JAP87 _2000]. 
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L'influence de l'orientation cristalline des métaux ferromagnétiques a également été étudiée par 

Yuasa et al. [Yuasa_EPL52_2000]. En variant les substrats et les couches tampons, ils ont pu 

réaliser des échantillons semi-épitaxiés du type Fe/ Alz03/Fe50Co50 avec des électrodes inférieures 

monocristallines de Fe cubique centré d'orientations successives (100), (110) et (211). A T=2K, 

les TMR moyennes sont de 13% pour le Fe(lOO), 32% pour le Fe(llO) et 42% pour le Fe(211). 

Ce résultat montre le fort impact de l'anisotropie de la surface de Fermi mais va à l'encontre des 

prédictiüns théûriques de Butler et ses collaborateurs qui prévoient une TMR_ maximale pour 

le Fe(lOO) [Butler_PRB63_2001a]. Ils préconisent en effet de s'intéresser aux symétries 

électroniques et à leurs propagations à travers l'isolant plutôt qu'à la polarisation globale au niveau 

de Fermi du métal massif [MacLaren_PRB59_1999; chapitre IV]. Ces résultats contradictoires 

s'expliquent par le fait que la barrière utilisée par Yuasa et al. est l'alumine amorphe alors que 

les calculs de Butler traitent le cas d'une barrière monocristalline de MgO. En supposant que 

les liaisons aux interfaces sont grossièrement les mêmes pour toutes les symétries électroniques, 

le seul effet d'une barrière amorphe est de favoriser le passage des électrons d'incidence normale, 

indépendamment de leur symétrie, à l'inverse d'une barrière cristalline. Cette approximation 

nécessite, de plus, de supposer que la croissance de l'alumine, bien qu'amorphe, ne dépend pas de 

l'orientation cristalline du Fe ce dont les auteurs ne discutent pas dans leur article. De plus, aucun 

changement significatif de l'amplitude de la TMR n'est observé lorsque l'épaisseur de Alz03 

augmente. Ceci traduit l'absence d'effet de filtrage en symétrie par la barrière amorphe, 

contrairement à une barrière épitaxiée (voir partie IV.2). 

Cette même équipe a mis en évidence la modification des états électroniques par la présence de 

puits quantiques dans une fine couche monocristalline de Fe(lOO) au sein de la structure 

Mg0(100)/Cr(100)(20nm)/Fe(lOO)(fin)/Ab03(1.7nm)/Fe50Co50(20nm) [Nagahama_APL79_2001]. 

Les calculs montrent que la structure de bande du Fe minoritaire est similaire à celle du Cr. Ainsi, 

les puits quantiques ne sont formés que pour le spin majoritaire (la bande ~1 du Cr n'apparaît qu'à 

0.9eV au dessus du niveau de Fermi). Ils se manifestent par l'apparition d'oscillations dans la 

cünductivité différentielle et uniquement lorsque les électrons sont injectés dans la couche 

ultramince de Fe. Lorsque la tension dépasse 0.9V, les oscillations disparaissent quelle que soit 

l'épaisseur de la couche de Fe : les électrons majoritaires ne sont plus confinés dans la fine couche 

de Fe puisqu'ils peuvent alors pénétrer dans le Cr. Nous pouvons également citer leurs travaux sur 

l'étude de puits quantiques non magnétiques dans le système semi-épitaxié 

Co(001)/Cu(OOl)(fin)/Ab03/NisoFe20 [Yuasa_Science297_2002]. 

Récemment, le groupe de Kirschner a voulu identifier l'origine de ce que l'on appelle Zero Bias 

Anomaly (ZBA): la TMR chute très rapidement lorsque la tension appliquée augmente de 0 à 

environ lOOmV. En général, les mesures de magnétorésistance sont effectuées pour des faibles 

tensions appliquées4
. Cependant, la potentialité des JTM corrune composants de l'électronique de 

4 Typiquement lOmV. 
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demain nécessite qu'elles conservent des propriétés magnétorésistives similaires pour des tensions 

relativement élevées, ceci en vue de leur intégration dans des architectures plus complexes. 

Le phénomène de ZBA est partie ulièrement visible dans le cas de barrières amorphes. 

Trois facteurs sont généralement invoqués: effets de structure de bande [DeTeresa_PRL82_1999], 

diffusion aux interfaces via les magnons [Moodera_PRL80_1998] et dépolarisation via des défauts 

dans la blrrière [Zhang_JAP83_1998]. Ding et al. ont alors utilisé une «JTM »constituée d'une 

pointe STM5 magnétique comme première électrode, le vide comme barrière et un échantillon 

monocristallin de Co(OOOl) [Ding_PRL90_2003]. Bien que dans leur système les magnons soient 

toujours présents, le vide présente l'avantage d'être une barrière parfaite, sans impureté ni défaut, 

à l'inverse des barrières« physiques» utilisées dans les JTM tout solide, ce qui permet d'éliminer 

1 'Ut~e des causes probables de cette ânûmalie. Lûrsque la pûinte STI\f est ïelativen1ent élûignée de 

la surface de Co, ils observent une TMR constante jusqu'à ±0.9V. Ce résultat montre que les 

magnons ne sont pas suffisants pour expliquer la ZBA dont les auteurs attribuent ainsi l'origine à la 

dépolarisation des électrons par des défauts présents habituellement dans les barrières amorphes. 

1.2.2 Jonctions tunnel totalement épitaxiées 

De Teresa et al ont étudié divers types de barrière et ûnt mûntré qüe le signe de la TlVIR dépend du 

couple {métal-isolant} [DeTeresa_PRL82_1999]. Après avoir démontré le caractère quasi demi­

métallique de la manganate La0.7Sr0.3Mn03 associée à une barrière de SrTi03 (la polarisation 

interfaciale a été estimée égale à +95%), ils ont pu utiliser le couple La0.7Sr0.3l\t'ln03/SrTi03 comme 

un analyseur de spin. Ils ont ainsi observé une inversion du signe de la TwiR avec la tension 

appliquée sur des échantillons du type La0.7Sr0.3Mn03/SrTi03/Co. Pour une tension de -0.4V 

(borne positive connectée à l'électrode La0.7Sr0.3Mn03), la Tf\AR est maximale et négative puis elle 

devient positive au delà de 0.8V. Leurs résultats qualitatifs sont en très bon accord avec la forme de 

la densité d'états du Co et montrent son influence sur le transport tunnel. De plus, l'inversion de 

Tl'v1'"ïZ observée dans b cas de jonctions Lao.7Sro.3l'v""m03/I/Co (I= SrTi03, TiOz, Ceo69Lao.310Ls4s) 

met également en avant la polarisation négative à l'interface Co/!. Ceci s'explique par des liaisons 

interfaciales favorables aux électrons d, alors que dans le cas de l'alunline, les liaisons chimiques 

Co-0 favorisent le tunnel d'électrons de type s [Oleinik_PRB62_2000] et la polarisation est 

positive. Les résultats de cette équipe montrent clairement que le processus tunnel doit prendre en 

compte non plus le métal et l'isolant séparément, mais comme formant un ensemble. Peu avant, 

Sharma et al. étaient arrivés à des conclusions similaires mais sur des jonctions polycristallines 

avec des barrières amorphes, oxydées par plasma, en TazOs et Taz0s/Alz03 

[Sharma_PRL82_1999] ; l'interprétation de leurs résultats reste sujette à débat quant à la similarité 

5 Scanning Tunneling Microscopy, technique de microscopie à champ proche utilisant l'effet tunnel. 
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Dans le cas de barrières semi-conductrices, le gap est plus faible que celui des barrières isolantes. 

D'un point de vue technologique, ceci permet d'obtenir des produits RxA nettement inférieurs6 

pour des épaisseurs relativement importantes de barrière limitant ainsi l'apparition de trous dans 

la couche isolante. Le ZnSe ayant un paramètre de maille double de celui du Fe (1.1% de désaccord 

pararnéh·ique), Gustavsson et al. ont réalisé des barrières épitaxiées Fe/ZnSe/FeCo sur des substrats 

de GaAs par épitaxie par jets moléculaires [Gustavsson_PRB64_2001]. Une TMR de 16% fut 

obtenue à lOK mais à partir de 50K, l'apparition de canaux de conduction parasite détruisit 

la TMR. Récemment Jiang et al. ont combiné plusieurs techniques (pulvérisation cathodique et par 

faisceaux d'ions, cellule d'évaporation) pour élaborer des échantillons Fe/ZnSe/Fe montrant lû% 

de TMR à T=295K et 20% à 15K [Jiang_APL83_2003]. Lorsque l'épaisseur de la barrière devient 

supérieure à lOOA, la TMR chute rapidement et la résistance tunnel augmente plus lentement avec 

l'épaisseur, ce qui traduit l'apparition d'un transport via les défauts dans le ZnSe qui apparaissent à 

partir de cette épaisseur. 

1.2.3 Le système Fe/MgO/Fe 

Les premiers essais de mesures de propriétés magnétorésistives sur le système Fe/MgO/Fe furent 

réalisées par Keavney et al. [Keavney_JAP81_1996]. Malheureusement, bien qu'élaborés par 

épitaxie par jets moléculaires7
, leurs échantillons présentaient des trous dans la couche de MgO 

persistant pour des épaisseurs allant jusqu'à lOOOA, preuve d'une forte rugosité interfaciale 

directement liée au protocole expérimental; le résultat est un contact ohmique direct entre les deux 

électrodes métalliques. 

De son côté, l'équipe de Kirschner (Max-Planck Institut für Mikrostrukturphysik, Halle, 

Allemagne) s'est intéressée dès 2000 à la réalis~tion de JTM épitaxiées Fe/MgO/Fe sur des 

whiskers de Fe(lûû) [Kiaua_PRB64_2ûûi]. Les couches de MgO déposé par bombardement 

électronique furent étudiées directement in situ par STM. En plus d'une simple cartographie 

topographique de la surface de MgO, cette équipe a mesuré des courbes I(V) en chaque point des 

images STM. Leur étude confirme la grande qualité du MgO déposé sur une couche de Fe 

monocristalline et plane. De plus, leurs résultats montrent que la hauteur de la barrière tunnel 

dépend de l'épaisseur de MgO, soit 2.5eV pour 2 monocouches et atteignant 3.6eV, i.e. proche de 

la valeur attendue pour le MgO massif, à partir de 6 monocouches [Wulfhekel_APL78_2001]. 

6 Le produit RxA représente la résistance de la jonction multipliée par sa surface. Il s'agit de l'une de; 
grandeurs physiques intéressantes dans le domaine des JTM ; pour les têtes de lecture, des produits RxA de 
quelques Q .iJ.m2 sont nécessaires. 
7 Cette technique de dépôt est celle utilisée dans le cadre de cette thèse; elle est décrite au chapitre II. 
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Cependant ces résultats correspondent à des mesures locales. Dans les JTM, dont la surface est 

de l'ordre de 109 fois supérieure à h zone d'intégration du signal d'une pointe STM (inférieure 

à lnm\ il faut prendre en considération tous les défauts éventuels (trous ou même tout simplement 

une faible rugosité) dont l'effet est de diminuer la hauteur effective moyenne. Cependant, il e>t 

indéniable que le comportement d'une couche de MgO est affecté par son épaisseur sans doute 

parce que la structure de bande n'est pas la même et/ou parce que les états de résonance interfaciale 

à la surface du Fe monocristallin se font fortement ressentir dans le régime des faibles épaisseurs 

(voir partie IV.5). Les résultats publiés par l'équipe de Kirschner concernent plutôt 

la caractérisation de la couche de MgO mais aucune étude de transport polarisé en spin n'est parue. 

Bowen et ses collaborateurs (Thalès, Orsay et Instittlto de ~v1icroelectronica, ~v1adrid) fwent 

les premiers à obtenir des résultats magnétorésistifs sur le système épitaxié Fe(l00)/Mg0/Fe50Co50 

déposé par pulvérisation et ablation laser [Bowen_APL 79 _2001 ]. ils utilisèrent un substrat de 

GaAs(OO 1) sur lequel une couche tampon de MgO recuite à 400°C présente une bonne cristallinité 

et empêche la diffusion de As dans l'électrode de Fe. La TMR atteignit 60% à 30K et 27% à 

température ambiante (figure I-4). Comme cela sera vu également à la partie V.l de cette thèse, 

leurs jonctions présentent une augmentation linéaire de la TMR lorsque la température décroît. 
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Figure 1~4 
Variation de la résistance et de la TMR d'une jonction pour une tension appliquée de JOmV et 
à la température de 30K [Bowen_APL79_2001}. 

De plus, leur étude sur des jonctions épitaxiées La0.7Sro.3Mn03/SrTi03/MgO/Fe a permis de 

montrer que la polarisation tunnel de Fe/MgO est positive malgré une polarisation interfaciale 

négative au niveau de Fermi. Ces résultats montrent encore une fois l'importance de considérer 

le couple {métal-isolant} comme un ensemble indissociable et la notion incontournable de symétrie 

électronique dans les systèmes monocristallins. 

De notre côté, peu après le début de cette thèse en 2001, les premières JTM Fe/MgO/Fe élaborées à 

Nancy ont montré une magnétorésistance de 17% à température ambiante. Tout au long des 
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diverses réflexions et araéliûïatiûns appûrtées, la mise en évidence de la forte influence de la 

structure électrmüque et la compréhension des mécanismes entrant en jeu dans le transport tunnel 

au sein des systèmes épitaxiés ont permis d'obtenir un effet magnétorésistif de 100% à température 

ambiante en 2003. Parallèlement, un nouveau type d'interaction magnétique, le couplage d'échange 

par effet tunnel polarisé en spin, a été mis en évidence expérimentalement. 

Depuis peu, le groupe de Suzuki (Nanoelectronics Research Institute, Tsukuba, Japon) 

s'intéresse également au système Fe/MgO/Fe. Leurs jonctions épitaxiées sont déposées par 

épitaxie par jets moléculaires et leur structure est similaire à la nôtre : 

Mg0(100)//Fe(SOOÀ)/Mg0(20À)/Fe(lOOÀ)/Co(lOOÀ) [Yuasa_JJAP43_2004]. La TMR atteint 

88% à température ambiante et 146% à T=2ûK. Iis observent une forte asymétrie de la courbe 

MR(V) (figure l-5) mais se contentent de l'expliquer par des considérations structurales (les 

interfaces Fe/MgO et MgO/Fe sont différentes), sans s'appuyer sur des arguments de symétrie 

propres aux jonctions épitaxiées. Contrairement à nos résultats qui ne montrent aucune ZBA, leur 

courbe représentant la variation de la TMR avec la tension appliquée présente une contribution 

importante des magnons (la TMR diminue rapidement entre 0 et 300mV). Le V112 
8 est de 1.25V, 

une valeur comparable à celle que nous obtenons (voir paragraphe V.3). Cependant, ils n'observent 

pas de phénomène d'inversion de TMR lorsque les électrons sont injectés dans l'électrode 

inférieure alors que nous avons relié cette caractéristique à la présence d'un état de résonance 

interfaciale (voir paragraphe V.2). 
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figure I-5 
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Variation de la TMR en fonction de la tension appliquée. La couche supérieure de Fe est connectée à la 
borne positive de l'appareil de mesure. Le V112 vaut I.25V et-0.4V [Yuasa_JJAP43_2004]. 

Mitani et ses collaborateurs (Institute for Materials Research, Tohoku University, Sendaï, Japon) 

ont voulu déposer la barrière de MgO par une méthode différente de l'épitaxie par jets moléculaires 

couramment utilisée jusque-là. Ils ont élaboré des jonctions épitaxiées Fe/Mg0/Fe50Co50 en 

utilisant la technique d'ûX)ldatiûn réactive à la suite d'un dépôt de ~l"1g [~1itani_J .. AJ>93_2003]. 

8 Vli2 désigne la tension pour laquelle la TMR est diminuée de moitié par rapport à sa valeur maximale 
obtenue à faible tension. Pour les jonctions réalisées jusqu'à présent, le V112 se situe aux alentours de 0.8V. 
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Le dépôt de la couche complète de MgO se fait par plusieurs dépôts de Mg et oxydations 

successifs. La vérification par RHEEif de la cristallinité du dépôt de MgO montre que 1 'oxydation 

réactive peut également être utilisée pour former des barrières épitaxiées de MgO. Mitani et al. 

obtiennent 23% de TMR à T=4K mais aucun effet magnétorésistif n'est observé pour des 

températures supérieures à 150K sans doute à cause d'une conduction à travers le grand nombre de 

défauts dans la couche de MgO. La même équipe élabora par épitaxie par jets moléculaires des 

barrières de MgF2 mais qui ne présentaient qu'une faible TMR de 10% à T=4.2K et qui 

disparaissait également à température ambiante [Mitani_JAP91_2002]. 

Bien que rien n'ait été publié jusqu'au moment de la rédaction de cette thèse, la forte potentialité 

du système Fe~IMgO/Fe est à l'origine des recherches amorcées par des groupes industriels sur è 

sujet, notamment l'équipe de Parkin (IBM Almaden Research Center, Etats-Unis). 

1.2.4 Conclusion 

L'élaboration de JTM semi-épitaxiées a permis de mettre en avant l'impact de la structure 

électronique sur les propriétés de magnétotransport et l'importance de la maîtrise de la structure 

cristalline. L'étape suivante fut la maîtrise de l'épitaxie à travers tout l'empilement. Grâce à de 

telles structures totalement épitaxiées, la compréhension des mécanismes du transport tunnel 

dépendant du spin a pmgressé à gmnds pas, de nouvelles idées et expériences venant balayer les 

Cependant, la confrontation entre théorie et expérience nécessite une croissance des couches 

parfaitement maîtrisée, avec des interfaces extrêmement planes, des barrières sans défauts, fines et 

continues sur plusieurs dizaines de micromètres. Ces difficultés d'élaboration expliquent le peu de 

résultats publiés sur les structures épitaxiées avant le début et même au cours de cette thèse. 

Parmi les multicouches susceptibles de sépitaxier, le système Fe/MgO/Fe attire l'attention de 

nombreux groupes de recherche suite aux calculs théoriques prédisant un effet magnétorésistif de 

plusieurs milliers de pour-cent. De plus, il s'agit d'un système modèle pour la validation de 

nouveaux concepts de la physique fondamentale. 

9 Reflexion High Energy Electron Diffraction ou diffraction d'électrons de haute énergie en incidence 
rasante, technique décrite au paragraphe II.1.2. 
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Chapitre II 

Elaboration, caractérisation et structuration 

des jonctions tunnel magnétiques 

Les films monocristallins sont des systèmes modèles pour l'étude de nombreux phénomènes 

physiques tels que les états de surface, la stabilisation de phases métastables et la relation entre 

structure cristalline, épaisseur du film et magnétisme. Dans le cas du transport tunnel polarisé en 

spin, l'obtention de JTM épitaxiées présente un intérêt fondamental. En effet, les modèles 

théoriques actuels ne peuvent décrire les phénomènes électroniques dans une barrière isolante 

amorphe (la plus communément élaborée à ce jour) puisqu'ils s'appuient sur la périodicité du 

potentiel, autrement dit sur des empilements réguliers d'atomes, ce qui implique l'épitaxie de ces 

derniers. L'élaboration de JTM épitaxiées permet la confrontation des prédictions théoriques avec 

les mesures expérimentales afin d'améliorer la compréhension des mécanismes de transport tunnel. 

Jusqu'à présent, la plupart des JTM étaient réalisées par pulvérisation cathodique. Cette technique 

est parfaitement maîtrisée mais son principe de fonctionnement 10 entraîne des flux d'évaporation 

relativement importants, de l'ordre de lnm/s, rarement compatibles avec la synthèse de films 

monocristallins. 

L'élaboration ùe jTîv1 épitaxiées est assez contraignante. Premièrement, la stœchiométrie des films 

doit être parfaitement contrôlée, ce qui nécessite d'une part de travailler sous ultravide et d'autre 

part de connaître précisément les flux d'évaporation (également indispensable pour la réalisation de 

films minces). De plus, la croissance épitaxiale doit être maîtrisée dès les premiers stades du dépôt 

afin d'obtenir une structure cristalline bien définie assurant la conservation de la symétrie à travers 

la multicouche, ce qui nécessite de pouvoir jouer sur de nombreux paramètres (température et 

vitesse de dépôt, ... ). Enfin, les techniques de caractérisation structurale et chimique in situ 

10 Dans une enceinte sous vide, on crée un plasma de gaz neutre (argon par exemple). Le matériau à évaporer 
est polarisé négativement et bombardé par les ions du plasma qui éjectent à leur tour les atomes de la cible 
sur le substrat situé en face. 
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nécessitent l'ultravide. Pour toutes ces raisons, l'épitaxi: par jets moléculaires s'impose comme la 

technique de réalisation de JTM épitaxiées par excellence. 

Dans la première partie de ce chapitre, nous décrirons la technique d'épitaxie par jets moléculaires 

ainsi que les divers moyens de caractérisation que sont la diffraction d'électrons de haute énergie 

en incidence rasante (RHEED), la microscopie à force atomique et la microscopie électronique à 

transmission. Ces trois techniques ont été largement utilisées pour étudier la croissance et la 

structure de la multicouche (deuxième partie de ce chapitre). Des expériences complémentaires ont 

apporté des informations très précieuses sur la nature chimique de l'interface Fe/MgO, paramètre 

critique du transport tunnel polarisé en spin. 

Ensuite, nous détaillerons notre étude sur 1 'utilisation de diverses couches tampons non 

magnétiques. De telles couches sont nécessaires pour obtenir, après recuit, une surface 

extrêmement plane, étape indispensable à l'élaboration d'un empilement quasi parfait du type 

Fe(fin)fMgO/Fe (voir les phénomènes de puits quantiques traités aux paragraphes III.S et V.3.2). 

Enfin, la dernière partie concerne la structuration des JTM par photolithographie. Nous décrirons 

d'abord le procédé technologique avant d'en aborder les limitations et de détailler les améliorations 

apportées afin d'obtenir des résultats rnagnétorésistifs sur le système fragile Fe/MgO/Fe. 

11.1 Disnositif exnérimental et movens de caractérisation 

II.l.l La technique d'Epitaxie par Jets Moléculaires 

Dans cette partie, l'appareillage est décrit de manière succincte. Des descriptions plus complètes 

d'appareils similaires sont disponibles dans les thèses de Hélène Fischer et d'Alexandra Mougin 

[Fischer_thèse_l995 ; Mougin_thèse_1999] ainsi que dans l'ouvrage suivant [Herman_2004]. 

11.1.1.1 Principe 

Les méthodes d'évaporation de métaux sont connues depuis fort longtemps déjà. Par contre, 

ce n'est que depuis la fin des années 1960 que les progrès de la technique permettent de réaliser ces 

évaporations sous ultravide. C'est ainsi qu'est née l'Épitaxi: par Jets Moléculaires (EJM), ou 

encore la « Molecular Bearn Epitaxy » (MBE) en anglais. Cette technique a vite fait ses preuves, 

car la synthèse sous ultra vide permet 1 'utilisation de systèmes de caractérisation, dits in sifl.t, 
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propres aux techniques du vile. La ~vffiE s'est développée essentiellement dans le cadre de 

la croissa..11ce épitaxiale de composés Ill-V. 

La méthode consiste à faire interagir des flux atomiques ou moléculaires dans une enceinte à très 

basse pression résiduelle (inférieure à 10-10torr). La relation dite de Knudsen exprime le flux de 

particules <1> (par unités de temps et d'aire) en fonction de la pression partielle P, de la masse de 

1' atome m et de la température T : 

ifJ= p 
..j2rcmkBT. 

(II-1) 

Pour une densité de sites de l'ordre de 1015 sites par cm-2
, une pression de 10-10torr d'oxygène 

donne naissance à une monocouche complète adsorbée sur la surface au bout d'une dizaine 

d'heures. De plus, ce vide limite est tel que les dimensions de la chambre sont inférieures au libre 

parcours nnyen des atomes dans ces conditions (typiquement 1 06m), ce qui permet de parler de 

régime moléculaire. Ces flux, issus de cellules d'évaporation, sont orientés sur un substrat 

monocristallin porté à la température convenable pour que les atomes évaporés s'y adsorbent. 

Le dépôt ainsi obtenu peut être ordonné, épitaxié selon les conditions expérimentales. On effectue 

souvent sur un même système des hétéroépitaxies successives pour la synthèse d'un superréseau. 

La MBE est particulièrement adaptée à la préparation de ces matériaux monocristallins en couches 

très rninces, g1âce au Cûntrôle pûssible de la stœchiométrie. Ses principaux avantages sont les 

suivants: 

possibilité de l'étude in situ de l'interface de croissance par toute technique faisant intervenir 

un transport d'électrons dans le vide (diffraction d'électwns), 

les dépôts s'effectuent sous ultra vide d'où une très faible pollution (quelques 10-9torr en cours 

de dépôt pour les flux que nous utilisons), 

la faible vitesse de dépôt (quelques Angstrôms par seconde) et un système de caches 

pneumatiques permettent la réalisation d'interfaces abruptes, 

excellent contrôle de la vitesse de croissance, 

possibilité de réaliser des protïls de concentrations, 

très bonne résolution géométrique de la surface~ 

11.1.1.2 Descriptif technique 

Tous les échantillons étudiés ont été élaborés dans une enceinte MBE dessinée par Marc Alnot et 

réalisée par Meca 2000, couplée à une chambre d'introduction qui sert principalement de sas 

d'introduction des échantillons (figure II-1). Les principaux éléments du bâti MBE sont les suivants: 

l'enceinte à vide équipée pour obtenir et contrôler une pression résiduelle extrêmement faible, 

le porte-substrat équipé d'un four chaud (20°C---:) 1 000°C) et d'un four froid E-180°C---:) 200°C), 

les cellules d'évaporation, les canons à électrons, les systèmes d'analyse annexes. 

23 



Chapitre II Elaboration, caractérisation et structuration des jonctions tunnel magnétiques 

Un ensemble de différents types de pompage permet d'obtenir un vide limite de 1' ordre de 

2.10.11 torr : pompes à palettes primaire et turbomoléculaire secondaire, pompage ionique et par 

sublimation de titane, plus les panneaux cryogéniques qui doublent presque uniformément 

l'intérieur de l'enceinte et sur lesquels, une fois refroidis à 77K, viennent se condenser les gaz 

résiduels de 1 'enceinte. 

Quartz pour 
les canons 

Emplacement 
du 
manipulateur 

Cellule de 
Knudsen 

Canons à 
électrons 
(derrière) 

figure Il-l 
Schéma de l'enceinte d 'Epitaxie par Jets Moléculaires. Les brides représentent les endroits où les différents 
éléments sont fixés (manipulateur, canons à électrons, sublimateur de titane, .. .). 

_f" 

Notre bâti est équipé de deux types de sources d'évaporation différentes : les canons à électrons ou 

les cellules de Knudsen. Le choix du type de source se fait en fonction du matériau à évaporer et de 

ses caractéristiques (température d'évaporation, réactivité avec le creuset). Ainsi, les éléments Fe, 

Pd, Cu et Ag ont été évaporés par des cellules de Knudsen ; pour le Co, V, Au et MgO, nous avons 

utilisé les canons à électrons. 
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L'étalonnage des flmc de dépôt des différents matériam:. se fait soit de manière in situ 

(microbalances à quartz, oscillations de RHEED) soit de manière ex situ (diffraction de rayons X 

aux petits angles, mesures magnétiques) [Faure-Vincent_DEA_2001]. 

L'étude structurale des couches est réalisée in situ au moyen d'un canon à électrons de haute 

énergie. Cette méthode de caractérisation sera décrite plus loin. 

11.1.1.3 Préparation des substrats 

• nettoyage ex situ 

Au début de ma thèse, le protocole de nettoyage des substrats de MgO consistait en trois bains 

successifs de 15 minutes chacun : trichloréthylène avec ultrasons, puis acétone bouillant et enfin 

pmpanol bouillant avant séchage à l'azote sec. L'étude en microscopie à force atomique a mis en 

évidence la présence de trous d'une centaine d'Angstrôms de profondeur induits par les ultrasons 

qui fragilisent le substrat. Cette méthode de préparation a donc été abandonnée. En effet, 

ces mêmes substrats sont très propres à la sortie de leur emballage (mis à part une forte pollution en 

carbone), sans nettoyage ex situ supplémentaire. 

• nettoyage in situ 

Les substrats subissent alors U..'l flash thermique (500°C pendant 15 minutes). Le but est d'éliminer 

tous les gaz, con1me CO ou l'eau, adsorbés en surface de l'échantillon. De plus, nous verrons que 

le recuit permettant d'aplanir la su_rface de Fe s'effectue à 450°C. Il est donc essentiel que 

la température du dégazage soit supérieure, de façon à éviter toute désorption d'espèces chimiques 

provenant du molybloc et du four. Désormais, les échantillons ne sont plus exposés à l'air jusqu'à 

la fin du processus d'épitaxie. 

La technique de diffraction d'électrons de haute énergie en incidence rasante (RHEED: Reflexion 

High Energy Electron Diffraction) a été développée lors de l'élaboration de structures artificielles 

de semi-conducteurs (puits quantiques, ... ), afin d'en contrôler en continu le mode de croissance. 

Elle permet non seulement de connaître la structure d'une surface (monocristal, polycristal, 

amorphe, ... ), d'en apprécier la planéité mais également d'en suivre le mode de croissance au cours 

du dépôt, ainsi que d'étalonner les flux d'évaporation grâce au phénomène d'oscillations 

d'intensité. Les oscillations de paramètre fournissent des renseignements complémentaires sur 

la taille des îlots en cours de croissance. La diffraction RHEED est devenue un outil indispensable 

pour étudier la croissance de films minces in situ et en temps réel. En effet son fonctionnement 
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sous ultravide et le fait que le faisceau d'électrons soit dirigé parallèlement à la surface (donc 

perpendiculairement à l'axe de croissance) facilitent son implantation sur un bâti d'épitaxie. 

Une description claire et détaillée du principe de RHEED se trouve dans la thèse de Pascal Turban 

[Turban_thèse_2001] et dans l'ouvrage suivant [Braun_1999]. 

11.1.2.1 Principe 

On envoie un faisceau monocinétique d'électrons de haute énergie (30keV dans notre cas) sur 

l'échantillon. La longueur d'onde associée aux électrons est de l'ordre de O.lA. Le libre parcours 

moyen étant de plusieurs dizaines de plans atomiques, travailler en incidence rasante permet 

d'avoir uniquement accès à la structure des premiers plans atomiques11
• Dans la pratique, on aura 

une contribution selon la direction de croissance, qui sera d'autant plus prononcée que la rugosité 

est grande. 

Dans le cas d'une surface plane, l'absence de condition de diffraction selon la normale à la surface 

permet d'assimiler le réseau réciproque à un ensemble de tiges perpendiculaires à la surface et 

réparties suivant les nœuds du réseau réciproque 2D œ la surface. Le diagramme de diffraction 

visualisé sur l'écran fluorescent correspond à l'intersection du réseau réciproque de la surface (de 

paramètre de maille 27rla où a est le paramètre de maille du réseau direct) et de la sphère d'Ewald 

de rayon k où k est le nombre d'onde des électrons du faisceau (fr=2n/À). Dans le cas idéal d'une 

surface parfaitement plane et d'une sphère d'Ewald d'épaisseur nulle, la figure de diffraction serait 

constituée de points 4Jgure II-2). C'est effectivement ce qui est observé sur des substrats de 

silicium (111 ). 

figure II-2 

Zone die Laue 
d'œdoo 1 

Intersection entre la sphère d'Ewald et le réseau réciproque 2D [Fruchart_thèse_1998}. 

11 Pour un angle d'incidence de 1°, la profondeur de pénétration du faisceau d'électrons est de l'ordre du plan 
atomique 
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Cependant, dans le cas de métaux, d'une part la surface n'est jamais parfaite (agitation thermique, 

taille finie des terrasses) et d'autre part la dispersion en angle et en énergie du faisceau d'électrons 

donnent une certaine épaisseur & non nulle à la sphère d'Ewald. Tous ces éléments expliquent que 

le cliché de diffraction soit constitué en réalité de bâtonnets d'épaisseur finie dont la forme plus ou 

moins fine fournit de précieux renseignements cristallographiques. 

Il est indispensable de connaître la longueur de cohérence spatiale du faisceau afin de bien avoir à 

l'esprit l'échelle pour laquelle ces phénomènes d'interférence interviennent. Compte tenu des 

spécifités techniques de notre appareillage, sa longueur de cohérence est de l'ordre de lOOA. 

11.1.2.2 Informations fournies par RHEED 

11.1.2.2.1 Morphologie de la surface et mode de croissance 

En fonction du cliché RHEED obtenu, nous pouvons extraire quelques informations qualitatives 

relatives au mode de croissance et à la surface du matériau : 

dans le cas d'une surface amorphe, l'absence d'ordre à grande distance se traduit par un fond 

diffus quelque soit 1' azimut, 

si on obtient des anneaux, cela signifie que la surface est polycristalline, 

dans le cas d'un polycristal texturé, on observe le même cliché de raies verticales suivant tous 

les azimuts, 

si les clichés de diffraction sont constitués de bâtonnets fins et bien allongés, cela signifie que 

la croissance est bidimensionnelle, dit mode de croissance Frank-van der Merwe. Les raies 

apparaissent d'autant plus fines et intenses que la qualité cristalline est boP..ne. Le .RHEED 

permet de déterminer les relations d'épitaxie ainsi que l'éventuelle variation relative des 

distances interatomiques lors de phénomènes de relaxation [Turban_thèse_2001], 

si les clichés de diffraction sont constitués de points ou de taches plus ou moins allongées, cela 

signifie que la croissance est tridimensionnelle (surface rugueuse), dit mode de croissance 

Volmer-Weber, 

si on obtient des bâtonnets qui laissent la place à des taches au bout d'une certaine épaisseur 

critique, alors il s'agit d'une croissance 2D suivie d'une croissance 3D, dit mode de croissance 

Stranski-Krastanov. 

Le RHEED permet également de mettre en évidence la présence de surstructure (surface (100) du 

Si) ou de contarr..ination à la surface (carbone à la surface d'une couche de Fe: paragraphe II.2.2.6) 

II.1.2.2.2 Oscillations RHEED 

Ce phénomène est utilisable dans le cas d'une croissance 2D sur une surface plane. Il s'agit 

d'examiner la variation de l'intensité de la raie 00 d'un diagramme de diffraction. Si la croissance 
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se fait couche par couche, on observera des oscillations d'intensité (figure II-3). L'utilité de cette 

technique vient du fait que la période des oscillations correspond exactement au temps nécessaire 

pour élaborer une couche de un ou deux plans atomiques selon les cas. Ce point est crucial pour 

maîtriser parfaitement l'épaisseur de l'isolant déposé. 

La première explication du principe de base des oscillations RHEED a été donnée par le groupe de 

recherche qui avait découvert ce phénomène peu de temps auparavant [Harris_SSL108_1981]. 

Considérons une surface parfaitement plane et supposons que sa croissance est bidimensionnelle. 

Les atomes arrivant sur la surface forment alors des îlots. Du fait de la différence de marche entre 

les électrons incidents réfléchis sur la surface et ceux réfléchis sur les îlots, les interférences entre 

ces électrons deviem1ent de plus en plus destrtlctives au firr et à mesure que les îlots croissent. 

Le minimum d'intensité réfléchie correspond à une demie couche déposée. Puis lorsque la couche 

se complète, les interférences redeviennent constructives et l'intensité atteint de nouveau sa valeur 

maximale correspondant à une couche parfaitement complétée (figure II-3). On obtient ainsi des 

oscillations d'intensité dont la période correspond au temps nécessaire pour déposer un plan 

atomique. Un exemple est donné à la figure II-4. 

'.SI -~ 
] 

+----------::~ 
t T/2 t 

figure II-3 
Interprétation schématique des oscillations d'intensité RHEED. 

Bien sûr, la dynamique des oscillations va dépendre de la différence de chemin entre les deux 

faisceaux d'électrons : les interférences sont évidemment toujours constructives quel que soit l'état 

de la surface si les conditions expérimentales satisfont à la loi de Bragg. Il vaut donc mieux se 

placer dans la condition dite d'anti=Bragg pour observer le maximw~ de dynamiqüe, sûit : 

Bragg : 2a sin 8 = nÀ anti- Bragg : 2a sin e = (n + X)À. (II-2) 

On comprend donc ici que le choix de l'angle d'incidence joue un rôle important pour 

l'observation des oscillations de RHEED. Dans la pratique, ce n'est pas toujours crucial, car ce 

phénomène, lorsqu'il existe, ne nécessite pas un réglage très fin de la géométrie du système. 

En effet, le modèle précèdent ne tient pas compte des phénomènes de diffusion non spéculaire 

(aussi appelée diffusion diffuse). En outre, nous savons que ce mécanisme n'est pas négligeable 

dans le cas des électrons, d'autant plus que nous travaillons en incidence rasante. Ainsi, 

une explication plus correcte des mécanismes conduisant aux oscillations RHEED doit prendre en 
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compte la diffusion des électrons en surface. La diffùsion est ainsi minimale lorsque cette densité 

est minimale. On retrouve bien un processus périodique. 

Un point important à souligner est que, si la présence d'oscillations RHEED est la preuve d'une 

croissance 2D, leur absence ne prouve en aucun cas le contraire [Fischer_thèse_l995]. 

140,~------~r-------r,------~-------.--, 
ouveiiure du cache 

figure II-4 

_ 120 l A 
i 100 1 1 A 
; :J \1 1 \ ,1 \ 

~ .. j ~ v v, 
0 50 

temps (s) 

Oscillations RHEED Ïors du dépôt de Fe sur Fe(üü!). 

100 

ii.1.3 Caractérisation ex situ paï lV.Iicïoscopie à Force Atomique 

Les propriétés des jonctions tunnels magnétiques dépendent fortement de la qualité topographique 

des interfaces. En effet, les barrières isolantes sont nécessairement fines (quelques nanomètres au 

maximum) pour permettre le passage des électrons par effet tunnel. Mais elles doivent également 

être continues de manière à proscrire tout chemin de conduction ohmique. De plus, Bardou a 

n1ûntré qu'une faible fluctuation de l'épaisseur entraîne d'importantes fluctuations du courant 

tunnel [Bardou_EPL39_1997]. Enfin, si i'on veut conserver de belles interfaces Fe;1v1g0 planes ou, 

tout au moins, les plus proches possible d'un système modèle, ii faut s'assurer que leur rugosité est 

minimale avant de déposer la couche suivante. La croissance de chaque film mince a donc été 

optimisée successivement. 

La wicroscopie à force atomique (AFM) est parfaitement adaptée à notre problématique. En effet, 

cette technique, inventée en 1986 par Binning et al. [Binning_PRL56_1986], permet l'analyse 

topographique tridimensionnelle d'une surface avec une très haute résolution latérale et verticale. 

L'AFM est fondée sur la mesure des forces d'interaction entre les atomes de surface de 

l'échantillon et une pointe atomique supportée par un micro-levier flexible, de faible constante de 

raideur k. Cette dernière dépend de la forme géométrique et du type de matériau du levier 
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(O.lN/m<k<lON/m). La figure II-5 illustre son principe de fonctionnement : un faisceau laser se 

réfléchit sur la partie supérieure du levier puis illumine une photodiode qui mesure la déviation du 

faisceau et donc de la pointe. Cette déflexion est proportionnelle à la force d'interaction entre les 

atomes de la pointe et ceux de la surface. Le balayage de la pointe permet alors d'obtenir une 

image tridimensionnelle de la surface dont on peut en extraire les paramètres de rugosité. 

Les déplacements fins en x, y et z se font grâce à me céramique piézo-électrique. Suivant le type 

d'échantillon, deux modes de fonctionnement seront utilisés dans cette thèse. 

figure II-5 
Principe du microscope à force atomique. 

Le mode contact 

Ce mode permet d'obtenir la résolution atomique avec des variations verticales en z de l'ordre de 

O.lA. Les principales forces en jeu entre la pointe et la surface sont répulsives, à très courte portée 

(quelques nm au maximum). La déflexion du levier est maintenue constante par une boucle 
_j'-------~---·-----~ - ~ ~ ... ' 1 ... , 1 • 1 1 , • ., 11 • • ..~, 1 ....... u a:s:sta v I:>:>Cllltau, 4 u1 puulc 1c ucpmccmt:nl ue m ceram1q ue p1ezo-e1ecmque sous 1 ecnannuon. 

Le contraste de l'image est dû uniquement au déplacement enz de la céramique piézo-électrique. 

Le mode contact permet certes d'avoir la meilleure résolution mais il n'est pas toujours utilisable, 

en particulier sur des échantillons anciens présentant une couche d'eau adsorbée à la surface (forces 

de capillarité parasites) ou sur des surfaces isolantes (forces électrostatiques parasites dues au 

frottement de !a pointe sur la surface). Le mode non-contact, ou tapping, permet de s'affranchir de 

ces problèmes. 
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Le mode non-contact 

Le levier est soumis à une oscillation forcée. Les caractéristiques de 1 'oscillateur sont modifiées en 

présence de la surface via les interactions de type van der Waals. Les images tridimensionnelles 

sont obtenues en maintenant par exemple l'amplitude ou la fréquence de l'oscillation constante. 

11.1.4 Caractérisation ex situ par Microscopie Electronique à 

Transmission 

La microscopie électronique en transmission (MET) permet 1 'observation et la caractérisation de 

la structure interne des matériaux. Cette méthode s'avère très précieuse dans l'étude de 

multicouches car elle fournit de nombreuses informations sur la structure locale des échantillons 

(orientation cristallographique, voisinage cristallographique et chimique, continuité de la barrière, 

rugosité, dislocations, défauts localisés dans la barrière, ... ). 

L'échantillon à analyser doit être aminci de manière à le rendre transparent aux électrons. L'image 

est traduite par des contrastes d'absorption ou de diffraction. Cependant, il ne s'agit pas à 

proprement parler d'images d'atomes, mais d'une projection du potentiel créé par ces atomes. 

L'étude en MET de notre système a été rendue possible dans le cadre d'une collaboration avec 

Etienne Snoeck du Centre d'Elaboration de Matériaux et d'Etudes Structurales à Toulouse. 

L'appareil utilisé est un CM30/ST de résolution 0.19nm. 

11.2 Croissance et structure de la multicouche 

11.2.1 Etude bibliographique du système épitaxié Fe/MgO 

11.2.1.1 Relation d'épitaxie Fe-MgO 

Nous utilisons des substrats monocristallins de MgO (001). Le MgO est un cristal ionique ayant 

une structure cubique de type NaCl constituée de deux sous-réseaux cubiques à faces centrées de 

Mg et d'O imbriqués l'un dans l'autre (figure II-6). Le paramètre de maille vaut <lMgo = 4.213À. 

Le réseau (00 1) de surface est représenté sur la figure II-7. 
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Fe: cc 
aFe = 2.87A 

: (NaCl) ----~&l'"l"""----1111111 

aMgo=4.21A 

figure II-6 
Schéma montrant l'empilement respectif des atomes de Fe sur ceux du MgO (Mg en gris et 0 en clair) . 

• Atome de Mg • v 

I 0 Atomed'O 

x Atome de Fe 

• 
1 
-~~----@~-----........... -

figure 1/-7 
Structure cristalline du plan (OOI) du MgO. Les atomes de la couche de Fe sont symbolisés par des croix et se 
superposent aux atomes d'O. 

Dans nos conditions expérimentales, le Fe adopte une structure cubique centrée (cc) sur le MgO. 

Compte tenu des paramètres cristallins (aFe = 2.866Â), le Fe s'épitaxie sur le MgO(OOl) suivant la 

n~lMion FP (()()1) r1101 //Man (()()1î nom T p" m<>illP" flp HP Pt flp 1\A"rrn crmt rlnnf' r\MPntPPC "'Ll'\0 
------------ ,---/L ___ .J'' -·~o- ,---/L~..,....,.J . .--- .............................. _._. __ ...._ _ _.., _ _. .......... 0.....,.._."' ........ _...,_..._..._.'-'...._....__...._.._..,....,....,.._,,.,... •~ 

l'une par rapport à l'autre : l'axe [llû] du Fe est parallèle à l'axe [lûû] du Mgû, comme cela est 

illustré à la figure II.6. Dms cette configuration, le désaccord paramétrique est faible et vaut 

(v2 are - aMgo)/aMgo = -3.8%. Ceci a été confirmé dès 1973 par Kanaji et ses collaborateurs 

[Kanaji_ V23_1973; Kanaji_TSF32_1976; Urano_JPSJ57_1988]. Ils ont également montré par 

LEED (Low Energy Electron Diffraction) que la structure des premières couches de Fe est 

tétragonale centrée et devient cubique centrée à partir de huit plans atomiques. Il est important de 

signaler pour les propriétés de transport tunnel que les atomes de Fe se superposent aux atomes d'O 

(voir chapitre IV). 

L'obtention d'une surface de Fe aussi plane que possible avant tout dépôt de barrière tunnel dépend 

fortement de la diffusion de surface. Ce mécanisme est gouverné par la barrière énergétique de 
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Schwûebel [Ehrlich_JCP44_1966; Schwoebel_JAP40_1969; Wang_PRL70_1993]. Il s'agit 

du potentiel de bord de marche vu par un atome sur une terrasse et 1' empêchant de descendre sur 

la terrasse inférieure. La simulation de ce mécanisme a montré qu'il était responsable d'une 

croissance 3D du matériau [Siegert_PRL73_1994). Peu après, Thürmer et al. l'ont confirmé 

expérimentalement et ont également montré qu'une température élevée en cours de dépôt ou de 

recuit (500K dans leur expérience) donne lieu à une agitation thermique suffisante pour dépasser 

la barrière de Schwoebel ce qui entraîne la formation de larges terrasses atomiques planes sur 

plusieurs centaines de nanomètres [Thürmer_PRL75_1995). 

11.2.1.2 Dépôt de MgO sur Fe 

L'épitaxie du Mgü sur Fe obéit logiquement à la même relation que celle du Fe sur Mgü. 

La croissance et la relaxation des contraintes élastiques du Mgü déposé sur une couche tampon de 

Fe ont été étudiées par V assent et al [Vassent_JAP80_1996] et Dynna et al [Dynna_JAP80_1996). 

Leurs travaux ont notamment permis d'établir les conditions nécessaires à une croissance 

bidimensionnelle de Mgü sur Fe. Pour bénéficier pleinement de cette croissance couche par 

couche, le dépôt du Mgü sur Fe doit se faire à température ambiante. En effet, Vassent et al. ont 

montré que l'amplitude des oscillations RHEED diminue lorsque la température de l'échantillon 

augmente : ces dernières disparaissent plus tôt parce que la température favorise la diffusion de 

surface, ce qui permet d'atteindre plus rapidement la longueur d'équilibre des terrasses. Dans le cas 

d'un dépôt à température ambiante, ils notent que les oscillations RHEED ont une très forte 

amplitude en début de croissance, preuve indiscutable d'une croissance 2D au cours de laquelle 

la croissance d'une couche est presque Cûmplétée avant que ne débute la cmissance de la suivante. 

La croissance bidimensionnelle du Mgü sur le Fe s'explique par les valeurs des énergies de 

surface, celle du MgO étant beaucoup plus faible que celle du Fe (1.16 et 2.9J.rri2 respectivement 

[Tasker_SS137_1984]). A partir de la neuvième couche déposée, les oscillations diminuent en 

amplitude, signe que les couches suivantes se déposent avant que les précédentes ne soient 

compiètement rempiies. 

Utilisant la tech..nique du LEED, cette équipe a également mis en évidence la déformation élastique 

de la surface de fines couches de Mgü induite par des dislocations de type V2<011>{011} dans le 

Mgü pour une épaisseur critique d'environ cinq plans atomiques. Ceci est en bon accord avec les 

résultats publiés par Wulfhekel et al. [Wulfhekel_APL78_2001] selon lesquels la formation de 

dislocations permet de relaxer une partie des contraintes dans le MgO à partir de sept plans 

atomiques déposés. Toutes les épaisseurs de Mgü réalisées par Wulfhekel et al. sont en dessous de 

cette limite de manière à minimiser les effets des défauts du réseau sur l'effet tunnel. Nous verrons 

plus loin le projet permettant de visualiser directement ces dislocations par AFM conducteur. 
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11.2.2 Epitaxie du système Fe/MgO/Fe/Co 

11.2.2.1 Croissance de la couche tampon de Fe 

Dans la plupart de nos JTM, nous utilisons une couche tampon de Fe dont l'épaisseur est 

typiquement de SOOA. Les clichés RHEED en fin de dépôt sont pointés (figure II-8) ce qui nous 

indique que la surface est fortement rugueuse. Les images AFM montrent en effet de larges 

terrasses (typiquement 0.3f.Lm) mais séparées par des trous d'une profondeur allant jusqu'à 200A ; 

la rugosité quadratique moyenne (rugosité RMS) vaut plus de 30A (figure II-8). Un tel profil de 

rugosité est inacceptable en vue du système envisagé. 
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figure J/-8 
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Clichés RHEED de la surface de Fe (400A) avant recuit selon les directions (a) [JOO}F. et (b) [JJO]F. et 
(c) image AFM et profil de rugosité sur la même surface 5 x5 p.m2 et (d) agrandissement 1 xl p.m2

. 
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Un recuit est nécessaire afin d'aplanir la couche : l'énergie apportée permet aux atomes des 

couches de surface de franchir la barrière de potentiel de Schwoebel en bord de marche. Ainsi, 

le processus d'activation thermique assure la mobilité et le réarrangement des atomes de surface : 

la surface s'aplanit. Après un recuit à 450°C pendant 15 minutes, les bâtonnets RHEED deviennent 

très fins (figure II-9), preuve d'une surface plane, du moins à l'échelle du RHEED (voir 

paragraphe II.1.2.1). Les études réalisées en AFM (figure II-9) et en MET (figure II-13) 

confirment, à des échelles spatiales différentes, la très bonne planéité de cette première électrode de 

Fe. Les images AFM indiquent que le Fe recuit présente une rugosité pic à pic et RMS de sA et 

0.6A, respectivement, avec des terrasses de l'ordre de lOOnm de large. 
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figure II-9 
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Héight Profiliil [A] 

4 

Clichés RHEED de la surface de Fe (400 A) après recuit selon les directions (a) [1 OOJFe et (b) [1 JO] Fe 
(c) image AFM et profil de rugosité sur la même surface JOx JO pm2 et (d) scan AFM sur une surface 
0.5x 0.5 pm2

. La rugosité RMS vaut 0.6A. 
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11.2.2.2 Croissance de la barrière isolante 

Il s'agit de 1' étape critique dans 1 'élaboration de tout dispositif utilisant le transport par effet tunnel. 

De manière générale, cette barrière tunnel doit être fine et, dans le cadre de l'étude expérimentale 

du transport dans le système Fe/MgO/Fe, elle doit également être épitaxiée, sans défaut et 

extrêmement plane pour s'approcher au plus près des modèles théoriques. 

Le lecteur trouvera en annexe A les résultats de mesure de la bonne stœchiométrie du MgO déposé. 

Le contrôle de l'épaisseur de la barrière est également un point crucial puisque l'effet tunnel en 

dépend exponentiellement. L'épaisseur de l'isolant peut être évaluée par les oscillations d'intensité 

de RHEED (voir paragraphe II.1.2.2.2). Cependant, comme cela est expliqué en annexe B, l'envoi 

d'un faisceau d'électrons sur une couche isolante relativement épaisse (à partir de douze plans 

atomiques environ) induit l'accumulation de charges électriques dont la décharge est un 

phénomène violent qui détériore localement 1 'échantillon. Le contrôle du flux de MgO est donc 

effectué par quartz pour les barrières épaisses. 

Le dépôt de MgO sur une surface de Fe plane est bien maîtrisé [Vassent_JAP80_1996; 

Wulfhekel_APL78_2001]. L'observation d'oscillations RHEED rous assure que la croissance est 

bidimensionnelle jusqu'à 12 monocouches (mode de croissance de Frank-van der Merwe), la 

température idéale de dépôt étant la température ambiante [Vassent_JAP80_1996]. Cependant, 

l'expérience montre que nous obtenons de très belles oscillations de RHEED, et donc une très belle 

croissance, de MgO sur Fe pour une température proche de 100°C (figure II-10). 

Les clichés RHEED indiquent que la relation d'épitaxie est celle attendue : 

Fe (100) [100] // MgO (100) [110] et montrent une surface de MgO relativement plane et donc une 

future interface MgO/Fe acceptable (!:i.gure II-11). De plus, bien que la surface d'une épaisse 

couche de MgO soit de moins bonne qualité qu'une fine couche, elle 1 'est suffisamment pour 

donner des clichés RHEED en forme de bâtonnets (figure II-11). La microscopie en champ proche 

montre en effet que la rugosité RMS est de lA pour une couche de 20A de MgO (figure II-12). 
25 
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figure II -1 0 
Oscillations RHEED lors du dépôt de trois couches de MgO sur une surface de Fe recuite. En insert, les positions des 
différents extrema sont alignés suivant une droite dont la pente permet de connaître précisément l 'épaisseur déposée. 

36 



l 
Chapitre II Elaboration, caractérisation et structuration des jonctions tunnel magnétiques 

figure II-11 
Clichés RHEED montrant l'évolution de la qualité cristalline de la barrière pour deux épaisseurs différentes 
de MgO (JOA en haut et 35A en bas) et suivant les deux principales directions cristallines ([100} MgO à gauche 
et [110} MgO à droite). La barrière est déposée sur une couche tampon de Fe recuite . 

figure II-12 
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Image AFM d'une surface 2 x211-m2 de 20A de MgO sur une couche tampon de Fe recuite. La rugosité RMS est 
de lA. 
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Etude MET de la barrière épitaxiée 

Le transport tunnel dépend fortement de la qualité structurale de la barrière et des ses interfaces. 

Ainsi, une épitaxie parfaite est requise pour rester dans le cadre des modèles théoriques. La 

microscopie électronique à transmission (MET) est un outil performant pour s'assurer de la 

cristallinité des couches. 

Les images MET montrent la très grande qualité cristallographique de nos jonctions (figure II-13). 

Des images en champ sombre confirment la continuité de la barrière tunnel pour des épaisseurs 

descendant jusqu'à sA 12 et ceci sur au moins 0.3Jlm, ce qui est la taille latérale des clichés 

(figure II-14). La mesure du paramètre hors du plan ~g0(002) en fonction de l'épaisseur de MgO est 

représenté à la figure II-15. Pour des épaisseurs inférieures à 10A, soit cinq plans atomiques de 

MgO, le paramètre hors du plan a une valeur supérieure à celui attendu dans le cas d'une couche 

totalement relaxée (2.1À). Cela signifie qu'en début de croissance, le MgO s'épitaxie de manière 

pseudomorphe, c'est-à-dire que, dans le plan de croissance, il conserve le paramètre du Fe. Cela 

conduit à une déformation tétragonale de la maille dont les dimensions à l'équilibre sont 

gouvernées par les constantes de déformation élastique. Au fur et à mesure que le dépôt de MgO 

progresse, la relaxation des contraintes se traduit par une diminution de ~go(oo2) vers la valeur du 

paramètre cristallin du MgO massif égal à 2.1A. Cela se produit à p~rtir de six plans atomiques : 

il y a alors apparition de dislocations pour permettre la relaxation plastique des contraintes. 

La figure II-16 montre l'image de phase13 réalisée sur un échantillon avec une barrière de 4.5A de 

MgO : aucune dislocation n'est observée dans la barrière. Ces résultats sont en très bon accord avec 

les expériences similaires rapportées dans la littérature [Wulfhekel_APL 78_2001]. 

figure l/-13 
Images MET montrant la qualité cristallographique de nos jonctions 
A gauche : barrière de 20A de MgO 
A droite :barrière de 15A de MgO (les emplacements des dislocations sont indiqués par les traits blancs simples). 

12 Dans la pratique, une fine couche peut apparaître continue par simple effet d'intégration du signal 
électronique dans la largeur de l'échantillon. Ceci n'est pas le cas pour le MgO fin comme l'assure le fort 
couplage antiferromagnétique obtenu sur des échantillons de grande taille (voir chapitre III). 
13 L'image de phase donne le déphasage entre les rangées atomiques d'un matériau par rapport à un autre 
matériau dont la distance interréticulaire sert de référence. Un changement de 2n dans la phase se traduit par 
un saut de contraste noir-blanc sur l'image de phase et correspond à un plan atomique en plus ou en moins. 
Il localise une dislocation de misfit. 
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figure 11-14 
Image MET en champ sombre d'une jonction tunnel Mg0//Fe/Mg0(20A)!Fe/Co/Pd montrant la continuité 
de la couche de la barrière tunnel à une grande échelle (0.3f.Lm sur cette image). 
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Variation du paramètre hors du plan dMg0(002) en fonction de l'épaisseur de MgO. Lorsque l'épaisseur de la 
barrière augmente, la relaxation des contraintes entraîne un retour à la valeur du paramètre massif (2.1 A). 
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figure l/-16 
A gauche: Image MEHR d'un échantillon avec une barrière de 4.5A de MgO. 
A droite : Image de phase correspondante montrant la continuité des plans Fe(JJO) et Mg0(200) au travers 
de la barrière pour fines couches isolantes. 

Les images en Microscopie Electronique à Haute Résolution (MEHR) montrent la structure locale 

des interfaces Fe/MgO et MgO/Fe où l'on observe la continuité des plans (llO)Fe et (200)MgO· ll a 

été vu précédemment que le désaccord paramétrique entre le Fe et le MgO est de 3.9% ce qui 

devrait amener, lors de la relaxation plastique, à l'apparition d'un plan supplémentaire tous les 

25 plans environ. L'image de phase associée aux vecteurs g,,o)Fe et g)OO)Mgo de la figure II-17b 

montre clairement la présence de ces dislocations de misfit. Celles-ci sont signalées sur l'image 

MEHR de la figure II-17a par des pointillés. Il s'agit de dislocations de type «coin» qui se 

propagent le long de la surface de Fe perpendiculairement au plan de l'image et qui correspondent 

à une rangée atomique (200) de MgO manquante. L'espacement entre ces dislocations est proche 

de la valeur théorique attendue. Les images de phase permettent de mesurer la distorsion de 

1 'empilement cristallin due à ces dislocations. Lorsque les dislocations apparaissent, la distorsion 

du cristal se propage de part et d'autre de l'interface. Ceci affecte le transport tunnel local en 

perturbant la symétrie cristalline de 1' empilement et donc en brisant la conservation de la symétrie 

des états de Bloch. 
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figure II-I? 
a) Image MEHR d'unejonction Fe!Mg0(15A)!Fe 
b) Image de phase associée aux vecteurs g(JJO)Fe et g(200)MgO mettant en évidence les dislocations 
c) Images des déformations des plans (1 JO)Fe et (200)MgO: Ordllo/& (échelle: -I5%, + I5%) 
d) Agrandissement de l'image précédente auquel on a ajouté des courbes de niveaux espacés de 2%. Une 
grande concentration de ces courbes de niveaux correspond une zone de forte déformation. Ainsi, le maximum 
de déformation est localisé dans la couche de Fe 
e) Courbes de niveaux précédentes superposées à l 'image MEHR de départ. 

La figure II-17c représente les déformations des plans (llO)Fe et (200)Mgü et montre clairement 

les zones de déformation localisées autour des dislocations. Les figure II-17d et e sont des 

agrandissements des images précédentes sur lesquelles on a superposé les courbes de niveau de 

déformation. Ces courbes montrent clairement que les lobes de déformation sont asymétriques et 

que le maximum de déformation est localisé dans la couche de Fe puisqu'il s'agit de celle qui 

présente le module d'Young le plus faible (EFe=211GPa et EMgo=290GPa). L'étude de 

la déformation des couches est incomplète: les courbes de niveau représentées aux figure II-17d et 

e correspondent seulement à la déformation fyy = duyy!dy (la direction «y» est parallèle à 

l'interface). La résolution ponctuelle du MET utilisé est de 1.9A ce qui ne permet pas d'observer 

les plans (002) de Fe espacés de 1.4A parallèles à l'interface et donc ne permet pas d'analyser 

la déformation des plans suivant la direction x, c'est-à-dire suivant la direction de croissance. 

Ainsi, lorsque 1 'épaisseur de Mgü déposée dépasse les six plans atomiques, la barrière tunnel passe 

d'un état contraint associé à une croissance pseudomorphe à un état relaxé avec apparition de 

dislocations de part et d'autre de la couche isolante. Ceci induit une déformation locale de 

l'empilement cristallin. Les propriétés de transport du système Fe/Mgü/Fe sont principalement 

basées sur la conservation de la symétrie pendant le transport tunnel : quel est 1 'impact réel de cette 

brisure de symétrie cristalline sur la symétrie des états de Bloch du courant tunnel? Une étude plus 

approfondie en STM (Scanning Tunneling Microscopy) ou AFM Conducteur sur la surface de 

Mgü pourrait mettre en évidence le changement des propriétés locales de transport. 
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11.2.2.3 Croissance de la deuxième électrode 

La couche supérieure de Fe est ensuite déposée sur la barrière isolante en respectant la relation 

d'épitaxie. Les épaisseurs standard sont comprises entre 50 et 100A. Au fur et à mesure du dépôt, 

les clichés RHEED se détériorent (figure II-18). 

JlOOJFc 

• • • ' . • 
1 • 

figure /I-18 
Clichés RHEED de la surface non recuite de 50 A de Fe et déposés sur 25 A de MgO suivant les directions 
[100} Fe et [110} Fe· 

Ces images indiquent une croissance tridimensionnelle du Fe et donc une surface de moins bonne 

qualité que 1 'interface inférieure Fe/MgO : en effet, à la surface d'une deuxième couche de Fe de 

100A d'épaisseur déposée sur 20A de MgO, la rugosité pic à pic atteint 20A et la rugosité RMS 

vaut 2.5A (figure 11-19). Heureusement, à ce stade de la croissance, seuls l'interface MgO/Fe et les 

premiers plans atomiques sont primordiaux. 

figure 11-19 
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Image AFM d'une deuxième couche de Fe (JOOA) ; la rugosité RMS vaut 2.5A. 
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11.2.2.4 Durcissement magnétique de ia deuxième éiectrode 

L'architecture «couche douce-couche dure » est utilisée pour contrôler œ manière indépendante 

les aimantations des deux couches magnétiques d'une JTM. L'accès aux configurations 

magnétiques extrèmes (parallèle et antiparallèle) peut être obtenu par différents moyens. 

La technique la plus utilisée consiste à déposer un matériau antiferromagnétique dont le champ 

d'échange avec le métal ferromagnétique va bloquer le renversement de l'aimantation de l'une des 

couches [Cowache_IEEE34_1998]. On peut également utiliser ce qui est communément appelé un 

matériau antiferromagnétique artificiel (AAF) au sein duquel un couplage de type RKKY 

(Rudderman-Kittel-Kasuya-Yosida) assure une configuration antiparallèle des aimantations et 

augmente le champ coercitif de l'une d'entre elles [vandenBerg_JMMM165_1997]. Une troisième 

solution possible serait de modifier les champs coercitifs en jouant sur la nature des matériaux 

(impossible dans notre système Fe/MgO/Fe puisque les deux électrodes magnétiques sont 

identiques) ou sur les épaisseurs des couches (mais le champ coercitif varie faiblement dans cette 

gamme d'épaisseur). Enfm, une méthode simple consiste à exploiter l'anisotropie 

magnétocristalline via l'épitaxie d'un matériau magnétique ayant un champ coercitif élevé : c'est le 

cas du Co. L'étude menée en RHEED, en diffraction de rayons X et en MET 

[Popova_APL81_2002] a permis de déterminer la relation d'épitaxie entre les deux métaux: 

Co(ll-20)[0001]//Fe(OOl)[llO] et Co(ll-20)[0001]//Fe(OOl)[l-10], conformément à l'étude 

bibliographique [Wormeester_PRL 7ï _1996]. 

Structure du Co 

Dans son état nîassif, le cûbalt présente une strJcture hexagonale compacte (hep). Mais lors des 

premiers stades d'une croissance sur une couche de Fe (100) cc, il adopte une structure tétragonale 

centrée (bct) métastable [Zhang_SS298_1993]. L'épaisseur critique jusqu'à laquelle cet 

empilement est conservé varie de 15A pour une surface de Fe parfaite à 35A en présence d'une 

monocouche d'oxygène adsorbé [Kim_PRB54_1996]. Au delà de cette épaisseur critique, afin de 

minimiser le ùésa(;(;orù ûe nîaille, le cobalt peut adopter soit une strJcttrre hep suivant la relation 

Co(11-20)[0001]//Fe(001)[110] [Wormeester_PRL7ï_1996] soit une structure cfc suivant 

la relation Co(l10)[-lll]//Fe(001)[011] (ou Co(l-12)[011]//Fe(001)[011]) [Bruce_PMA40_1979]. 

L'étude des clichés de diffraction RHEED montrent la présence d'une surface présentant une 

symétrie d'ordre 4 rendant la détermination de la structure du Co plus compliquée. 

Nous avons alors eu recours dans u.11 prewier temps à la diffraction des rayons X aux grands angles. 

En effet, les :fichiers JCDPS14 nous indiquent dans quelle position devraient diffracter des plans 

correspondants uniquement à un empilement hep du cobalt et sans qu'aucun plan équivalent 

14 Les fichiers JCPDS/ICDD (Joint Committee on Powder Diffraction Standards/International Center for 
Diffraction Data) sont des bases de données regroupant toutes les informations cristallographiques des 
matériaux. 
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n'existe dans le cas d'une struct11re fee. La figure II-20 met en évidence la présence du plan (201) 

du Co hep pour q=4.985A-1 alors qu'aucun pic ne devrait être présent s'il s'agissait d'une structure 

Co fee. Nous pouvons donc conclure que le Co s'épitaxie suivant un empilement hexagonal 

compact. 

4,7 4,8 5,0 5,1 

figure II-20 
Spectre de diffraction 8/28 de rayons X aux grands angles. Le plan (201) du Co hep mis en évidence à 
q=4.985A"1 n'a pas d'équivalent dans une structure cfc. 

Les images MEHR (figure II-21) montrent que la structure du Co projetée suivant la direction 

d'observation présente une symétrie d'ordre 6. Un tel ordre peut correspondre à une observation 

soit selon la direction [111] du Co etc soit selon la direction [000 1] du Co hep. Le premier cas n'est 

pas possible car les réflexions (11 0) sont interdites et les plans (220) seraient situés à 1.25A, ce que 

l'on n'observe pas sur l'image de diffraction électronique (figure II-22). Les clichés de diffraction 

en vue plane font clairement apparaître des réflexions situées à 90° l'une de l'autre correspondant à 

une distance réticulaire de 4A. En sélectionnant successivement chaque réflexion pour faire une 

image en champ sombœ, on obtient des images avec des cmtrastes complémentaires qui indiquent 

clairement aue le Co a deux variants: lûûûllCo//rlûûlM!!û et lûûOilCo//IOîOlM!!O: ceci entraîne 
.JI.. L ..& L _.._, L ..1 L ..1'-'-' 

la formation de deux domaines de Co orientés à 90° l'un par rappmt à l'autre (figure II-23). 

On a donc les relations d'épitaxie suivantes: Co(ll-20)[0001]//Fe(OOl)[llO] et 

Co(ll-20)[0001]//Fe(001)[1-10], en accord avec les résultats obtenus par Wormester et al. pour du 

Co hep déposé sur une couche de W(OOl) cc [Wormeester_PRL77_1996]. 
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figure II-21 
Image MEHR montrant la symétrie d'ordre 6 de la structure du Co projetée suivant la direction 
d'observation [JOO}MgO· Un tel ordre peut correspondre à une observation soit selon la direction [Ill} du 
Co cfc soit selon la direction [0001} du Co hep. 

figure 11-22 
Image de diffraction électronique d'un échantillon Fe/MgO/Fe/Co. 
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figure 11-23 
Images complémentaires en champ sombre montrant les deux variants de Co. Vue plane. 

La conclusion de cette étude en MET confirme notre observation en RHEED : les clichés RHEED 

(figure II-24) réalisés sur la surface de Co nous indiqua~nt que ce dernier semblait posséder une 

symétrie d'ordre 4 puisque nous obtenions les mêmes images en regardant suivant les directions 

orientées à 90°, 180° et 270° par rapport à une position de référence. L'apparente symétrie 

d'ordre 4 s'explique par la présence de ces deux variants de Co, orientés à 90° 1 'un par rapport à 1 'autre. 

La figure 11-25 schématise l'empilement des atomes constituant les jonctions tunnel Fe/Mgû/Fe/Co. 

figure 11-24 
Clichés RHEED du Co selon les deux directions cristallographiques principales du Fe. 

F~ - bç~ 

a= L86Â 

figure 11-25 

Co- hq 1 
a " Lm"/ À 
r. .. 4.ü1Â. 

Epitaxies des différentes couches constituant les jonctions Fe/MgO/Fe/Co. Notez les deux variants du Co hep. 
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11.2.2.5 Couche protectrice 

Les échantillons destinés à la lithographie sont protégés par une double couche 

Pd (lOOÀ) 1 Au(lOOÀ). En effet, l'expérience montre qu'une simple couche d'Au déposée 

directement sur le Co ne supporte pas le traitement subi en photolithographie (notamment 

l'application d'ultrasons) et s'arrache au développement de la résine (paragraphe 11.4). 

Pour les autres échantillons (non destinés à la photolithographie), nous utilisons indifféremment 

plusieurs couches non magnétiques de protection (V, Pd ou Au). 

11.2.2.6 Nature chimique de l'interface Fe/MgO 

La nature chimique de l'interface Fe-MgO conditionne les propriétés électroniques de la jonction. 

En effet, les éventuelles liaisons chimiques créées se traduisent par des transferts de charge et 

modifient considérablement les propriétés d'extraction/injection des électrons et les mécanismes de 

transport dans la jonction [Freyss_PRB66_2002; Zhang_PRB68_2003] . L'étude de l'interface 

métal/isolant est donc un point important et l'aspect théorique sera traité au chapitre IV. 

11.2.2.6.1 Ségrégation du carbone à l'interface Fe/MgO 

Nous avons observé deux types de reconstruction de la surface du Fe, la reconstruction C(2x2) 

(généralement attribuée à la présence de carbone (C) sur le substrat d'origine 

[Gewinner_PRL43_1979]) et une autre reconstruction présentant des raies approximativement en 

(1/3, 2/3) suivant l'azimut [llO]Fe dont l'origine est la présence d'une grande quantité de C à 

la surface du Fe recuit (voir paragraphe 11.2.2.6.3) (figure 11-26). 

b) c) 
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figure II-26 
Clichés RHEED de la surface de Fe après recuit selon la direction [JJO}Fe montrant: (a) une absence de 
reconstruction, (b) une reconstruction C2 x2 et (c) une reconstruction atypique. Les profils d 'intensité réalisés 
perpendiculairement aux bâtonnets montrent clairement les raies supplémentaires. 
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11.2.2.6.2 Présence d'oxygène 

Meyerreim et al. ont montré la création d'une interface de FeO lors de la croissance d'une couche de 

MgO sur un whisker de Fe préalablement nettoyé par bombardement ionique 

[Meyerheim_PRL87_2001]. Dans leur expérience, le MgO est également évaporé grâce à un canon à 

électrons. Durant ce dépôt, la pression de l'enceinte augmente d'un ordre de grandeur. Nous observons 

le même phénomène et ceci est également confrrrné par Vassent et al. [Vassent_JCG219_2000]. 

Nos analyses au spectromètre de masse sont en parfait accord avec les conclusions tirées par V assent et 

ses collaborateurs : les espèces les plus présentes dans l'enceinte sont le Mg et 1'0 atomiques 

(respectivement de masse moléculaire 24 et 16), 1'02 (masse moléculaire 32) est nettement moins 

présent et aucune trace de MgO (masse moléculaire 40) n'est détectée. V assent et al. concluent à un 

excès d'O par rapport à Mg dans le flux incident sur la surface de l'échantillon. Meyerheim et al. 

pensent que ceci peut favoriser l'oxydation de la surface de Fe au tout début de la croissance de MgO. 

Leur étude s'appuie sur des expériences de diffraction de rayons X réalisées au LURE. La meilleure 

simulation de leurs clichés de diffraction donne 0.6 monocouche d'atomes d'O placés dans les sites 

interstitiels de la surface de Fe, comme cela est schématisé à la figure II-27. 

Au sein de notre laboratoire, Sicot et ses collaborateurs ont étudié une surface recuite de Fe(OOl) 

protégée par deux monocouches de MgO au moyen de la spectroscopie de photoélectrons excités 

par rayons X (XPS) [Sicot_pRB68_2003]. Une liaison Fe-0 forte, comme dans le cas d'une couche 

de FeO ou Fe20 3, devrait entraîner des modifications visibles sur le spectre de photoémission des 

niveaux de cœur 2p du Fe [Graat_ASS100_1996]. La comparaison des spectres obtenus avec ceux 

d'une couche épaisse de Fe (sans MgO) ne montre aucun décalage en énergie des pics 2p112 ou 2p312 

du Fe ni aucune apparition de pic satellite. Si ces résultats ne permettent pas de conclure quant à 

la présence d'une couche de FeO, ils montrent que si elle existe, alors seule une faible hybridation 

Fe-0 a lieu, à la différence du FeO massif. 

11001 

figure II-27 

lill 

Ft~OI~)~r. 
~0 

Vue en coupe transverse de la structure Fe!FeO/MgO correspondant à la meilleure simulation de 
[Meyerheim_P RL87 _200 1]. La barre d'erreur pour les distances interréticulaires du MgO est d'environ 0.15A. 
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Chapitre II Elaboration, caractérisation et structuration des jonctions tunnel magnétiques 

H.2.2.6.3 Une interface chimiquement parfaite Fe/1vigû est-eiie possible ? 

La différence observée entre toutes ces expériences pourrait s'expliquer par le fait que 

les échantillons ne sont pas préparés et élaborés de la même façon. 

Dans le cas d'un dépôt du type MgO(substrat)//Fe, une série d'expériences a été réalisée grâce au bâti 

d'épitaxie par jets moléculaires de Stéphane Andrieu dans lequel nous avons élaboré le même 

empilement dans les conditions expérimentales les plus proches possibles des nôtres (la température 

donnée par un thermocouple est loin d'être exactement celle perçue par l'échantillon et varie d'un 

four à l'autre suivant le mode de fixation sur le molyblock). Ces expériences ont clairement montré 

que la reconstruction « atypique » est due à une contamination du substrat en carbone beaucoup plus 

importante que celle à l'origine de la reconstruction C(2x2). De plus, aucune trace d'O n'a été 

détectée à la surface de la couche de Fe juste après son recuit (courbe a, figure II-28). Ensuite, 

le creuset de Mgü est chauffé pendant 15 minutes par bombardement éèctronique (mais le cache 

situé devant le creuset est toujours fermé), nous observons la disparition progressive des raies de 

reconstruction. Cela atteste d'une modification structurale de la surface malgré le cache. On peut 

supposer que la pression qui règne localement au niveau du creuset est nettement supérieure à celle 

donnée par l'affichage et que par conséquent les atomes de Mg et 0 subissent des collisions si bien 

que certains parviennent à atteindre la surface de Fe 15
• Les analyses Auger et XPS révèènt 

la présence d'une faible quantité de MgO à la surface (courbe b, figure II-28). 
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figure 11-28 
spectre Auger réalisé sur un échantillon MgOI/Fe: 

j 
800 

a) juste après le recuit de la couche tampon- on détecte beaucoup de C mais aucune trace de 0 
b) puis après 15 minutes de chauj]àgedu creusetdeMgO- on détecte de ï'Oet le pic de Ca légèrement diminué. 

15 Ceci fût confirmé en ajoutant un cache supplémentaire devant l'échantillon: aucun changement n'a été 
détecté. 
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Afin d'éviter la ségrégation du carbone pendant le recuit de la couche tampon de Fe, nous avons 

élaboré un échantillon pour lequel une couche de 1 OOA de ~v1g0 a été déposée préalablement au 

dépôt de Fe. L'analyse chimique de la surface de Fe recuite ne montre aucune trace de C mais une 

légère présence d'O (figure II-29). A l'inverse de l'expérience précédente, les sites interstitiels de 

surface sont libres puisqu'ils ne sont plus occupés par les atomes de C. Les analyses chimiques 

réalisées après le chauffage du creuset de MgO montrent la présence de MgO en surface avec une 

proportion nettement favorable à l'O. Cette expérience semble très proche de celle réalisée par 

Meyerheim et al. qui ont nettoyé la surface de Fe par bombardement ionique jusqu'à ce qu'aucune 

trace de Cne soit détectable [Meyerheim_PRL87 _2001], avant de chauffer le creuset de MgO. 
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figure 11-29 
Spectre XPS réalisé sur un échntillon MgOI/MgO(J OOA)/Fe(tampon) après recuit et chauffage du creuset de 
MgO. La présence de MgO est clairement mise en évidence. Les comparaisons des hauteurs des pics de Mg et 
0 par rapport à un substrat qui sert de référence montrent que le MgO déposé à la surface du Fe est 
nettement plus riche en O. Aucune trace de carbone n'est détectée car il a été piégé par la couche de 1 OOA de 
lvfgO déposée sur le substrat. 

Dans 1 'expérience précédente, la durée pendant laquelle le creuset de MgO est bombardé (cache 

fermé) est exagérée par rapport au temps habituel de chauffage avant dépôt de la barrière isolante. 

Cependant, pendant l'élaboration des JTM, même si le temps de chauffage du MgO est court, nous 

ne pouvons pas exclure la présence d'atomes d'oxygène se plaçant dans les sites interstitiels de 

la surface œ Fe. Vassent et al et Meyerheim et al ont expliqué que l'oxygène excédant pouvait 

provenir du flux de Mg+O lui-même. D'un. autre côté, dans le cas d'une surface contaminée au 

carbone, moins d'oxygène est détecté. Ainsi, soit la surface de Fe recuite présente une forte 

contamination en C et peu d'oxygène vient s'adsorber, soit on bloque le carbone au niveau du 

substrat et il y a formation d'une interface FeO. Dans les deux cas, nous traiterons des 

conséquences électroniques aux chapitres IV et V. 
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11.2.2. 7 Double jonction tunnel 1 Structure à double barrière 

Nous avons également réalisé des structures à double barrière dont l'empilement est le suivant : 

Mg0//Fe1(500À)/Mg0a(20À)/Fe2(50À)/Mg0b(20À)/Fe3(120À)N(40À). Dans ce cas, la qualité 

de l'interface Fe2/Mg0b est ronditionnée par la croissance de la deuxième électrode de Fe. 

Lorsque la première barrière tunnel (Mgüa) est relativement épaisse (à partir de 20À), les clichés 

RHEED de la surface de la couche Fe2 montrent qu'un recuit permet de l'aplanir efficacement. 

La multicouche présente alors une croissance épitaxiale et des interfaces planes comme le montrent 

les clichés RHEED des surfaces successives et l'image MET représentés aux figure II-30, figure 

II-31 et figure II-32. En revanche, dans le cas d'une couche Mgüa très fine, aucun recuit n'est 

possible pour assurer une interface Fe2/Mg0b d'une bonne qualité cristallographique. En effet, 

il sera mis en évidence par des mesures magnétiques au chapitre III lors de 1 'étude du couplage par 

effet tunnel en fonction de la température, que ce dernier est détruit pour des températures de recuit 

supérieures à 200°C et donc que la jonction Fel/Mg0a/Fe2 voit ses propriétés structurales changer. 

figure 11-30 
Clichés RHEED de la surface de la deuxième barrière de MgO. 

figure 11-31 
Clichés RHEED de la surface de la troisième couche de Fe. 
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figure 1/-32 
Image MET d'une structure à double barrière MgOI/Fe/MgO/Fe/MgO/Fe/ V. L 'épitaxie et la planéité des 
couches sont conservées tout au long de 1 'empilement. 

11.3 Utilisation de diverses couches tampons 

L'obtention d'une interface métal/isolant quasi parfaite nécessite 1 'utilisation d'une couche tampon 

de Fe dont le recuit assure la planéité. Cette couche est nécessairement épaisse puisque le dépôt 

d'une fine couche de Fe directement sur le substrat de MgO ne permet pas l'obtention d'une 

surface plane. Cependant, nous verrons plus loin dans ce mémoire que l'amplification du champ 

d'échange par effet tunnel (chapitre III) ou la réalisation de puits quantiques magnétiques 

(chapitre V) nécessitent la croissance d'une très fine couche douce inférieure de Fe extrêmement 

plane. La solution consistant à placer la couche douce au dessus de la barrière nécessite 

l'élaboration d'une couche dure inférieure Co/Fe. Dans cette optique, plusieurs tentatives variant 

les températures de recuit, les épaisseurs incluant également 1' élaboration de multicouches 

[Co(fin)/Fe(fin)]11 fois ne donnèrent pas des résultats satisfaisants au regard de la qualité de 

l'interface inférieure. Finalement, nous nous sommes tournés vers l'utilisation d'une couche 

tampon non magnétique sur laquelle est déposée l'épaisseur de Fe souhaitée (une dizaine de 

monocouches en général). 
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En plus de s'épitaxier avec le Fe(001), le matériau non magnétique doit en permettre la croissance 

couche par couche, ce que nous pouvons vérifier grâce aux oscillations d'intensité RHEED. 

Compte tenu des divers matériaux présents dans les creusets de notre bâti, l'étude bibliographique 

nous a permis de retenir trois métaux : vanadium, argent et palladium. 

11.3.1 Couche tampon de vanadium 

Le vanadium a l'avantage d'être supraconducteur à très basse température (5.4K) ce qui présente 

un intérêt pour l'étude des mécanismes de transport (modification des puits quantiques en fonction 

de la température par exemple). D'après la bibliographie [Turban_thèse_2001 ; 

Dulot_SS473_2001], la croissance épitaxiale du V (maille cc de paramètre ay=3.03 À) sur 

Mg0(100) se fait suivant la relation [100] v// [110] Mgo et nécessite un recuit à 900°C afin d'obtenir 

une surface plane. Ainsi, les clichés RHEED sont constitués de raies fines (figure II-33), preuve 

que la surface est localement plane. 

figure 11-33 
Clichés RHEED sur une surface de V. 

Malheureusement, l'étude en AFM révèle des problèmes à plus grande échelle et insoupçonnables 

en diffraction d'électrons. En effet, la figure II-34a montre des imperfections en forme de couronne 

de plusieurs dizaines d' Angstrôms de profondeur. Ceci est incompatible avec la croissance d'une 

fme couche de Fe (environ 20À) puis une très fine couche de MgO (typiquement 6À). Le risque est 

d'avoir un contact direct entre les deux couches ferromagnétiques et donc un couplage 

ferromagnétique et non antiferromagnétique (voir chapitre III). De plus, la figure II-34b montre des 

stries entre 40 et 200A de profondeur sur la surface de V. Ces stries, visibles à l'œil nu, suivent les 

directions cristallographiques (100)Mgo et (OlO)Mgo et sont espacées de quelques micromètres. Ces 

derniers défauts ont été attribués au mode de fixation du substrat sur le molyblock : la fixation par 

pattes métalliques empêche la dilatation thermique du substrat et entraîne des contraintes internes 

importantes. Malgré le collage additionnel du substrat par indium, évitant d'une part d'utiliser des 

fixations trop rigides et assurant d'autre part une température plus homogène sous le substrat, les 

stries étaient toujours présentes. L'utilisation d'une couche tampon en V ne fut donc pas retenue. 
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figure II-34 
Images AFM de la surface de 1000 A de vanadium après recuit à 900°C : 
A gauche :présence de défauts profonds 
A droite: stries profondes suivant les directions cristallographiques principales du MgO ([1 00] dans ce cas). 

11.3.2 Couche tampon d'argent 

L'épitaxie du système Fe/Ag sur le MgO (100) a été étudiée notamment par Rickart et al. 

[Rickart_SS495_2001] et Bürgler et al. [Bürgler_PRB56_1997]. La croissance du Fe cc sur Ag fee 

(aAg = 4.09 À) est bien connue : Fe (001)[100]//Ag(001)[110] [Grünberg__JMMM107_1992]. 

Le désaccord de maille n'est alors que de 0.8% [Hicken_pRB55_1997]. De plus, Fe et Ag sont 

connus pour leur non miscibilité d'où une faible diffusion interfaciale [Schurer_PRB51_1995]. 

L'Ag apparaît donc comme un candidat potentiel. 

Dans le cas du dépôt direct de la couche tampon d'Ag sur un substrat de MgO, Rickart et al. ont 

montré qu'une faible pollution en carbone du substrat est nécessaire pour avoir une bonne 

croissance épitaxiale. Mais la grande mobilité des atomes d'Ag entraîne une croissance 

tridimensionnelle. 

L'utilisation d'une couche d'accrochage de 10A de Fe améliore fortement la croissance d'une 

couche d'Ag [Etienne_JCG111_1991]. La croissance de l'Ag est alors bidimensionnelle jusqu'à 

50 plans atomiques (soit approximativement 100À), situation idéale pour le dépôt d'une fine 

couche de Fe. Malheureusement, une telle épaisseur entraînerait une grande résistance d'électrode 

ce qui serait pénalisant dans les mesures électriques sur des barrières de faible épaisseur. Nous 

avons alors décidé d'optimiser par recuit la croissance d'une couche tampon d'épaisseur 1000A. 

La figure 11-35 montre les images AFM prises à deux instants différents du dépôt. La figure II-35a 

correspond à la surface non recuite de 300A d'Ag et montre la formation de terrasses de taille 

approximative 0.1x0.111m2
. La figure II-35b représente la surface recuite de la couche tampon 

complète : on note la présence de trous répartis de façon homogène tous les 0.4!-lm, larges de sooA 

et profonds d'environ une dizaine d' Angstrôms. En dehors de ces défauts, l'analyse statistique 

révèle une rugosité RMS de lA. Les conditions idéales permettant d'obtenir une couche fine et 

plane de Fe semblaient proches. 
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figure 11-35 
Image AFM et profil de rugosité sur une surface 1 xlp.m2 

: 

a) pour une couche de 300A d'Ag non recuite 
b) pour une couche de JOOOA recuite. 

Cependant, il est connu que 1 'Ag est surfactant [Bürgler_PRB56_1997]. Pour éliminer ce 

problème, Bürgler et al. forment une barrière à la diffusion de 1 'Ag en déposant une fine couche de 

Fe (20À) à sa surface refroidie à lOOK. Puis ils terminent le dépôt de Fe à haute température, ce qui 

facilite l'homoépitaxie du Fe. L'Ag restant piégé sous les premières couches de Fe, la couverture 

d'Ag en surface de Fe n'est alors que de 0.02 monocouche. Bien que ne disposant pas d'un four 

froid opérationnel, nous nous sommes inspirés de leur protocole expérimental et nous avons réalisé 

l'échantillon suivant : MgO(lOO) // Fe(lOÀ) 1 Ag(lOOOA, recuit à 400°C) 1 Fe (20A déposé à 

température ambiante) 1 Fe (80A recuit à 400°C) 1 Mg0(20À) 1 Co (lOOÀ) 1 Pd (lOOÂ) pour lequel 

la première couche de 20 A de Fe a été déposée à la température ambiante. Afin de savoir si l'Ag 

était toujours surfactant dans ces conditions, nous avons réalisé, après dépôt, une cartographie 

chimique des éléments en profondeur au moyen de la spectroscopie Auger associée à la gravure 

ionique sèche. La profondeur d'analyse des électrons Auger est d'environ 15A : 95% du signal 

Auger vient donc des 10-15 premiers plans atomiques. La figure II-36 représente l'évolution des 

intensités Auger après chaque pas de gravure. Au fur et à mesure que la gravure progresse, les pics 

d'intensités des différents éléments se succèdent: Pd (non représenté), Co, 0 (MgO), Fe et Ag. 
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figure II -3 6 
Courbe représentant la cartographie chimique d'un échantillon MgO(JOO) Il Fe (JOA) 1 Ag (JOOOA) 1 
Fe (20A) 1 Fe (80A) 1 MgO (20A) 1 Co (JOOA) 1 Pd (JOOA) montrant clairement la présence d'atomes d'Ag à 
l'interface FeiMgO. Chaque spectre Auger correspond à une analyse très précise (pas en énergie de 0.25eV 
et temps de comptage de 300ms par point du spectre Auger) du même endroit entre chaque étape de 
gravure. Chaque point de ce graphique a été obtenu en normalisant l'intensité du pic caractéristique de 
l'élément par rapport à sa valeur maximale. La courbe correspondant au Pd n'est pas représentée. 

Le maximum du pic d'oxygène correspond approximativement au moment où la couche de Mgü 

est «à nu». Le signal Auger correspondant à l'Ag est décelable légèrement avant celui du Fe : 

l'Ag est bien surfactant. Ceci est confirmé par l'allure de la courbe d'intensité Auger de l'Ag qui 

présente une légère bosse à 23mA.min, bien avant que le Fe n'est atteint sa valeur maximale. Puis, 

à partir de 36mA.min, l'intensité Auger de l'Ag tend vers sa valeur maximale correspondant à 

la couche tampon d'Ag. Ceci est la preuve indéniable que certains aomes d'Ag ont migré en 

surface au fur et à mesure du dépôt de Fe. 

De plus, dans la limite de détection de l'appareil, l'élément Ag n'apparaît que bien après l'élément 

0 ce qui signifie qu'il n'est pas au dessus du MgO, mais qu'il est principalement bloqué à 

1 'interface inférieure de la barrière tunnel. On peut également envisager des impuretés dans les 

premières couches de MgO. Bien qu'il soit impossible de déterminer quelle est la quantité 

d'atomes d'Ag à l'interface, il est clair qu'il s'agit de la plus mauvaise position imaginable. 

En effet, les propriétés de transport tunnel sont extrêmement sensibles aux espèces chimiques de 

1 'interface [Freyss_PRB66_2002 ; Zhang_PRB68_2003 ; chapitre IV]. L'Ag est un matériau non 

magnétique et de ce fait, il risque de détruire (couche d'Ag pur à l'interface), ou tout au moins de 

réduire (alliage Fe-Ag) toute polarisation des électrons si l'on raisonne dans le modèle de Jullière, 

ou de fortement modifier les propriétés de symétries interfaciales si 1 'on se réfère aux mécanismes 

de transport dans les systèmes épitaxiés. L'effet est bien évidemment catastrophique pour la TMR. 

Les mesures magnétiques réalisées sur un échantillon du type 

MgO(lOO) Il Fe(lOÀ) 1 Ag(lOOOÂ) 1 Fe(20À) 1 Fe(30À) 1 Mg0(6À) 1 Fe(lOOÀ) 1 Pd(lOOÀ) mt 
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montré que la présence d'Ag à 1 'interface détruit en partie le couplage antiferromagnétique attendu 

dans le cas d'une très fine couche de MgO (voir chapitre III) et nous ont conduits à abandonner 

les couches tampons en Ag. 

Cependant, dans le cas où il serait prouvé que tous les atomes d'Ag sont bloqués à 1 'interface 

Fe/MgO et qu'aucun ne va former d'impuretés dans la barrière tunnel, alors la très bonne épitaxie 

de 1 'Ag en fait un excellent candidat pour 1 'élaboration de puits quantiques du type 

«Fe/métal non magnétique/MgO/Fe ». 

11.3.3 Couche tampon de palladium 

Le Pd a une structure cubique à faces centrées de paramètre de maille 3.89A, très proche de celui 

du MgO. Le système Fe/Pd s'épitaxie donc très bien suivant la relation 

Pd[llO](lOO)//Fe[lOO](lOO). Une fine couche d'accrochage de 15A de Fe16 [20A de Cr cc dans 

Gehanno_JMMM188_1998] est déposée sur le MgO(lOO) de façon à amorcer la croissance 

épitaxiale de la couche tampon de Pd. Un recuit permet d'aplanir la surface de Pd comme 

l'indiquent les fines raies sur les clichés RHEED (figure II-37). Lors de la croissance de la fine 

couche de Fe, nous disposons d'oscillations RHEED (figure II-38) qui, d'une part nous assurent 

que la croissance se fait couche }llr couche (ce qui est confirmé par les raies fines sur RHEED du 

Fe en fin de dépôt, figure II-39) et d'autre part nous permettent de contrôler précisément l'épaisseur 

de Fe (paragraphe 1!.1.2.2.2). Ces bons résultats cristallographiques à l'échelle de la diffraction 

d'électrons sont confirmés par imagerie AFM : la figure II-40 montre de très belles et grandes 

surfaces de Pd et de Fe avec une rugosité RMS de 1.2A et environ 15A en pic à pic sur une surface 

de 20x20~-t.m2 • L'utilisation d'une couche tampon de Pd est donc la solution retenue et son utilité 

sera démontrée aux paragraphes III.5, V.3.2 et V.4.2. 

figure 11-3 7 
Clichés RHEED de la surface d 'une couche recuite de Pd. 

16 Pour cette épaisseur, le Fe adopte une structure tétragonale centrée. 
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figure 11-38 
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Oscillations d'intensité de RHEED lors du dépôt de 21A de Fe sur une couche tampon de Pd. 

figure 11-39 
Clichés RHEED de la surface d'une couche de 20 A de Fe sur le Pd recuit. 
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figure 11-40 
Image AFM et profil de rugosité sur une surface 20><20 flm 2

. 

A gauche :pour une couche tampon de 400 A de Pd recuite et 
A droite: après le dépôt supplémentaire d'unefine couche de Fe (20A) . Les rugosités RMS valent 1.2A. 
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11.4 Structuration des JTM par photolithographie 

La photolithographie développée dans la cellule de micro et nanotechnologie corrnnune 

aux Laboratoire de Physique des Milieux Ionisés et Applications et Laboratoire de Physique des 

Matériaux nous a permis de réaliser des jonctions de dimensions comprises entre lûj.lm et 200j.lm. 

Vous pouvez en trouver une description très complète dans la thèse de François Montaigne 

[Montaigne_thèse_l999], qui a d'ailleurs développé ce procédé au sein de notre 

laboratoire. Le procédé technologique utilisé s'est avéré efficace dans la structuration des JTM 

Col Alz03/Co élaborées par pulvérisation cathodique. Cependant, divers problèmes liés à 

la spécificité de l'ensemble {MgO(substrat)//Fe/MgO/Fe }, à savoir sa fragilité et sa réactivité 

chimique, nous ont contraints à des aménagements importants. Je me limiterai dans un premier 

temps au minimum nécessaire pour ensuite appréhender les difficultés rencontrées au cours de 

la thèse et comprendre les solutions proposées afin d'obtenir du transport tunnel à travers 

les jonctions dans le système Fe/MgO/Fe. 

Le principe de la lithographie optique est illustré à la figure II-41. Après nettoyage à l'acétone et 

propanol sur une tournette, la surface de l'échantillon est enduite d'une résine photosensible. 

Notre procédé utilise une résine positive 17 Shipley S1813. Ensuite, on insole l'ensemble sous 

lumière ultraviolet (lrv') à travers un masque sur lequel sont dessinés les motifs désirés. 

L'échantillon est aiors piHcé dHns nn hain déveioppeur qui dissout ies chaînes polymères fragilisées 

aux endroits qui ont été éclairés par la lurnière. 

17 Dans le cas d'une résine positive, les parties insolées sont fragiiisées et deviennent solubles ; c'est l'inverse 
pour les résines dites négatives. 
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c) 

résine positive 

couche protectrice 
électrode supérieure 
barrière 
éiectroàe inîérieure 

substrat 

d) 

figure II-41 
Principe de base de la lithographie UV 
a) Enrésinement et insolation à travers un masque opaque au rayonnement UV 
b) Développement du motif induit dans la résine 
c) Gravure ionique sèche (ions Ar+) 
d) Dissolution de la résine insolée à l'aide d'un solvant. 

On peut ensuite effectuer deux types d'opération: 
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soit la surface de l'échantillon est bombardée par un faisceau d'ions Ar+, les zones non 

protégées par la résine seront gravées (figure II-42). Le suivi de la gravure est réalisé au moyen 

de la spectroscopie Auger qui permet de connaître les espèces chimiques en surface et donc de 

savoir quand s'arrêter. Après la gravure, l'échantillon est plongé dans un bain de solvant afin 

d'éliminer la résine restante 

soit un métal ou U.'l isolant est déposé sur toute la surface de 1 'échantillon avant de dissoudre la 

résine dans le solvant (opération appelée lift-off). A l'issue de cette opération, le dépôt ne 

subsiste que sur les régions de la surface qui n'ont pas été protégées par la résine. 
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Plusieurs étapes sont nécessaires pour définir la jonction tunnel en elle -même : 

une première étape de lithographie puis de gtav-w:e permettent d'obtenir la partie supérieure de 

la jonction (figure II-42b) 

1' électrode inférieure est ensuite définie par un procédé analogue (figure II -42c) 

une épaisse couche isolante (90nm de Si02) est déposée sur toute la surface de l'échantillon 

après que les futurs contacts métalliques sur les électrodes inférieures et supérieures aient été 

protégés par des motifs de résine 

l'ouverture de l'isolant est réalisée au moyen d'une étape de lift-off d'autant plus facile que les 

motifs se présentent sous forme de« casquette» (figure II-42d) 

une dernière étape de lithographie, suivie d'un dépôt d'une couche d'aluminium (150nm) et 

d'un lift-off, permet de définir les contacts électriques des couches ferromagnétiques 

supérieure et inférieure des jonctions (figure II-42e). 

figure II-42 
Etapes de lithographie UV pour structurer des jonctions tunnel magnétiques : 
a) l'ensemble initial de la multicouche 
b) définition de l'électrode supérieure 
c) définition de l'électrode inférieure et séparation des jonctions individuelles 

couche protectrice 
électrode supérieure 
barrière 
électrode inférieure 

substrat 

d) dépôt d'un isolant (SiOJ) pour isoler et protéger les surfaces latérales des différentes jonctions 
e) dépôt des contacts métalliques qui forment les électrodes du haut (1) et du bas (2). 
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11.4.2 Limitations du procédé pour les JTM Fe/MgO/Fe et 

améliorations 

Le procédé technologique décrit précédemment s'est avéré efficace dans la structuration des JTM 

Col A}z03/Co élaborées par pulvérisation cathodique. Cependant, divers problèmes liés à la fragilité 

et la réactivité chimique de l'ensemble {MgO(substrat)//Fe/MgO/Fe} nous ont contraints à des 

aménagements particuliers afin d'obtenir du transport tunnel à travers la jonction sans chemin de 

conduction parasite. 

11.4.2.1 Influence des ultrasons 

Après les étapes de gravure, de dépôt de Si02 ou d'Al, la dissolution des motifs de résine dans un 

bain d'acétone est grandement facilitée par l'utilisation d'ultrasons. Si ces ultrasons sont inoffensifs 

quand la jonction est protégée par l'isolant, il n'en est pas de même à la fin de la deuxième étape de 

gravure. En effet, à ce stade, l'électrode inférieure vient d'être définie. Au bord de l'échantillon, on 

peut noter la présence de bourrelets re résine qui ont protégé les parties métalliques situées en 

dessous. Au moment de la dissolution, ces fines parties métalliques irrégulières sont arrachées par 

les ultrasons et se dispersent sur tout 1' échantillon. Ces éléments peuvent alors éventuellement 

traverser la couche isolante de Si02 et réaliser un court-circuit entre l'électrode inférieure et le 

contact supérieur en aluminium (création d'un canal de conduction parasite), comme illustré sur la 

figure II-43. Le détourage (dissolution de la résine au bord) avant gravure permet de réduire la 

densité de ces défauts. On constate également que les ultrasons arrachent de petits morceaux de 

substrats aux endroits fragilisés (fixation des pattes, manipulations avec les pinces). 

Malheureusement, 1 'utilisation d'ultrasons est indispensable pour enlever la résine. La solution retenue a 

donc été de minimiser leur durée, quitte à ne pas «ouvrir » les jonctions de tailles les plus petites. 

figure II -4 3 
A gauche: morceaux du substrat de MgO arrachés par les ultrasons et localisés à l'intersection des 
électrodes inférieure et supérieure. Visualisé en lumière polarisée. 
A droite :grande densité de défauts induits par les ultrasons (points noirs et paillettes métalliques). 
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11.4.2.2 Faisceau non neutralisé 

Pour effectuer la gravure, nous disposons d'un canon non neutralisé (faisceau d'ions Ar+). Si toutes 

les charges positives ne sont pas évacuées au niveau de l'échantillon, elles peuvent ralentir les ions 

incidents et en modifier la trajectoire [Guzdar_APL 71_1997]. Ceci a de lourdes conséquences pour 

l'homogénéité de la gravure sur toute la surface de l'échantillon. En effet, plaçons-nous à 

la gravure de l'étape b du procédé de lithographie (figure 11-42), c'est-à-dire pendant la définition 

du plot constituant 1' électrode supérieure. Supposons que la gravure des couches métalliques 

supérieures est inhomogène de telle sorte que les ions attaquent non uniformément la couche 

d'oxyde ; la gravure y est généralement plus lente que dans les métaux [Vossen_1991]. Les ions 

atteindront le métal inférieur à certains endroits alors qu'à d'autres, on sera toujours dans la couche 

d'oxyde. Ainsi, la gravure va se trouver fortement accélérée dans les parties métalliques 

inférieures, accentuant d'autant plus l'inhomogénéité de la gravure. Ceci se reflète sur 

la cartographie des résistances des électrodes inférieures, illustrée à la figure 11-44. 

a) mesure de 

b) 

plaquette de jonctions 

figure 11-44 
a) Illustration des conséquences de l'inhomogénéité de la gravure: l'épaisseur de l'électrode inférieure peut 
fortement varier d'unejonction à l'autre. 
b) Carte des résistances électriques de l'électrode inférieure de Fe (R.;,,) et de l'épaisseur correspondante 
(dFe) · Chaque case du tableau correspond à la position d'une jonction par rapport à ses voisines ; 
l'espacement entre chaque jonction est de quelques millimètres. La résistance est d 'autant plus élevée que 
la couche inférieure a été gravée. L'électrode inférieure a une largeur de 400f-lm et une longueur de 3mm. 
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Nous avons tenté d'installer un cadre métallique afin de faciliter l'évacuation des charges mal> 

sa mise en place délicate et son manque d'efficacité ont montré que la meilleure solution reste 

l'utilisation d'un canon neutralisé, qui devrait être prochainement opérationnel. 

Afin de limiter au maximum cette inhomogénéité de gravure, nous avons dû réduire 1' épaisseur de 

la couche située au dessus de la barrière, i.e. 1 'électrode supérieure. Alors que les propriétés 

magnétiques ont été optimisées18 pour une couche supérieure dure composée typiquement de SOA 

de Fe et de 400A de Co, nous avons dû la réduire à Fe(SOÂ)/Co(lOOÀ); malheureusement, 

les propriétés magnétiques sont nettement moins bonnes (champ coercitif plus faible, cycle 

magnétorésistif asymétrique témoignant d'une configuration magnétique antiparallèle mal définie). 

De plus, au cours de la gravure, les particules chargées envoyées peuvent s'accumuler dans 

la barrière de MgO et entraîner son claquage. Un phénomène proche a été obtenu dans le cas d'un 

faisceau RHEED sur une couche de MgO (annexe B). 

11.4.2.3 Réactivité de la couche inférieure de Fe 

Les échantillons lithographiés présentaient souvent des défauts à divers endroits des électrodes 

inférieures et notamment en leur bord. L'imagerie AFM (figure II-45) a montré qu'il s'agissait de 

pics de hauteur allant jusqu'à lOOnm et traversant donc complètement le Si02 pour les échantillons 

lithographiés et interdisant par conséquence tout transport tunnel à travers la jonction (deuxième 

type de canal de conduction parasite). L'étude en AFM à chaque étape du procédé de lithographie a 

mis en évidence que cette oxydation du Fe se produit au moment du dépôt réactif de Si02, lorsque 

le plasma (Ar+02) est activé. Cette oxydation est favorisée par le fait qu'après la gravure, les bords 

de l'électrode inférieure ne sont sans doute plus monocristallins et s'oxydent donc très facilement. 

figure /I-45 
Images AFM du bord de l'électrode inférieure : le bord est oxydé par le plasma Ar+02. Sa hauteur 
importante fragilise le dépôt de Si02 et peut même le traverser complètement. 

18 Renversement abrupt, reproductible, fort champ coercitif, configuration antiparallèle parfaitement définie. 
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Afin de s'affranchir de l'oxydation de la couche inférieure de Fe, nous avons pensé à un 

échantillon du type« MgO(lOO)// tampon de Pd recuit 1 Fe 1 MgO 1 Fe» en prévoyant de s'arrêter 

dans la couche noble de Pd. Cependant, bien qu'ils soient diminués, les problèmes d'oxydation de 

l'électrode inférieure sont toujours présents19
• De plus, la fine couche de Fe en bord d'électrode 

inférieure s'oxyde et on se trouve également confronté au problème des redépôts sur les bords de la 

barrière tunnel (voir le paragraphe 11.4.2.4 suivant). 

Nous avons également remplacé le Si02 par du MgO déposé dans notre bâti de MBE mais les 

premiers résultats ont montré des problèmes d'adhérence qui donnaient naissance à des trous dans 

le MgO en l:md de jonction. Ces trous étaient alors comblés par l'aluminium déposé pour établir 

les contacts électriques et la jonction était court-circuitée (figure II-46). Le faible délai entre ces 

premiers essais et le début de la rédaction de ce mémoire n'ont pas permis d'optimiser cette 

procédure. 

figure II-46 
Image AFM illustrant les problèmes d'adhérence donnant naissance à des trous dans le MgO en bord 
d'électrode. Ces trous sont alors comblés par l'aluminium déposé et la jonction est court-circuitée. 

Afin d'éliminer l'oxydation de l'électrode inférieure de Fe, des tests ont été réalisés avec un autre 

isolant : S~N4 • Pour l'instant les premiers résultats n'ont pas été concluants: le matériau déposé 

était un mauvais isolant ; des études sur la stœchiométrie doivent être effectuées. 

19 Une étude comparative a montré qu'une électrode en Pt s'oxyde également dans un plasma réactif d'02 

bien que le Pt soit connu comme métal noble, preuve de la violence du plasma. 
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11.4.2.4 Redépôts 

Lors de la gravure, les espèces gravées sont éjectées isotropiquement. Une partie des couches gravées 

va donc se déposer sur les bords des motifs. Les images AFM et MEB (Microscopie Electronique à 

Balayage) confirment la présence de ces redépôts métalliques, qui sont d'autant plus importants que 

l'épaisseur des couches gravées est grande (figure 11-47 et figure 11-48). Ce phénomène apparaît aussi 

bien à l'étape de définition de la jonction supérieure que de l'électrode inférieure. 

figure Jl-47 
Image MEB prise juste après la définition de l'électrode supérieure. 

figure Jl-48 
Image MEB agrandie d'un redépôt partant de l'électrode supérieure et rejoignant l'électrode inférieure. 
Le redépôt est nettement visible; il n'y a aucun problème d'accumulation de charge, il est donc métallique 
et court-circuite la jonction. 
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11.4.2.5 Sous gravure20 de la première électrode 

Les redépôts métalliques sur les flancs de la jonction supérieure court-circuitent la barrière tunnel. 

Afin d'éliminer ce problème, nous avons envisagé d'effectuer la gravure sous angle d'incidence, 

afin de nettoyer les redépôts au fur et à mesure de la gravure. Ceci a été peu convaincant. 

La solution la plus efficace consiste à ne pas graver complètement la couche isolante (figure II-49). 

En s'arrêtant ainsi dans la barrière de MgO, seule la partie gravée est éventuellement court­

circuitée. L'épaisseur effective de la barrière tunnel peut s'en trouver diminuée d'autant et cela 

peut créer un canal de conduction supplémentaire et non polarisé en bord de jonction, diminuant 

l'effet de magnétorésistance. L'idéal est donc de s'arrêter juste à la surface de l'isolant mais ceci 

est techniquement difficile à réaliser. Le contrôle de la gravure de l'isohnt s'effectue par 

spectroscopie Auger : une fois que le signal Auger de la couche isolante est détecté, la gravure 

s'effectue par petits pas, entrecoupés d'analyses Auger. La gravure est arrêtée juste après que 

le maximum du pic d'oxygène soit passé. Ceci est représenté à la figure II-50. Bien qu'il soit 

impossible de connaître l'épaisseur de MgO effectivement gravée par cette méthode approximative, 

ceci permet de laisser intacte et isolante une bonne partie de la couche de MgO, comme le montre 

la distribution très homogène des résistances inférieures, preuve que la couche tampon de Fe n'a 

été gravée à aucun endroit. L'utilisation de ce procédé a permis de réduire la fréquence des défauts 

d'oxydation et ainsi d'obtenir des jonctions dont la résistance varie avec la surface (S) suivant la loi 

R Jon ction oc 1 1 S , comme cela est attendu dans le cas d'une barrière homogène et en 1 'absence de 

canal de conduction parasite. Les résultats magnétorésistifs de ces jonctions sont étudiés au 

chapitre V. 

Électrode supérieure---+ 

Électrode inférieure~ 

figure II-49 
Schéma expliquant ce que l'on définit par «sous-gravure de l'électrode supérieure» : on s'arrête dans la 
couche de MgO. 

2° Contrairement au procédé initial de gravure qui consiste à définir h jonction supérieure en s'arrêtant dans 
l'électrode inférieure, ce terme« sous gravure» signifie que l'on arrête la gravure dans la barrière. 
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figure II-50 
Spectre Auger correspondant à l'arrêt de la première étape de gravure (définition de l'électrode supérieure) 
dans la barrière de MgO : le pic d'O est maximal et les pics du Fe sont peu visibles. Le pic d'Ar est seulement 
visible lorsque la couche de surface est un isolant, ce qui est bien le cas. 

Cette méthode, dite de «sous-gravure», présente en fait un double avantage :elle évite de court-circuiter 

la barrière par les bords mais elle protège aussi partiellement la couche inférieure de Fe de l'oxydation 

pendant le dépôt de Si02 par plasma réactif, quand 1 'épaisseur restante de Mgü est suffisante. 

11.4.2.6 Sur gravure de la deuxième électrode et nouveaux masques 

La maîtrise de la qualité cristalline de l'empilement imposant une couche tampon nécessairement 

épaisse, les redépôts sur les bords de 1' électrode inférieure sont importants. Ils peuvent 

court-circuiter la jonction, créant un canal de conduction supplémentaire et faiblement résistif. 

Le nettoyage des bords s'effectue par une longue gravure en angle. 

De plus, lorsque la couche inférieure de métal a complètement disparue, cette méthode permet de 

déposer du Mgü (provenant du substrat) sur les bords de l'électrode inférieure. A la fin de 

l'opération, l'électrode inférieure de Fe est protégée par une couche de Mgü suffisamment épaisse 

pour éviter l'oxydation du Fe dans le plasma Ar+02 pendant le dépôt de Si02• L'efficacité d'un tel 

protocole est illustrée à la figure II-51 qui compare le profil du bord de l'électrode inférieure des 

premières jonctions lithographiées avec celui des jonctions pour lesquelles le procédé a été 

amélioré entre le début et la fin de cette thèse : plus aucun défaut n'est observé ; par suite les 

jonctions ne sont plus court-circuitées et elles présentent des résultats magnétorésistifs importants 

et reproductibles. Malheureusement, la durée optimale de cette «sur-gravure » étant mal connue, 

les risques sont les suivants : 

pulvériser trop de Mgü du substraf1 

ou charger électriquement le substrat, ne plus graver dans celui-ci mais renettoyer les bords des 

électrodes préalablement protégées par le MgO pulvérisé. 

21 On peut déposer du MgO amorphe ou polycristallin qui pourrait être conducteur ou seulement du Mg. 
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figure Il-51 
Images AFM du bord de 1 'électrode inférieure et profil de rugosité : 
a) le bord est oxydé par le plasma Ar+02. Sa hauteur importante fragilise le dépôt de Si02 et peut même le 
traverser complètement 
b) aucune trace d'oxydation n'est visible grâce aux solutions imaginées. 

De plus, afin de réduire les zones de vis-à-vis entre l'aluminium de l'électrode supérieure déposée 

et les bords de l'électrode inférieure de Fe (i.e. les endroits de court-circuit potentiel), de nouveaux 

masques ont été conçus ; la jonction finale est représentée à la figure II-52. 

figure /I-52 

Électrode 
supérieure 

Images AFM des derniers masques conçus afin de réduire les zones de vis-à-vis entre les électrodes 
supérieure et inférieure. 
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11.4.2. 7 Ouverture de l'isolant 

Lors du procédé lithographique, l'isolation électrique entre les deux électrodes métalliques est 

réalisée grâce à un dépôt de Si02• Une fois la résine déposée, insolée et développée, l'isolant est 

déposé par plasma réactif. Si le plot de résine présente un profil «carré » comme celui dessiné à 

la figure II-53a, alors le Si02 se dépose le long de ses bords. Une fois la résine dissoute dans un 

bain d'acétone, les jonctions présentent des excroissances de Si02 en forme de collerettes de 

300nm de hauteur, comme le montre l'image AFM de la figure II-53b. Cela gêne la prise de 

contact métallique réalisée lors du dépôt d'Al, essentiellement pour les jonctions de petite taille 

puisque le métal ne peut mouiller correctement la jonction supérieure. 

a) résine collerettes 

/"'-.. 

électrode inférieure 

b) c) 
um 
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figure 11-53 
a) Schéma expliquant l'origine des collerettes de Si02 (les échelles verticales respectives entre les épaisseurs 
des couches et des dépôts de résine et de Si02 ne sont pas respectées). 
b) Image AFM d'une jonction supérieure de 201-lm de diamètre. Le profil de rugosité montre que la collerette 
atteint 300nm de hauteur. On peut également remarquer les redépôts en bord d'électrode (JOOnm). 
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L'utilisation de deux résines permet de s'affranchir de ses problèmes de collerettes. L'opération 

consiste à induire l'échantillon d'une première résine (LOR3A) et d'appliquer par dessus la résine 

habituelle (Sl813). L'ensemble est insolé. La résine LOR3A est un polymère préinsolé par 

le fabricant, ses liaisons sont donc plus fragiles que celles de la résine Sl813. Lors du 

développement, une fois que le solvant a dissout la Sl813 insolée, il s'attaque à la résine LOR3A. 

Au niveau des plots de résine, l'attaque chimique se fait par les bords ce qui donne naissance au 

profil en forme de champignon illustré à la figure II-54a. Après lift-off de l'isolant, l'imagerie 

AFM ne montre aucune trace de collerette, preuve de l'efficacité du procédé (figure II-54b etc). 
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figure II-54 
a) Schéma expliquant le principe des casquettes (les échelles verticales respectives entre les épaisseurs des 
couches et des dépôts de résine et de Si02 ne sont pas respectées). 
b) Image AFM du profil d'ouverture de l'isolant au niveau du contact supérieur de la jonction présentée à 
la figure Il-52 montrant le profil bien arrondi, sans collerette. 
c) Image AFM d'une jonction supérieure de 40f1m de diamètre. Le profil de rugosité ne montre aucune 
collerette. 
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11.4.3 Récapitulatif 

Les diverses solutions proposées ont permis d'obtenir du transport tunnel à travers la jonction en 

réduisant la contribution des chemins de conduction parasite précédemment énumérés. Toutefois, 

les solutions développées sont «relatives » dans le sens où les problèmes sont fortement réduits 

mais subsistent à une moindre échelle. En conséquence, 1' obtention de transport tunnel à travers 

la barrière pour de faibles épaisseurs de MgO apparaît d'ores et déjà très compromise de même que 

pour le régime des très fortes épaisseurs. 

Le fait de ne pas pouvoir mesurer des JTM avec de fines barrières de MgO nous prive d'une étude 

de physique fondamentale particulièrement intéressante. Premièrement, ceci nous empêche 

d'étudier la variation du couplage d'échange par effet tunnel (chapitre III) en fonction de la tension 

appliquée dont les modèles théoriques reposent notamment sur le formalisme de Keldysh 

[Schwabe_PRB54_1996; Heide_PRB59_1999]. Deuxièmement, pour des épaisseurs de MgO 

inférieures à six plans atomiques, la barrière tunnel s'épitaxie de façon pseudomorphe ; dans ce cas, 

sa structure reste proche du modèle de prédiction théorique et la symétrie des électrons est 

conservée pendant le transport tunnel. Enfin, dans ce régime d'épaisseur, le couplage des états de 

résonance interfaciale induit un transport balistique pour une bande de spin qui pourrait se traduire 

par des effets magnétorésistifs particulièrement importants. 

Pour des épaisseurs plus importantes, nous avons déjà signalé que des dislocations apparaissent et 

déforment localement la structure cristalline et entraînent l'apparition de fautes d'empilement 

des atomes à chaque interface de la barrière. Il aurait été sans aucun doute intéressant de comparer 

les propriétés de transport pour deux systèmes de part et d'autre de la transition 

« barrière contrainte - barrière relaxée», par exemple pour des échantillons ayant respectivement 

lOA et 14A de MgO. 

En terme de magnétorésistance brute, le régime des très grandes épaisseurs est le plus intéressant : 

de larges effets sont prédits (chapitre IV). Cependant, dans ce cas, la résistance de la jonction est 

trop importante et les canaux de conduction parasite subsistants diminuent la TMR. 
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11.5 Conclusion 

L'élaboration d'empilements monocristallins Fe/MgO/Fe a été possible grâce à la technique 

d'épitaxie par jets moléculaires. La grande qualité cristallographique a été vérifiée conjointement 

aux échelles micro et nanoscopiques par RHEED, AFM et MET. 

La croissance bidimensionnelle du MgO sur la couche tampon de Fe plane est l'un des atouts 

majeurs du système modèle Fe/MgO/Fe: 

1) elle limite toute fluctuation de l'épaisseur de la barrière, ce qui est important pour 

l'homogénéité du courant tunnel et de ses caractéristiques, 

2) elle permet d'épitaxier des couches de MgO fmes et continues à l'échelle d'une jonction, 

3) elle réduit le nombre de fautes d'empilement et autorise une interface supérieure MgO/Fe 

également plane, point crucial pour la conservation de la symétrie électronique à travers 

la multicouche, 

4) la détermination précise de l'épaisseur de MgO s'effectue grâce aux oscillations d'intensité 

RHEED. Ce point sera décisif pour la mise en évidence du couplage entre deux couches 

ferromagnétiques par effet tunnel polarisé en spin, phénomène traité au chapitre III. 

La deuxième électrode de Fe est magnétiquement durcie par l'épitaxie d'une couche de Co hep qui 

présente deux variants dûnt îes axes de Îacile ai..tnantation sont orientés suivant les axes difficiles du 

Fe. Le magnétisme de cette bicouche sera étudié au début du chapitre suivant. 

Un travail important a été fourni sur l'étude de la nature chimique de l'interface Fe/MgO. 

Les conclusions préliminaires (une étude plus approfondie sera effectuée dans le cadre de la thèse 

de Muriel Sicot) ont montré que la croissance préalable d'une couche épaisse de MgO sur 

le substrat pemiet de piéger le ç:!:rbor..e et évite qu'ii contamine l'interface et perturbe 

les mécanismes de transport. Cependant, dans ce cas, les sites interstitiels laissés vacants sont 

occupés par des atomes d'oxygène provenant du flux de MgO et donnant naissance à une couche 

intermédiaire de FeO. L'impact sur le transport tunnel sera traité de façon théorique au chapitre IV 

et les résultats magnétorésistifs présentés au paragraphe V.1.4 en apporteront une preuve flagrante. 

Enfin, la dernière partie a décrit le protocole de structuration des JTM. Les diverses améliorations 

apportées entre le début et la fm de cette thèse ont permis l'obtention et la reproductibilité 

d'importants résultats magnétorésistifs ainsi que l'approfondissement de nombreux aspects de 

la physique fondamentale propre aux systèmes épitaxiés. 
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Chapitre III 

Interactions magnétiques dans le système 

Fe/MgO/Fe 

Le contrôle des propriétés magnétiques est un point capital dans l'élaboration de ITM : les deux 

électrodes métalliques doivent présenter un même axe de facile aimantation et des champs 

coercitifs, ou champs de retournement, fortement différents. Le but est l'accès précis et aisé aux 

configurations parallèle (P) ou antiparallèle (AP) au moyen du contrôle individuel de l'aimantation 

de chaque film magnétique dans cette architecture douce-dure. L'épitaxie permet justement 

l'élaboration de couches magnétiques avec des anisotropies magnétocristallines bien définies, 

à la fois en intensité et en direction [Fullerton_JMMM200_1999]. 

Si la première partie de ce chapitre est consacrée aux propriétés magnétiques de nos JTM, il est 

principalement axé sur l'étùde d'un couplage particulier entre deux couches ferromagnétiques: 

le couplage par effet tunnel polarisé en spin, prédit dès 1989 mais dont la première mise en 

évidence expérimentale ne fut effectuée qu'au cours de cette thèse grâce au système Fe/MgO/Fe. 

Nous confronterons nos résultats expérimentaux avec les prédictions théoriques de Slonczewski et 

de Bruno avant d'expliquer ce couplage grâce aux états de résonance interfaciale, dans une optique 

plus adéquate et spécifique à l'épilaxit: ûe üut.Le structwc. 

Enfin, nous détaillerons l'utilisation de ce couplage pour la création de systèmes 

antiferromagnétiques artificiels dont la réponse magnétique sera parallèlement étudiée par 

l'utilisation du transport tunnel comme sonde du magnétisme. 

Les diverses mesures magnétiques ont été effectuées par SQUrri2,AGFM23 ou VSM24
. Le lecteur 

pourra trouver toutes les informations relatives au principe de fonctionnement de ces appareils dans 

la référence suivante : [duTrémoletdeLacheisserie_1999]. 

22 Superconducting QUantum Interference Deviee. 
23 Altemating Gradient Field Magnetometer. 
24 Vibrating Sample Magnetometer. 
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L'accès aux conf:JgUrations magnétiques extrêmes (P et AP) dans une architecture douce-dure peut 

être obtenu par différents moyens. La technique la plus utilisée consiste à déposer un matériau 

antiferromagnétique dont le champ d'échange avec le métal ferromagnétique va bloquer 

le renversement de l'aimantation de l'une des couches [Cowache_IEEE34_1998]. On peut 

également utiliser ce qui est communément appelé un matériau antiferromagnétique artificiel 

(AAF) au sein duquel un couplage de type RKKY (Rudderman-Kittel-Kasuya-Yosida) assure une 

configuration antiparallèle des aimantations et augmente le champ coercitif de l'une d'entre elles 

[vandenBerg_JMMM165_1997]. Une troisième solution possible serait de modifier les champs 

coercitifs en jouant sur la nature des matériaux (ceci est a priori impossible puisque l'étude du 

transport pola-risé en spin dans notre système Fe/MgO/Fe impose deux électrodes magnétiques 

nécessairement identiques) ou sur les épaisseurs des couches (mais le champ coercitif varie 

faiblement dans cette gamme d'épaisseur). Nous avons choisi de durcir la deuxième électrode de 

Fe par le dépôt d'un matériau ayant un champ coercitif plus élevé, constituant ainsi une bicouche 

dont le comportement magnétique a été grossièrement prédit par les modèles théoriques avant 

d'être étudié expérimentalement. La solution retenue a été l'épitaxie d'une épaisse couche de Co 

sur l'électrode supérieure de Fe. L'exploitation de l'anisotropie magnétocristalline via l'épitaxie de 

ces couches a permis de conserver l'axe facile de la licouche parallèle à l'axe facile du Fe, 

un aspect capital dans le fonctionnement des JTM. 

111.1.1 Magnétisme de la couche de Fe simple 

Comme il a été vu au chapitre II, le Fe a une structure cristalline cubique centrée et par conséquent, 

ses propriétés magnétiques dépendent de son orientation cristalline : c'est la définition de 

l'anisotropie magnétocristalline. Ainsi, son axe de facile aimantation est [100] (ou [010]) et comme 

nous ne nous intéresserons toujours qu'à l'aimantation dans le plan (100), l'axe [110] (ou [-110]) 

est difficile 25
. De plus, par mesure de simplicité, nous désignerons toujours ces axes par [1 00] ou 

[110]. La figure III-1 présente les cycles d'aimantation caractéristiques pour une couche de 500A 

de Fe suivant ces axes. On a des retournements carrés et bien définis suivant [100he et des 

retournements caractéristiques d'u..'1 axe défavorable suivant [11 O]Fe, avec un champ de sat'wration 

suivant l'axe difficile de l'ordre de 6000e. Pour tous les échantillons que nous avons réalisés, 

les épaisseurs des couches simples de Fe varient entre 10A et lOOOA et possèdent suivant l'axe 

facile des champs coercitifs très faibles à température ambiante ( 400e maximum). 

Bien éviderrnnent, à faible température l'agitation magnétique dimL11ue, la constante d'anisotropie 
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et les champs coercitifs sont fortement augmentés (de lûûe (3ûûK) à 150e (5K) suivant l'axe 

facile). 
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figure III-1 
Cycle d'aimantation pour une couche de Fe (500A) : 
a) suivant l'axefacile [100]Fe 
b) suivant l'axe difficile [11 Ohe· 

Compte tenu de la croissance épitaxiale et de la structure cc du Fe, cette couche présente 

une anisotropie magnéto cristalline d'ordre 4, notée KFe· Les mesures réalisées suivant 1' axe 

difficile permettent de déduire la valeur de la constante d'anisotropie à partir de la valeur du champ 

de satüration : 

KJi'o = M FeHsat 
.. 2 

(III-1) 

où Mpe est l'aimantation du Fe (MFe=1714emu.cm-3
). 

Pour une couche de 500A (figure III-lb) nous obtenons ainsi KFe=5.lx105erg.cm·3
, en accord avec 

les données bibliographiques [duTrémoletdeLacheisserie_l999]. Cependant, nous verrons au 

paragraphe III.3.5 que les deux axes faciles ne sont pas magnétiquement équivalents puisque leurs 

constantes d'anisotropie sont légèrement différentes. 

En réalité, les constantes d'anisotmpie dans le plan dépendent des épaisseurs des couches suivant 

[ 
1250] la loi KFe = M Fe 275--- (unités CGS et <le, épaisseur de Fe, exprimée en nombre de 
dFe 

monocouche) [Heinrich_JAP70_1991]. L'effet est donc important lorsque les épaisseurs de Fe sont 

inférieures à 100 plans atomiques (soit 140À). Dans le cas limite où seuls quelques plans atomiques 

de Fe sont déposés, alors il n'y a pas d'anisotropie dans le plan mais une anisotropie uniaxiale 

perpendiculaire [Heinrich_PRL59 _1987]. 

25 Dans le volume, [111] est l'axe difficile et [llO] est un axe intermédiaire [Kittei_l985]. 
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III.1.2 Bicouche magnétique dure Fe/Co 

Le dépôt d'une couche de Co sur la deuxième couche de Fe permet de durcir cette dernière, 

c'est-à-dire d'augmenter son champ de retournement. Cependant, il est important de conserver 

l'axe facile de la bicouche dure parallèle à celui du Fe seul, afin d'accéder aux configurations 

magnétiques extrêmes et ainsi d'obtenir le maximum de magnétorésistance. L'étude présentée au 

chapitre II a permis de déterminer la relation d'épitaxie entre les deux métaux: 

Co(11-20)[0001]//Fe(001)[110] et Co(11-20)[0001]//Fe(001)[1-10] :le Co épitaxié sur le Fe a une 

structure hep, présentant un double domaine. Pour le Co hep, tous les axes du plan de base 

hexagonal sont difficiles et son axe de facile aimantation est [0001] co parallèle à [llO ]Fe ou [1-10]Fe 

[Kittel_l985]. La question était alors de savoir quel allait être l'axe facile de la bicouche Fe/Co. 

De plus, elle doit se comporter comme un monobloc magnétique rigide, ce qui impose 

une limitation da..11s la gam..me des épaisseurs la constituant. 

Dans ce qui suit, dFe et dco représentent les épaisseurs des couches de Fe et de Co, 

MFe=1714erg/cm3 et Mco=1422erg/cm3 leurs aimantations par unité de volume, 

KFe=4.8xl05erg/cm3 et Kco=4.5xl06erg/cm3 leurs constantes d'anisotropie. 

UI.1.2.1 Le paramètre critique : OFe critique 

Considérons une bicouche Fe(àpe)/Co(<lco). Afin d'appliquer les modèles simples décrivant les 

mécanismes de renversement d'aimantation à la bicouche Fe/Co, nous supposerons dans un 

premier temps que les axes faciles du Fe et du Co sont identiques. 

L'interaction d'échange de type ferromagnétique au niveau de l'interface entre ces couches rend 

leurs aimantations interraciales respectives solidaires, c'est-à-dire que la rotation de l'une entraîne 

celle de l'autre. De tels systèmes bicouches ont été largement étudiés 

[Fullerton_JIVII\1Ivf200_1999]. De nûmbreuses apprûches théüriques ünt prédit le con1portet11ent 

magnétiqtte du système dans son ensemble (champ coercitif, aimantation rémanente, orientation 

magnétique) en fonction des fractions relatives, des anisotropies et des aimantations de chacun des 

constituants [Skomski_PRB48_1993; Fischer_PRB57_1998; Sabiryanov_PRB58_1998]. 

L'origine du couplage d'échange utilisé pour durcir la couche étant interfaciale, le paramètre 

le plus important ressortant de toutes ces modélisations est 1 'épaisseur de la couche douce, cloe· 

En effet, en dessous d'une épaisseur critique 8Fecritiqu", l'intégralité de la couche douce (Fe) est 

magnétiquement couplée à la couche dure (Co) et les deux phases magnétiques se retournent pour 

le même champ de nucléation. En revanche, au delà de cette épaisseur limite, la couche douce se 

renverse à des champs plus faibles que le champ coeïcitif de la phase dwe et le cycle d'hystérésis 

n'est plus rectangulaire. Grossièrement, cette épaisseur critique est le double de la largeur d'une 

paroi Ôco dans la phase dure [Fullerton_JMMM2ûû_1999], soit : 
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8 <;:itique = 28 = 2 1 Aeo 
- re Co ~Kea 

(III-2) 

avec Aco et Kco les constantes d'échange et d'anisotropie de la couche dure. Ainsi, d'après les 

données du Co hep (Aco = 1.3xl0-6erg/cm; Kco = 4.5xl06erg/cm3
) nous obtenons OFecritique<lOOA. 

Cette dimension caractéristique détermine le comportement du système bicouche. 

Ill.1.2.2 Pour une épaisseur de Fe inférieure à aFe critique 

Dans ce régime d'épaisseur, le système se comporte comme un monobloc rigide caractérisé par les 

propriétés magnétiques moyennées sur les deux couches. Le champ coercitif est alors donné par 

[Fullerton_JMMM200_1999] : 

H = 2(deoKeo +dFeKF.) 
-c (deoMeo+dFeMF.). 

(III-3) 

D'après ses hypothèses, ce modèle ne s'applique pas à notre dispositif (l'axe facile du Co n'est pas 

parallèle à celui du Fe); il est inexact en terme de valeur quantitative. Cependant plusieurs 

conclusions sont valables, comme cela est illustré à la figure III-2 qui montre les cycles 

d'hystérésis d'un échantillon Mg0(100)//Fe(500À)/Mg0(10À)/Fe(50À)/Co(550À)/Pd(lOOÀ) 

suivant les axes facile et difficile du Fe. Tout d'abord, on constate que la bicouche Fe/Co présente 

un champ coercitif nettement augmenté par rapport à celui de la couche de Fe seule. De plus, 

lorsque le champ est appliqué suivant la direction [lOOhe, le renversement de cette bicouche est 

abrupt, preuve que l'axe faciie du monobloc est effectivement identique à celui de la couche de Fe 

seule (figure III-3). En effet, d'après les valeurs des constantes d'anisotropie (KFe<Kco), 

la nucléation initiale se produit dans le Fe et se propage ensuite dans le Co, entraînant un 

renversement rapide. 

1 
[ or--f -----;;;;) ~~ 

-ltc--1 !__,._.li~ ~i ' j 
-1000 -500 0 500 1000 

Champ magnétique (Oe) 

figure fff-2 

~"or-----------~-------------; -~ 

-1000 -500 0 500 1000 

Champ magnétique (Oe) 

Cycle d'aimantation pour un échantillon MgO(J 00)1/F e(5 OOA)/MgO(J OA)!F e(5 OA)/Co(5 5 OA)!P d(J OOA) : 
a) suivant l'axefacile [lOOJFe 
b) suivant l'axe difficiie [ii û j Fe· 
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figure III-3 
Schéma magnétique équivalent des axes faciles de chaque couche prise séparément et du système final complet. 

Pour un champ magnétique appliqué suivant la direction [llOJre (figure III-2b), le renversement de la 

couche dure se fait de manière progressive et la saturation n'est obtenue qu'à fort champ (typiquement 

5k0e ), ce qui correspond au comportement attendu suivant un axe de difficile aimantation. 

111.1.2.3 Pour une épaisseur de Fe supérieure à ÔFe critique 

Si, pour cleo fixée, on augmente la quantité de matériau doux, i.e. si dpe augmente, alors on s'attend 

à percevoir une baisse du champ coercitif de l'ensemble ; effectivement, l'équation (III-3) montre 

que pour c\<·e>>dco, on obtient le champ cûeïcitif de la cûuche dûuce seule. Ceci traduit le fait que 

le champ d'échange diminue lorsque dre augmente. Ainsi, la nucléation dans le Fe se produit pour 

un champ nettement inférieur à celui de la couche de Co. Les mécanismes de renversement d'une 

couche douce couplée ferromagnétiquement avec une couche dure ont été étudiés dès les années 

1960 par Goto et al. [Goto_JAP36_1965]. En supposant que la couche dure est parfaitement rigide 

et que KFe=O, on obtient la valeur du champ de nucléation dans la couche douce : 

LI 
Ilnuc/ - ..._Fe 

2 
(AFe rt:prb:st:nit: la constante d'échange dans la couche douce). Lorsque 

2MF/Fe 

le champ magnétique dépasse cette valeur (en absolu), il y a compétition entre l'énergie de 

Zeeman, qui tend à aligner les moments magnétiques de la couche douce dans le sens du champ, et 

le Cûuplage d'échange à l'interface {ferromagnétique dur 1 ferromagnétique doux} qui maintient 

le moment interfacial de la couche douce aligné avec l'aimantation de la couche dure. Le résultat 

est illustré à la figure III-4: dans la couche douce, les spins présentent une rotation continue dont 

l'angle de rotation augmente à mesure que l'on s'ébigne de la couche dure, à l'image d'une paroi 

de Bloch. Ce comportement est connu sous le nom de exchange-spring magnet, par analogie avec 

un œssort (spring en anglais); il sera mis en évidence au chapitre V au moyen du transport tunnel 

utilisé comme sonde du magnétisme. 
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H 
figure III-4 
Illustration du comportement magnétique de la bicouche lorsque l'épaisseur de Fe devient trop importante: 
son aimantation tourne de plan en plan pour s'aligner avec le champ [Fullerton_JMMM200_1999]. 

Cependant, étant donné les deux variants de Co, le comportement magnétique de notre système 

dans ce régime de spring magnet est plus compliqué que celui de la figure III-4 car les axes faciles 

des deux domaines sont à 45° par rapport aux axes faciles du Fe. 

111.1.3 Conclusion 

La maîtrise de l'anisotropie magnétocristalline via l'épitaxie nous a permis d'élaborer des 

multicouches présentant les propriétés magnétiques satisfaisantes : les deux couches magnétiques 

ont le même axe facile et, pour un champ appliqué suivant ce dernier, les renversements des 

aimantations sont abrupts, bien définis et se produisent pour deux champs coercitifs nettement 

différents, donnant naissance à une large fenêtre de champ dans laquelle on peut aisément modifier 

la configttration magnétique du système, 1 'un des critères essentiels des JTM. 

111.2 Couplage par effet tunnel polarisé en spin 

Les résultats magnétiques présentés jusqu'ici concernent des échantillons dont l'épaisseur de 

la couche de MgO est supérieure à SA, régime dans lequel les deux couches magnétiques inférieure 

(Fe) et supérieure (Fe/Co) sont découplées du point de vue des interactions magnétiques. 

Cependant, pour des épaisseurs plus faibles, nous observons que le retournement de la couche 

douce de Fe se produit en champ positif Nous avons associé ceci à un couplage de type 

antiferromagnétique entre les deux couches magnétiques [Faure-Vincent_PRL89 _2002]. 
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111.2.1 1\'lise en évidence expérimentaie 

L'épitaxie des hétérostructures Fe/MgO/Fe a été détaillée au chapitre IL Brièvement, les conditions 

de croissance de nos échantillons sont les suivantes : la première électrode de Fe est déposée puis 

recuite à 450°C de manière à l'aplanir. Lors de dépôt de la couche de MgO, les oscillations 

RHEED permettent d'une part d'affirmer que la croissance de l'oxyde est bidimensionnelle et donc 

que cette couche isolante est plane pour les épaisseurs de MgO de nos échantillons, entre 5 et 17 A, 

et d'autre part, de connaître précisément 1 'épaisseur de 1' isolant. La continuité de la barrière tunnel 

de MgO a été confirmée par MET à l'échelle locale pour des épaisseurs descendant jusqu'à sA. 

La couche magnétique dure, épitaxiée sur la barrière isolante, est constituée de 35A de Fe et de 

500A de Co. Enfin, les échantillons sont protégés par une couche de 1 ooA de Pd. 

111.2.1.1 Cycles M(H) avec décalage du cycle mineur 

La figure III-5 présente les cycles d'aimantation et les cycles mineurs pour des échantillons 

MgO(lOO) Il Fe(~e) 1 MgO (dMgo) 1 Fe (35A) 1 Co (500A) 1 Pd (lOOA). Si l'on observe toujours 

les deux sauts correspondant aux retournements des couches douce et dure, il est remarquable que 

le retournement de la couche douce ait lieu en champ positif. Ceci est la signature d'une interaction 

magnétiqtie entre les couches qui favorise la configttration antiparallèle des aimantations en champ 

positif, et donc en compétition avec le couplage Zeeman. 
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figure III-5 
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Courbe d'aimantation suivant l'axefacile pour un échantillon Mg01/Fe/Mg0(5A)!Fe!Co.Le cycle mineur est 
mesuré après saturation de tout le système et dans une fenêtre de champ où la bicouche dure Fe/Co est 
magnétiquement rigide. Dans cet échantillon, un décalage de 580e du cycle mineur est la signature d'un fort 
couplage AF. En insert: la variation rapide de l'intensité du couplage avec l'épaisseur de l'isolant est 
reflétée par les deux cycles mineurs, avec dFe=320A. 
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L'intensité du couplage magnétique entre les couches, notée J, a été déduite du décalage du cycle 

d'hystérésis mineur de la crJuche douce, noté Rex (figure III-S). En effet, dans le cas d'une 

interaction de surface, 

J = H ex X d Fe X M Fe . (III-4) 

L'insert de la figure III-S montre clairement que, pour une épaisseur de la couche douce de Fe 

fixée, l'amplitude de Rex diminue rapidement lorsque l'épaisseur de MgO augmente: alors qu'elle 

vaut -470e pour une épaisseur de sA, elle n'est plus que de -70e pour 6.3A d'isolant, à dpe=320A 

fixée. Ainsi, pour des épaisseurs de MgO inférieures à 8A, nous observons un net décalage du 

cycle mineur vers les champs positifs ; au delà nous observons un décalage quasi nul et positif, qui 

est associé au champ de Néel (annexe C). 

Pour des épaisseurs de MgO inférieures à SA, nous observons une modification significative de 

la forme du cycle mineur. La forme arrondie du cycle mineur et le retournement de la couche douce 

en deux étapes indiquent un couplage biquadratiqpe (figure III-6). Nous l'attribuons à 
.. f 

la compétition entre le couplage d'échange antiferromagnétique et un couplage ferromagnétique 

direct de type «trou d'épingle »ou pinhole apparaissant pour de très faibles épaisseurs de MgO, 

lorsque la barrière n'est plus continue. 

-100 -50 0 50 100 

Champ magnétique (Oe) 

figure JII-6 
Cycle mineur d'un échantillon avec cMgo=4.5A. Le retournement en deux étapes témoigne d'un couplage 
biquadratique résultant de la compétition entre le couplage AF et le couplage F par pinholes. 

Bien que nous ne puissions pas exclure la présence de pinholes ferromagnétiques sur les grandes 

tailles des échantillons mesurés (plusieurs mm2
), nous tenons à préciser que pour des épaisseurs de 

MgO plus importantes, le retournement du cycle mineur est carré. Par conséquent, nous pouvons 

raisonnablement affirmer que dans ce cas, la contribution ferromagnétique des pinholes est 

nettement plus faible que l'interaction d'échange AF. 
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111.2.1.2 Evolution de J en fonction de dMgo 
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figure III-7 
Variation du couplage J en fonction de l'épaisseur de l'isolant. 

La figure III-7 représente la variation du couplage, J, en fonction de 1' épaisseur de 1 'isolant. Trois 

régimes sont clairement visibles : 

pour des épaisseurs de MgO supérieures à lOA, nous observons un couplage ferromagnétique 

faible qui est attribué à l'effet «peau d'orange». Compt~ tenu des caractéristiques des 

rugosités interfaciales Fe/MgO fournies par MET, le couplage «peau d'orange» ou de Néel est 

globalement constant pour nos échantillons, et il est faible, i.e. égal à 0.02erg/cm2
• Le lecteur 

trouvera en annexe C les calculs et mesures permettant d'estimer à partir des images TEM le 

couplage de Néel correspondant. Il est remarquable que cette valeur extraite des clichés de 

diffraction électronique corresponde à la valeur moyenne de l'intensité du couplage pour 

dMgo> 1 OA déduite cette fois des mesures magnétiques. 

Lorsque l'épaisseur d'isolant diminue de 8 à sA, l'amplitude du couplage AF (J<O) augmente 

rapidement. Nous verrons par la suite que ce phénomène est décrit par plusieurs modèles 

théoriques. 

Enfin, en dessous de sA, nous observons une modification significative de la forme du cycle 

mineur et une décroissance de l'intensité du couplage. Ceci s'explique par la compétition entre 

le couplage d'échange antiferromagnétique intrinsèque, dont l'amplitude devrait être très 

importante d'après la tendance dégagée entre 8 et SA, et un couplage ferromagnétique de type 

pinhole apparaissant pour de si faibles épaisseurs de MgO. Ceci se traduit par la mesure 

expérimentale symbolisée par le point • sur la figure III-7. 

111.2.1.3 Evolution de Bex en fonction de tFe 

Dans le cas d'une interaction de surface, le champ d'échange suit la loi Hex =_.:!__x-
1
-(voir 

MFe dFe 

équation (III-4)). Un système de masques in situ a pennis la réalisation d'un dépôt de Fe en deux 
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III.2.1.4 Analyse des origines possibles dü Cûüplage 

Il convient de s'intéresser aux différents mécanismes de couplage dans une JTM afin de voir si l'un 

d'entre eux pourrait être responsable du retournement en champ positif de la couche douce. 

Le couplage le plus simple à envisager est le couplage direct entre les couches métalliques via les 

points de discontinuité de l'isolant. Mais il s'agit d'un couplage ferromagnétique favorisant un 

retournement simultané des aimantations. 

Nous devons ensuite considérer les différents couplages magnétostatiques. Le premier est le 

couplage induit par la rJgosité des couches magnétiques. PïenûüS le cas sin1ple d'un profil 

sinusoïdal de la rugosité. L'accumulation de charges magnétiques conduit à la création d'un champ 

dipolaire magnétique entre les couches. Si les rugosités des interfaces inférieure et supérieure sont 

en phase, alors il y a création d'un champ ferromagnétique dit de Néel ou «peau d'orange» 

[Néel_CRAS255_1962; Schrag_APL77_2000]. Si les rugosités sont en antiphase, alors ilapparaît 

un couplage biquadratique favorisant un positionnement des aimantations à 90° 1 'une par rapport à 

l'autre [Demokritov_PRB49_1994]. Ainsi, aucun couplage lié à la topologie des interfaces ne 

permet d'expliquer la favorable configuration AF des aimantations. 

Nous pouvons également citer les différents couplages liés aux champs de dispersion associés aux 

inhomogénéités magnétiques dans les films minces. Ainsi, Thomas et al. ont mis en évidence un 

couplage induit par les parois de domaine qui apparaissent dans la couche douce lors des 

répétitions successives des cycles d'hystérésis aller-retour [Thomas_PRL84_2000] ; dans nos 

échantillons, le renversement de la couche douce est observé dès le premier cycle magnétique après 

une saturation à fort champ magnétique nous assurant que les couches sont constituées de 

monodomaines magnétiques. Récemment, une nouvelle notion est apparue : celle de rugosité 

magnétique [Tiusan_EPJB26_2002]. Ce phénomène a été observé dans le cadre de systèmes 

polycristallins. Les fluctuations locales d'anisotropie dans la couche magnétique dure sont 

responsables d'accu...ïmlations de charges magnétiques, à l'image de 1a rugositb Ùt::s irüt:rfac~:s ùu 

modèle de Néel. Cependant, dans notre système, l'anisotropie magnétocristalline force 

les aimantations à rester suivant des directions bien définies si bien que cette hypothèse basée sur 

la topologie magnétique est à rejeter. 

Une interaction AF pourrait également être attribuée à un champ d'échange associé à une couche 

d'oxyde antiferromagnétique/ferrimagnétique à l'interface entre la couche inférieure de Fe et 

la barrière tunnel en MgO. Cette hypothèse d'un exchange biasing correspondrait à un couplage 

plutôt indépendant de l'épaisseur de la barrière isolante de MgO alors que nous observons une forte 

dépendance de l'intensité de couplage J en fonction de ckgo· De plus, ce décalage devrait être 

présent même en l'absence d'une couche magnétique supérieure: nous avons alors réalisé des 
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échantillons simplifiés du type Mgû(lûû)//Fe;1v1gû dans lesquels nous avons volontairement exclu 

la couche magnétique supérieure. ~Jous n'obser'/ons aucun déplacement du cycle d'aimantation sur 

ces échantillons. Cela signifie que le décalage éventuel est dans la limite de détection des appareùs 

utilisés (lüe pour le SQUID et moins pour l'AGFM) alors que des champs d'échange allant 

jusqu'à 1330e ont été observés pour une épaisseur de 5A de Mgü. Cette étude nous a permis de 

rejeter l'hypothèse d'un champ d'échange AF dû à la présence éventuelle d'un oxyde de Fe. 

Le décalage des cycles mineurs peut être attribué uniquement à des effets de couplage entre 

les couches. 

Enfin, la taille et le rapport d'aspect des échantillons sur lesquels les mesures magnétiques ont été 

réalisées (typiquement 2<2mm2
) nous autorise à exclure l'éventualité d'un couplage AF lié à 

la fermeture latérale des lignes de champ de dispersion entre les couches magnétiques. 

Ainsi, aucun des mécanismes de couplage ayant été mis en évidence expérimentalement jusqu'à 

présent ne permet d'expliquer ce fort couplage AF observé. La dernière explication possible repose 

sur un couplage d'échange entre les couches par effet tunnel. 

Pour expliquer de manière intuitive le couplage par effet tunnel, considérons d'abord la situation 

simple d'ions magnétiques isolés dans une matrice métallique non magnétique. Le gaz des 

électrons de conduction est aimanté au voisinage des impuretés magnétiques. Cette aimantation 

locale provoque une interaction d'échange indirecte entre les ions magnétiques par l'intermédiaire 

des électrons de conduction. Il s'agit de l'interaction RKKY (Ruderman et Kittel, 

[Ruderman_PR96_1954]; Kasuya, [Kasuya_PTP16_1956] ; Yosida, [Yosida_PR106_1957]). 

Ensuite, dans le cas de deux films ferromagnétiques séparés entre eux par une fine couche 

conduction mais à travers toute îa couche séparatrice supposée continue. Un tel couplage a été 

observé la première fois dans le système Fe/Cr/Fe par Grünberg et ses collaborateurs en 1986 

[Grünberg_PRL57_1986]. Depuis, d'autres systèmes ont été étudiés; nous pouvons notamment 

citer les travaux de Parkin et al. sur les métaux ferromagnétiques Fe, Co, Ni séparés par divers 

métaux de transition (Ru, Cr, V, Nb, Ta, Rh, Ir, Cu, Re, W, Mo) [Parkin_PRL64_1990; 

Parkin_PRL67_1991]. 

Dans le cas de couches séparatrices métalliques, le couplage d'échange en fonction de l'épaisseur 

de la couche séparatrice (notée d) oscille entre des valeurs positives et négatives et avec une 

décroissance de la forme cos(~Kd) (figure III-10). Le phénomène oscillatoire peut se comprendre 
d 

87 



Chapitre III Interactions magnétiques dans le système Fe/MgO/Fe 

par le caractère ûndulâtûiïe des électrûns de cûnductiûn qui assuïent la transrnission de 

l'information magnétique entre les couches. 

l 

figure Il!-1 0 
Intensité du couplage d'échange, .1]2, entre deux couches de Ni80Co20 à travers une couche de Ru. La ligne 
correspond à une simulation des données avec une formule de type RKKY [Parkin_PRB44_1991]. 

Expérimentalement, un couplage magnétique à travers une couche séparatrice non métallique n'a 

été observé que pour le système Fe/Si/Fe [Toscano_JMMM114_1992; 

Fullerton_JMMM117_1992; Gareev_JMMM240_2002]. Dans ces échantillons, pour lesquels des 

couplages bilinéaire et biquadratique sont observés, l'analyse des résultats contradictoires est 

relativement complexe. De plus, dans le cas de ce séparateur de nature semi-conductrice, les 

électrons peuvent être activés thermiquement ou optiquement dans le Si et véhiculer l'information 

de spin entre les deux couches ferromagnétiques. Il est alors difficile de conclure quant à la nature 

de ce couplage. 

Si 1 'on considère main tenant une très fine couche séparatrice isolante et non magnétique, 

l'interaction entre les deux couches ferromagnétiques peut se faire cette fois, non plus via 

les électrons de conduction, mais au moyen des électrons qui passent par effet tunnel à travers 

la barrière isolante. Dans ce cas, les électrons porteurs de l'interaction magnétique n'ont plus de 

caractère oscillatoire : parce que ce sont des électrons tunnel décrits par une fonction d'onde 

évanescente, on doit leur associer un vecteur d'onde complexe K (=ik) et le taux de décroissance 

dans la barrière est proportionnel à exp(-2kd). Ainsi, par analogie avec les oscillations RKKY, 

cos(aKd) . 26 
la variation de l'intensité du couplage ne suit plus une loi en mats a un comportement 

d2 

eakd 

de type -
2
- ; on s'attend donc à une variation extrêmement rapide de l'intensité de ce couplage 

d 

26 La justification est la suivante : si K est complexe, alors cos(axd) devient une soiiLme d'exponentielles 
réelles, ce qui est bien de la forme indiquée. 
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avec l'épaisseur d'isolant. Cette approche est vraiment grossière mais elle a le mérite d'expliquer 

simplement le comportement prédit par les modèès théoriques que nous examinons maintenant. 

111.2.3 Confrontation avec les modèles théoriques 

Divers modèles théoriques ont été développés pour expliquer le couplage d'échange entre deux 

couches ferromagnétiques séparées par un isolant. Dans le modèle de Slonczewski, le couplage est 

associé au couple produit par la rotation de l'aimantation d'une couche ferromagnétique par rapport 

à l'autre et est décrit en terme de probabilité de courant de renversement de spin ~pin flip) 

[Slonczewski_PRB39_1989]. Dans le modèle d'interférence quantique de Bruno, ce couplage 

s'explique en termes d'interférences créées par des probabilités de réflexion aux interfaces de 

l'isolant différentes suivant chaque spin [Bruno_PRB49_1994]. Nous commencerons par décrire 

ces deux modèles qui présentent l'avantage d'être physiquement parlant. Cependant, ils ne tiennent 

pas compte des spécificités des phénomènes électroniques dans les systèmes épitaxiés. En 

particulier, il faut prendre en considération les états de résonance interfaciale qui seront décrits aux 

chapitres IV et V. Ces états augmentent fortement la conductance des électrons minoritaires et 

pourraient expliquer le couplage AF observé. Cette explication est de loin la plus élégante. 

111.2.3.1 Modèle de Slonczewski 

En 1989, la théorie développée par Slonczewski sur la conductance tunnel et le couplage d'échange 

entre deux couches ferromagnétiques séparées par une barrière isolante explique tout d'abord 

l'effet «vanne de spin», c'est-à-dire la dépendance de la conductance tunnel en fonction de 

l'angle 9 entre les moments des couches ferromagnétiques. Le second eîîet décrit est un couplage 

d'échange interracial du type -J case entre les couches ferromagnétiques 

[Slonczewski_PRB39 _1989]. 

111.2.3.1.1 Hypothèses du modèle 

L'approche de Slonczewski est basée sur le modèle des électrons libres et analyse la transmission 

des coumnts de charge et de spin à travers une barrière tunnel de profil de potentiel rectangulaire 

séparant deux couches ferromagnétiques semi infinies. Pour un électron se déplaçant suivant la 

direction Ç perpendiculaire aux plans des couches, on peut définir 1 'Hamiltonien à un électron 

suivant: 

1 d . .. ..... 
( ~

2 

Hç = -2\ dÇ j + U(Ç)- h(Ç).Œ (III-5) 
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Le système d'unité choisi est tel que li 2 1 m = 1, li étant la constante réduite de Planck et m la 

masse d'Uü électron. Cette équation comprend ies termes correspondant à l'énergie cinétique 

- l ( d J
2 

l'énergie potentielle U(Ç) et, en notant h(Ç) le champ moléculaire et a(= 2;) 2 df, , 

l'opérateur de Pauli, le terme - h(Ç).a qui exprime l'interaction des électrons avec le champ 

moléculaire interne dans les couches ferromagnétiques. 

u 

2 

figure III-Il 
Représentation schématique du potentiel énergétique du système. Les champs moléculaires hA(t) et hs(t) 
forment un angle e. A t=O, ils sont parallèles aux axes Z et Z'. [Slonczewski_PRB39_1989}. 

La figure III-11 illustre les hypothèses du modèle : Slonczewski considère une barrière de profil 

rectangulaire de hauteur U0 par rapport au niveau de Fermi et de largeur d à l'intérieur de laquelle 

le champ moléculaire est nul (h(Ç) = 0 pour O<Ç<d). De plus, il prend en compte deux électrodes A 

et B ayant les mêmes propriétés mais dont les champs moléculaires, i.e. les aimantations, 

correspondent aux axes de quantification du spin et forment un angle e : h;.h; = h; cose . 
1 

n-:1no la.v blorof-t....,.rlo.C'I 1'~-.a ............ ~.a. ,..p ..... ._ ~l.a.,...h.oo ....... -. ........... + D - l 7,..2 -t. ---J._l ........ '... 1 ... ............. 1 ..... .................. .,... .......... _ ...l, ...... _;t .... 
..LJU..J..lu .1.\oJlJ VH•'"""'-'-VU""JJ' J. "".I.J."".I.O.l\,.1 U. U-.1.1 \.IJ.\..1\.IU.VJ.J. \.I!:>L Li ç -- f\,(j VltQ' u-...!..~ VU .1.\..cr \..t>:)L. lV VliJ\.ILVUl U V11Uii:l 

2 

1 2 
de l'électron. Dans la barrière, l'énergie vaut Eç = ÎK + U0 , cr-±1 où k est le vecteur d'onde 

imaginaire dans la barrière. 

Notons SA et S 8 les moments totaux de spin par unité d'aire. A partir de la résolution de 

1 'équation de Schrôdinger avec des ondes stationnaires, Slonczewski calcule la densité de courant 

. dS8 dSA 
de sp1n. 1 s = = = =~ à 1 'instant t=O. Les systèmes de Cûûïdûnnées {x, y ,z} et {x' ,y' ,z'} 

dt dt 
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sont considérés comme fixes et par conséquent seulement valables pour des temps proches de t=O, 

puisque hA et h 8 dépendent du temps. 

Pour une onde plane incidente de spin Î dans la région 1 définie comme étant une électrode 

ferromagnétique t~O, voir la figure III-11), la solution de l'équation de Schrôdinger a pour 

composantes : 

lfl 
_ k-uz ik;i; + R -ik;i; t lfl _ R -ikJJ 

ii - î e te e ti - te · (III-6) 

Dans la région 2 (O:.:;Ç~d), l'onde évanescente s'écrit : 

lfl az = Aae-1(Ç + Bael(ç ,a= Î ou j,. (III-7) 

Enfin, seule 1 'onde transmise se pmpage dans la région 3 (Ç;::d) : 

lfl ' = c eika(Ç-d) a = Î ou j,. 
a3 a ' 

(III-8) 

Pour terminer la résolution de 1 'équation de Schrôdinger, il faut trouver les valeurs des huit 

coefficients Ra, A:,, Ba et Ca ( <J = Î J) en raccordant les fonctions d'ondes 'Y a et leurs dérivées 

d'I' Jdl; au niveau des interfaces Ç=O et Ç=d. Le changement d'axe de quantification à l'interface 

Ç=d nécessite, pour les fonctions d'ondes ainsi que leurs dérivées, la transformation suivante : 

lfl t 2 = lf/~3 cos(B 1 2) + lfl ~3 sin( e 1 2), 

lfl t 2 = -lfl~3 sin( e 12)+lfl~3 cos(e 1 2) 

(III-9a) 

(III-9b) 

En se limitant aux termes dominants en e-l(d, un peu d'algèbre (sic) fournit les expressions des huit 

coefficients Ra, A:,, Ba et Ca. 

III.2.3.L2 Calcul de la conductance 

Pour une température nulle, une tension appliquée nulle et une barrière suffisamment épaisse (i.e. 

K>> 1/d, soit e-ZKd<<l), la conductance d'u.11e barrière tunnel s'écrit, après intégration en énergie et 

en k;1, sous la forme 

(III-lü) 

où TPa est le coefficient de transmission : 

T =I ~ .dlfla=S 2k2 _ 21((/(l+cos8) 
Pa - ill L..;lfl cr - t - - K ae 2 - 2 2 

a d.., (K +krr) 
(III-11) 

Slonczewski obtient alors l'expression de la conductance à travers une barrière G = G0 (l+P 2 cosS) 
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' - -2 

avec P= ~~î -~t~ ~K~ -~î~t~ et Gn =~~ eK(K~ +kr_kt)(~î +~t) 1 e-2Kd 
~kî +kt) ~K 2 

+kîkt) ~ ndL 1C(K"' +kf)(K~ +kf) j 
(III-12) 

où P est la polarisation effective à 1 'interface {électrode ferromagnétique-barrière tunnel} et OJ la 

conductance surfacique moyenne. 

111.2.3.1.3 Calcul de l'expression du couplage d'échange 

Nous considérons toujours le cas où V=O, ce qui suppose qu'il n'y a pas de courant net à travers 

la barrière et pas de dissipation d'énergie. L'utilisation d'électrodes ferromagnétiques identiques 

dn --
implique la simplification des équations. Notons ~ le taux de variation du spinor a A qui 

dt 

additionne la transmission d'une onde incidente Î (suivant l'axe de quantification Z) de A vers B et 

d'une onde incidente l (suivant l'axe de quantification Z') de B vers A avec la même énergie Eç. 

Dans le modèle à deux bandes considéré, nous devons tenir compte des ondes incidentes .!. dont les 

coefficients de transmission se déduisent des précédents par des opérations de symétrie. 

Le calcul de la transmission montre que, dans le repère { x,y,z}, 

~ (b'- aH) sine l 
d ~ = 1 2b H sin e 

at l(b' -a}(l-cose)j 

(III-13) 

où a", b' et b" dépendent des coefficients R,, !\;, Ba, C, et interviennent dans l'expression de 

lâ transrr.dssiûn tùilnel. 

La composante da A)\ , dont la direction et la dépendance angulaire sont données par "h; 1\ "'h;, 
dt y 

représente la précession de spin associée à un couplage interfacial de type Heisenberg. 

Par sommation sur tous les états occupés, on obtient la composante suivant l'axe y du courant de 

. ~ dS, Î 
spm -lv=~ 1 

- at )y 

__ ~. _ _ . _ _ . _ da. Î 
(du talt des opérations de symétrie, les termes --::-'!- 1 

dt )x 

da. Î 
et - __ .. 1 sont nuls). 

dt )z 

En remplaçant dans 1 'équation (III-! 0), L, par I,, -eT, par ~ d;' l (évalué au niveau de Fenni) et 

eV par (U0-Ep)/(Kd) (évalué pour Kd>>l), alors l'expression (III-13) donne: 

J = _ dS A J X _1_ = (U0 - E F )bu 
df c; .... e Q'" 2,/2 
W.f.. )y IJLU. U'l.o W. 

(III-14) 

dn .\ 
Dans cette expression, ··-A j est vu comme la précession de l'aimantation de l'électrode A due à 

dt )y 

la présence d'un couplage de type Heisenberg d'énergie -J cos8. 

92 



Chapitre III Interactions magnétiques dans le système Fe/MgO/Fe 

Une résolution à partir des coefficients de transmission et de réflexion donne : 

(III-15) 

En substituant, on trouve finalement l'expression du couplage d'échange entre deux couches 

ferromagnétiques : 

(III-16) 

où (Uo-EF) est la hauteur et d la largeur de la barrière isolante, kt et kJ sont respectivement les 

vecteurs d'onde des électrons de spin up et de spin dawn dans les couches ferromagnétiques, K est 

le vecteur d'onde dans la barrière tunnel. 

Cette fonnule met en évidence deux résultats essentiels. Le premier est la forte dépendance en 

al<d 

~ de l'intensité du couplage en fonction de l'épaisseur d'isolant. Ce comportement fournit une 
d 

signature nette du couplage par effet tunnel. De plus, seul le terme ( K 
2 

- kt kt) est susceptible de 

présenter un signe négatif suivant les matériaux considérés. Par convention et d'après le modèle 

considéré, un signe négatif correspond à un couplage AF et un signe positif à un couplage F. 

Le paragraphe suivant montre que la prise en compte de paramètres représentatifs du système 

Fe/MgO/Fe donne la valeur négative attendue. 

111.2.3.2 Comparaison théorie/expérience 

Sur la figure III-12, la courbe continue représente la variation du couplage d'échange selon le 

modèle de Slonczewski Nous avons utilisé dans ce calcul les paramètres du Fe massif (kt =1.09k1 

et k1 =0.43k1
) et choisi un vecteur d'onde K 

( f2merr Î 
1 K =./-:!!-(UA -En) 1 l v nL ' u r / l 
" / 

dans la barrière 

correspondant à des grandeurs physiques raisonnables pour l'isolant: une hauteur de barrière 

(Uo-EF)=leV et une masse effective mn=0.4I11é1ectron (I11é1ectron est la masse de l'électron). L'étude 

bibliographique du système Fe/MgO/Fe montre en effet que la masse effective déduite de la bande 

complexe ~1 (voir chapitre N) vaut environ 0.38 I11électron [Butler_PRB63_2001a]. En ce qui 

concerne la hauteur de la barrière, la couche isolante étant de 1 'ordre de quelques plans atomiques, 

on s'attend à une valeur effective bien inférieure à celle du volume 27 (3.8eV). La réduction de 

l<t hal1tem:debar:rière lorsque l'épaisseur de MgO diminue a été observéepar Wulfhekel et ses 

collaborateurs [Wulfnekel_APL78_2001]. Une hauteur de barrière de leV est donc raisormable 

27 Dans le cas de couches isolantes fines ent;e deux films métalliques, les effets de proximité réduisent la 
constante diélectrique et ainsi la hauteur de la barrière. 
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pour notre système. Corrune noüs pouvons le voir sur la figure III~12, le nîodèle de Slonczewski 

donne des valeurs théoriques du couplage en très bon accord avec nos résultats expérimentau.x. 

Dans cette simulation, nous avons dû ajouter à la formule de Slonczewski le couplage 

ferromagnétique de Néel que nous avons déduit des images MET en estimant l'amplitude et 

la période des oscillations de la rugosité. Il a été ainsi évalué à 0.02erg.cm·2• 

o,o5F 
o,oo ~---....,....~;::::=::=====::J:cW 

-0,05 

... - -0,10 • 
E -a, -0,15 

~ -0,20 t 1!J 
-0,25 

-0,30 l 
-0,35 ~.-...___.__,___._L.-...__.__.____._~...._..___.__.___.____J 

4 6 8 10 12 14 16 18 

Epaisseur de MgO (À) 

figure III-I2 
Comparaison entre les mesures expérimentales de J avec un calcul effectué dans le cadre du modèle de 
Slonczewski pour les paramètres donnés dans le texte. 

Compte tenu de la décwissance extrêmement mpide de J avec lMgo, on aurait pu espérer utiliser 

une méthode de simulation afin d'extraire les paramètres inconnus que sont la hauteur de la 

barrière et la masse effective de l'électron dans la barrière. Cependant, ces termes (U0-Ep) et 111eff 

sont conjointement présents dans l'expression du vecteur d'onde qui intervient à plusieurs reprises 

dans l'expression de J, si bien qu'il est impossible de déterminer indépendamment leurs valeurs. 

Nous avons seulement pu mettre en évidence que le produit llleftX(Uo-EF) est approximativement 

égal à 0.4eV en unité de masse de l'électron. 

111.2.3.3 Limitations du modèle de Sionczewski 

Le modèle décrit auparavant est simpliste dans le sens où il est basé sur un raisonnement 

d'électrons libres, pour une température nulle et qu'il ne considère que les électrons au niveau de 

Fermi. De plus, il ne prend pas en compte tous les aspects du problème, tels que la non uniformité 

de la barrière, le JX>tentiel cristallin périodique, les corrélations électron-électron ou les ondes de 

spin. Cependant, il constitue une première approche des effets d'échange entre couches via une 

barrière tl.L11~el. 

Malgré les limitations de son modèle, Slonczewski avait pressenti que la polarisation aux interfaces 

est une quantité plus significative que la polarisation du matériau massif et surtout que les 
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propriétés de l'interface {électrode-barrière} peuvent considérablement modifier ies effets de 

couplage : l'influence éventùelle des états de surface est clairement mentionnée. 

111.2.3.4 Dépendance en température : le modèle de Bruno 

Dans le modèle de Brl.lno, le couplage entre les cûuches ferrûmagnétiques est attribué aux 

interférences des ondes électroniques dans la couche séparatrice [Bruno_PRB49_1994; 

Bruno_PRB52_1995]. Chaque canal de spin possède des coefficients de réflexion propres aux 

interfaces. Ce modèle permet de traiter de manière unifiée les cas d'une couche séparatrice 

métallique non magnétique ou d'un isolant, en considérant soit des ondes de Bloch soit des ondes 

évanescentes. Cette généralisation par Bruno du modèle des puits quantiques aux semi-conducteurs 

et aux isolants a été possible grâce à l'introduction de la notion de sphère de Fermi complexe. 

Cependant, alors que la transmission de l'information de spin via les électrons de Bloch donne 

naissance à un couplage oscillant avec l'épaisseur d'une couche séparatrice métallique, le couplage 

entre les couches par les électrons tunnel entraîne une décroissance exponentielle. Ainsi, dans ce 

modèle unifié, c'est la nature même des électrons porteurs de l'information de spin qui détermine la 

forme de la variation de l'intensité du couplage avec l'épaisseur de la couche séparatrice. 

Pour simplifier son approche, Bruno se place dans le cadre du modèle des électrons libres. Comme 

dans le calcul de Slonczewski, il considère deux électrodes ferromagnétiques semi infinies A et B 

séparées par u..11e couche d'épaisseur D et dont les aimantations respectives font un angle 8 (cas 

unidimensionnel). L'origine des énergies est prise au bas de la bande majoritaire, le champ 

moléculaire de la bande minoritaire est noté Il et le potentiel de la couche séparatrice est noté U 

(U>EF correspond à une barrière isolante). 

Du fait de l'invariance par translation dans le plan des couches, la composante lw est conservée 

âprès réflexiûn ûu transmissiün~ Considérotîs utî électron ir1cident avec un vecteur d'onde 

ki = (1<;,1, kzi), les vecteurs d'ondes des ondes réfléchies et transmises sont respectivement, 

kr = (ki1,- kzi) et lK = (ki1, kz1
). Le coefficient complexe de réflexion vaut alors 

ki-e 
r = z z. 

k' ...L.k1 
z 1 z 

(III-17) 

D'après [Bruno_JMMM121_1993], en utilisant cette notion de coefficients de réflexion, 

l'expression exacte du couplage entre les couches par unité d'aire est alors 

EAB (8) = -~3 Irii f d 1kllj.rc.s)xln[F- 2Tr)'a -+~r~~rB cos8)eiq,D +(r} -(MJ2 )(r/ -(Ma )2)e2iq,D ~E (III-18) 
4," -<><> 

avec cp;= kzr - kzi , f(E) est la fonction de Fermi-Dirac et rACBl et !lrACBl sont respectivement le spin 

moyen et l'asymétrie de spin des ondes réfléchies pour les électrodes A et B, soit : 
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1' 1 t J_ 
- - r ~(B) + r;(B) t A - rA(B) - rA(B) 
rA(B) - e urA(B) - ,., 2 . L 

(III-19) 

L'expression de EACBJ est alors développée en puissance de cos(} : EAB = J0 + J 1 cosS+ J2 cos28 + ... 

Ainsi, par identification, la constante de couplage d'Heisenberg s'écrit : 

1 2 - 2b2eiq,D 
J1 =---3 lmfd k;;f/(E)X -2 . D -2 2 2 2' D dE. 

4n -= 1 - 2r ezq, + (r - L\r ) e zq, 
(III-20) 

Dans le cas d'une couche séparatrice métallique d'épaisseur importante, Bru..r1o obtient alors : 

J = __ l_li
2

k~ Im[(L\r Ye2ikpD ]x 2nksTDm /(li
2 
kF) 

1 
4n 2 mD2 sinh( 27rk sTDm /(li 2 k F )) 

(III-21) 

l2m (E -u\ 
' k ./ eff F } 1 d' d . d F ' da 1 ' ' 11' ou F = V li 2 est e vecteur on e au mveau e errm ns e separateur meta 1que. 

Considérons maintenant le cas d'une barrière tunnel. Pour des grandes épaisseurs, le dénominateur 

de l'expression (III-20) peut être considéré comme égal à 1. Durant l'intégration en énergie, 

la contribution principale provient du voisinage du niveau de Fermi où la fonction de Fermi-Dirac 

varie fortement et où les ondes évanescentes ont la plus lente décroissance. De plus, on se place 

dans la limite des basses temoératures ( k nT < li 
2

1( F Î- et on considère aue 1 'inté!ITation en k, se • l--D- - mef!D r -- ---- •- ------o-------- ----, --

réduit principalement à la valeur en }w=û (on note alors Kp* la valeur minimale des Kp, i.e. 

Kp(k-,1=0)). Finalement : 

J = J x 2'ffksTDml(li
2
K;) 

1 
T=OK sin(2nkBTDm/(li 2K;)) 

.. -1.2 * 2 .. 
1 n K ~ L '" , __ • ~ 1 

avec Jr=oK =---2 --'2-ImKLlrfe-LAp~ J· 
4n nùJ 

(III-22) 

(III-23) 

La comparaison de cette expression avec celle correspondant au cas d'une couche séparatrice 

métallique (équation (III-21)) montre que la seule différence est le remplacement de~ par iK/ ; 
cette analogie permettant de passer du cas métallique au cas isolant avait d'ailleurs déjà été 

expliquée lors de 1 'introduction de cette partie. La justifx.:ation mathématique de cette similitude est 

liée à la généralisation du concept de surface de Fermi proposée par Bruno : puisque les ondes 

propagatives ou évanescentes contribuent de manière analogue au couplage, l'introduction de la 

notion de smface de Fermi Cûmplexe appamît natürelle. Ce concept autmise les valeurs complexes 

de ~' non seulement pour les électrons libres mais également pour les structures de bandes. 
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La validité du théorème de Bloch, y compris pour des vecteurs d'onde complexes, justifie cette 

cûmpatibilité. 

A T=OK, l'expression (III-22) se réduit à la formule de Slonczewski. Le signe du couplage est 

déterminé par l'argument de (&i: le couplage est antiferromagnétique (respectivement 

ferromagnétique) si K*/ < kîF kJ,F (respectivement K*/ > kîF k.J,F) avec kîF (k.J,p) le vecteur d'onde 

au niveau de Fermi pour le spin majoritaire (minoritaire) pour les électrons àans les électrodes. 

Pour une température non nulle, l'expression (III-22) montre que l'on doit s'attendre à une 

augmentation di couplage lorsque la température augmente. L'explication est simple : les états 

situés au dessous du niveau de Fermi sont plus nombreux à participer au couplage et son intensité 

augmente. 

Malheureusement, le caicul de la variation du terme dépendant de la température, à savoir 

1 2 * 
2rcksTDm (li KF) , · · ·fi · , , · "bl d 

--~'---'----2-'--'-.-, montre qu aucune augmentation s1gn1 1cat1ve n est prev1s1 e ans une 
sin( 27rk sTDm /(li K F )) 

large gamme de température pour notre système. En effet, la prise en compte de paramètres 

représentatifs, tels que Drv!g0 =6xl0·10m, Kp*=0.05xl010m·1 (U-Ep=leV et mn=0.4x~lectron) montre 

qu'une augmentation de 5% (ce qui est déjà proche de la limite mesurable) par rapport à l'intensité 

à T=OK correspondrait à une température de 2500K ! Inutile de débattre de la possibilité de la 

mesure ... d'autant plus que des mesures de couplage montrent que la finesse de la couche de MgO 

la rend instable à partir de 500K : le cycle mineur n'est plus décalé, preuve que le couplage est 

détruit (figure III-13) par la présence de ponts ferromagnétiques. 

_ figure III-! 3 

1,0 

0,51 
1 

~ r 
:!:E 0 0 -· :!: 

-0,5 

-400 -200 0 200 400 

Champ magnétique (Oe) 

Destruction du couplage par effet tunnel à travers la fine barrière pour des températures de recuit 
supérieures à 200°C. La détérioration de la barrière couple ferromagnétiquement les couches douce et dure 
et entraîne la diminution du champ coercitif de cette dernière. 
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IH.2.3.5 Limitations du modèie des éiectrons libres - Explication dans ie 
r~rlrP rlP ~vdPJnPIO! Pnit!lvÏPIO! ___ ..._- -- ~o.Jr,J u .... - .... .._•-u -p.a,.,...,~A-IoJ 

Récemment, toujours dans le cadre du modèle des électrons libres, le groupe de Vedyayev a 

effectué le calcul analytique complet (i.e. sans développement limité en fonction de e·ZKd) déduit 

des équations de Slonczewski dans le régime des faibles épaisseurs d'isolant. Leurs résultats 

montrent que l'on s'attend à observer un couplage ferromagnétique ; seul l'ajout d'un terme 

correspondant à un transport tunnel résonant explique nos résultats montrant un couplage de signe 

inverse [M. Ye. Zhuravlev, E. Y. Tsymbal, et A. V. Vedyayev, communication privée]. 

La qualité de notre système Fe/MgO/Fe nous permet de rejeter l'hypothèse d'un transport tunnel 

résonant assisté par des impuretés localisées dans un plan de la barrière. Cependant, dans notre 

système, la résonance existe et lui est intrinsèque : le tunnel résonant se produit via les états de 

résonance interfaciale qui jouent un rôle très important dans le régime des faibles épaisseurs 

d'isolant (voir chapitre IV.5). 

De plus, comme nous le montrerons au chapitre suivant, la physique du transport tunnel dans 

les systèmes épitaxiés sort du cadre du modèle des électrons libres. En effet, les calculs ab initia 

les plus récents sur la transmission résolue en ly1 dans les jonctions tunnel épitaxiées ont mis en 

évidence des pics de conductance localisés à des endroits précis de la zone de Brillouin 

bidimensionnelle [Butler_PRB63_200la ; Wunnicke_pRB65_2002]. Ces pics sont une 

caractéristique de la bande de spin minoritaire. Ils correspondent à la présence d'états de résonance 

interfaciale. Lorsqu'une fonction d'onde se présente à l'interface, sa probabilité de raccordement 

est très fortement augmentée par la grande amplitude de ces états. Par conséquent, les fonctions de 

Bloch correspondantes sont très faiblement atténuées et ces états de résonance interfaciae 

dominent le transport tunnel pour de faibles épaisseurs de barrière. L'équipe de Dederichs a mis en 

évidence que, lorsque la résonance est présente à chaque interface {métal-isolant}, c'est-à-dire de 

part et d'autre de la barrière, alors on assiste à une conductance balistique des électrons entre les 

Ûc;ux c;lt:l:iruùes : la probabilité de transmission est unitaire [Wunnicke_PRB65_2ûû2 ; 

paragraphe IV.5.3]. 

Cette forte transmission dans le canal minoritaire peut induire un effet de spin torque sur les 

aimantations des couches se traduisant par un couplage de type AF. Pour nos échantillons, les 

mesures magnétiques sont effectuées sans tension appliquée. Il s'établit donc un équilibre entre les 

courants d'électrons allant dans un sens et dans l'autre, à l'image du modèle de Slonczewski. 

La configuration magnétique stabilisée correspond alors à celle qui minimise 1' énergie. Si, pour le 

système dans une configuration AP, les états de résonance sont couplés de manière plus forte qu'en 

configuration P, alors les courants d'équilibre sont plus importants et la configuration AP est 

favorisée. 
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L'analyse de 1' énergie totale du système prenant en compte les effets de structtlre électronique dans 

un calcul complexe permettrait de s'assurer définitivement que, dans le cadre de ce modèle de 

transport balistique, la configuration AP est bien celle d'énergie minimale et donc celle qui est 

favorisée par le système. Une telle étude théorique pourrait se révéler une perspective intéressante. 

Dans ce contexte, le contrôle de la chimie interfaciale est primordial. La destrt1ction de la 

résonance par des espèces chimiques contaminantes adéquates devrait avoir d'importantes 

conséquences sur le couplage observé. En effet, si l'hypothèse d'un couplage par résonance 

interfaciale s'avère exacte, nous verrons au chapitre V que ce transport résonant se produit via une 

orbitale d 2 , orbitale non affectée par les contaminants n'ayant que des orbitales s et p. 
z 

La réalisation d'échantillons sans et avec carbone à l'interface inférieure Fe/MgO nous a offert une 

première validation de cette hypothèse: aucune différence n'a été obser1ée sur l'intensité du 

couplage mesuré. 

111.2.4 Conclusion 

Nous observons un couplage magnétique entre les deux électrodes ferromagnétiques d'une jonction 

tunnel du type MgO(lOO)/Fe/MgO/Fe/Co/Pd. Lorsque l'épaisseur de MgO est inférieure à SA, 

un transfert d'information de spin favorisant une orientation antiparallèle des aimantations se fait 

par effet tunnel. La forme de la variation du couplage expérimental avec l'épaisseur de l'isolant, 

la valeur quantitative du couplage, et enfin la gamme d'épaisseur de MgO dans laquelle le couplage 

antiferromagnétique est observé, sont en bon accord avec les modèles théoriques d'un couplage 

d'échange entre deux couches magnétiques par effet tunnel quantique polarisé en spin. 

Malgré sa prédiction dès 1989, ce couplage a été très peu abordé d'un point de vue expérimental, 

étant donné la décroissance extrêmement rapide de l'intensité du couplage avec l'épaisseur de la 

couche isolante. La mise en évidence d'un tel couplage repose sur la possibilité de réaliser des 

couches d'isolant très minces (<lOÀ) et continues, mais également sur la possibilité de 

discrimination entre le couplage par effet tunnel et le couplage direct ferromagnétique qui apparaît 

lorsque l'on réduit l'épaisseur de l'isolant, en dessous d'une valeur critique. En effet, si le couplage 

attendu avait été ferromagnétique, il aurait été impossible de différencier 1 'augmentation 

intrinsèque de son amplitude, lmsque l'épaissem de MgO diminue, de celle liée à l'apparition de 

trous d'épingles donnant naissance à un couplage ferromagnétique direct entre les métaux. 
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111.3 Systèmes antiferromagnétigues artificiels créés par 

effet tunnel polarisé en spin 

Le couplage antiferromagnétique par effet tunnel entre deux couches magnétiques séparées par une 

couche isolante permet d'envisager la réalisation de systèmes de type antiferromagnétique artificiel 

(AAF). Ces systèmes présentent de multiples avantages dans les applications grâce à leurs 

propriétés magnétiques facilement contrôlables par les paramètres intrinsèques du système : 

les épaisseurs des couches modulent sa rigidité magnétique et le champ de fuite est fortement 

réduit. Grâce à leurs propriétés magnétiques remarquables, les systèmes AAF sont utilisés dans des 

dispositifs électroniques de spin tels que les capteurs à base des éléments magnétorésistifs, têtes de 

lecture ou éléments de mémoire magnétique non-volatile. 

Généralement, un système AAF est constitué de deux couches magnétiques séparées par une couche 

métallique non magnétique. Dans un AAF standard, les interactions entre les couches magnétiques sont 

du type RKKY. L'intensité et le signe du couplage dépendent de l'épaisseur de la couche séparatrice 

comme cela a été illustré à la figure III-1 O. Si les couches magnétiques sont identiques, alors le moment 

magnétique net du système en configuration antiparallèle est nul : il forme alors un matériau 

antiferromagnétique artificiel. Si les deüX Cûüches ma~uétiques ûnt des tnotî1ents tnagnétiques 

différents, alors l'ensemble forme un matériau de type ferrimagnétique qui présente un moment 

magnétique net non nul mais plus faible que le moment de l'une de ses couches : les interactions 

magnétostatiques parasites sont fortement réduites. De plus, grâce au couplage antiferromagnétique, 

la stabilité magnétique d'un système AAF dans un champ extérieur est augmentée par rapport à celle 

des couches individuelles dont il est composé. Par conséquent, ce système est un candidat idéal comme 

sous-système magnétiquement rigide dans une jonction tunnel magnétique. 

Contrairement aux systèmes AAF ordinaires, constitués de couches séparatrices métalliques non 

magnétiques [vandenBerg_JMMM165_1997l, notre système AAF présente un grand avantage pour 

les capteurs utilisant la magnétorésistance géante (GI'vffi.). En effet, la fine couche isolante agit 

comme me couche d'oxyde nanométrique f(zano-oxyde layer) qui joue le rôle de réflecteur et 

confine les électrons dans la partie active du capteur, réduisant la perte de polarisation des électrons 

dans la couche tampon et contribuant ainsi à l'augmentation de la GMR (voir paragraphe III.5). 

111.3.1 Fonctionnement d'un système AAF 

Pour analyser le fonctionnement d'un système AAF du point de vue qualitatif, nous pouvons nous 

situer dans le cadre du modèle simplifié de Stoner-W ohlfarth qui suppose que le retournement des 

aimantations se fait par rotation d'un seul bloc, sans former de domaine [Stoner_PTRS248A_1948]. 
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Considérons un système AAF constitué de couches magnétiques d'épaisseurs t1 et tz, d'aimantations 

respectives M et M (moments magnétiques par unité de vollL.111e), de constantes d'anisotropie 

d'ordre 4 par unité de volume Ki et K2 (anisotropies planaires). Notons 9~, 92 et <p les angles 

d'orientation des couches magnétiques et de l'axe facile par rapport à la direction d'application du 

champ. Enfm, nous supposerons que le couplage entre les couches est dû principalement à un 

couplage bilinéaire antiferromagnétique d'intensité J (J<O). En effet, dans tout ce qui suit, la prise en 

compte d'm couplage biqüadratique supplémentaiœ n'appmte pas de modification sigaificative ; 

de plus, le couplage biquadratique est généralement d'une intensité nettement inférieure à celle du 

couplage bilinéaire. La figure III -14 résume ces conditions. 

J 

\ 

figure III-14 
Schéma illustrant la signification des angles eh 82 et cp repérés par rapport à la diredion d'application 
du champ. K1 et K2 sont les anisotropies, t1 et t2 sont les épaisseurs et M et A1] les aimantations des couches. 
J est le couplage bilinéaire. 

En se plaçant dans le cadre du modèle de Stoner-Wohlfahrt, la fonctionnelle d'énergie totae E est 

alors la somme de plusieurs termes : 

1 'énergie de Zeeman de chaque couche magnétique dans un champ mabuétique H : 

Ezeeman=- Hx (M 1t 1cos81 + M 2t 2cos82 ) 

l'énergie de couplage entre les couches: Ecouptage=- J cos(81 - 8 2 ) 

l'énergied'anisotropiemagnétocristalline :E.nis=K1t 1 sin 2 (281 -cp)+ K 2t 2 sin 2 (282 -cp) 
4 4 
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La minimisation de cette fonctionnelle d'énergie par rapport aux angles 8 1 et 82 permet d'obtenir, 

pour chaque valeur du champ appliqué, les valeurs des angles correspondant à la configuration 

la plus stable. Connaissant les cycles 81 (H) et 82(H), nous pouvons ainsi remonter au cycle 

[M 1 t cose (H) + M t cose (H)] 
d'aimantation globale de l'AAF puisque M(H) = 1 1 2 2 2 

• 

(Ml tl + Mztz) 

Le cycle d'hystérésis d'une telle simulation numérique est représenté à la figure III-15, en fixant les 

valeurs imposées ou déduites de l'expérimentation à savoir, J- 0.19erg/cnr (valeur expérimentale 

correspondant à 5.2A de Mgü), t1=300A, t2=100A, M=M2=1714emu/cnf,K1=K2=4.7xl05erg/cnf. 

'AAF 

1 r . H 
ni 

t1=300~ tc 
"' t2=100A 1 :E ? - o~ J=-0.19erg/cm- 1 1 , 

00:::::: Hr H 1 
Ill::; s 

-1 

180 

-0 

~ 90j j < 1 1 81 " l 

o1 Il .~Y 1 1 

-200 ...... û îûû 2ûû •IUU 

Champ magnétique (Oe) 

figure III-15 

configurations magnétiques 

(vue de dessus) 

état ( 1 ) 1 --; 1 
~ 

III état(2) ~ 

état (3) j-; 1 

Calcul théorique donnant l'évolution magnétique d'un AAF sous un champ magnétique externe. 
En haut: Cycle d'aimantation M(H). 
En bas: Evolution des angles 81 et 82 (dans le plan) par rapport à la direction d'application du champ. 

111.3.2 Comportement magnétique suivant l'axe facile 

III.3.2.1 Description du cycle 

L'analyse du cycle suivant l'axe facile (figure précédente) permet d'expliquer le principe de 

fonctionnement d'un AAF. Pour chaque valeur du champ appliqué, les orientations des 

aimantations sont dictées par la c011figuration d'énergie totale minimale. 
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Du champ de saturation Hs, au champ de piateau Hp 

D'après la figure III-15, pour des champs magnétiques suffisamment intenses (H>Hs), l' AAF est 

saturé et les moments de ses deux couches magnétiques sont parallèles et orientés dans le sens du 

champ appliqué (figure III-15, état (1)). Cette configuration est maintenue jusqu'à une valeur Hs du 

champ. Immédiatement en dessous de &;, l'influence du couplage AF devient supérieure au 

couplage Zeeman; ceci conduit à un saut abrupt dans le cycle d'aimantation correspondant à une 

brusque variation des angles 81(H) et 82(H). Ce mouvement de spin flop permet à la couche douce 

de se rapprocher rapidement de l'un des axes d'anisotropie (situé à 90°). Dans le même temps, 

le moment magnétique de la couche la plus dure tourne jusqu'à une déflexion maximale ~lma~· 

La valeur de ~lma~ dépend des paramètres de l' AAF et est inférieure à lû0 pour les paramètres 

utilisés lors de la simulation et dans les échantillons étudiés au cours de cette thèse. 

Cette déflexion permet de placer les deux couches suivant un angle (62-61) proche de 90° 

(figure III-15, état (2)). Ainsi le système minimise partiellement l'énergie d'anisotropie totale 

(8 1 quasiment aligné suivant un axe facile) et satisfait en partie au couplage AF (l'angle (82-81) 

reste voisin de 90°). Cette configuration est tellement favorable du point de vue énergétique que les 

rotations des couches se font très lentement dans cette gamme de champ. 

Puis, lorsque l'on se rapproche de Hp, on a de nouveau un mouvement de spin flop :le moment 

magnétique rn se réoriente selon la direction et le sens du champ magnétique appliqué afin de 

minimiser son énergie Zeeman et son énergie d'anisotropie ; le moment m2 , lui, pivote rapidement 

afin de minimiser l'énergie de couplage AF et son énergie d'anisotropie. La configuration 

antiparallèle est alors stabilisée pour le champ appliqué Hp. 

Pour les champs compris entre +Hp et- Hp 

Lorsque -Hp<H<Hp, le couplage AF stabilise la configuration AP qui minimise à la fois 

les énergies de couplage et d'anisotropie~ La configtrration d'énergie minimale dans cette gamme 

de champ est alors la configuration AP des deux couches de l' AAF. Ainsi, pour -Hp<H<Hp, l' ÀÀF 

asymétrique se comporte comme une couche magnétique unique de moment net m -m2 • En effet, 

dans un champ magnétique positif et après saturation positive, le moment net reste aligné dans 

la direction et le sens du champ positif (figure III-15, état (3)). En renversant le sens du champ 

appliqué, qui devient alors négatif, cette configuration est préservée jusqu'à une certaine valeur du 

champ, notée HcAAF. L'interaction Zeeman aligne alors le moment magnétique total du système 

(m1-m2) avec la direction du champ. Mais, sous l'action du couplage AF, les deux couches se 

- retournent simultanément pour conserver .la configuration AP qui minimise 1 'énergie totale du 

système. Ce mécanisme montre clairement que l' AAF se comporte comme un monobloc rigide, 

d'où la dénomination de champ coercitif de l'AAF pour HcAAF. La configuration antiparallèle des 

moments magnétiques est conservée jusqu'au champ H=-Hp. 
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Du champ de plateau -l{p au champ de saturation négatif-Hs 

On observe un comportement similaire à celui entre Hs et Hp. 

Pour une analyse plus exhaustive du fonctionnement d'un AAF dans un champ magnétique 

extérieur, à l'échelle macro et micromagnétique, nous orientons le lecteur vers la thèse de Coriolan 

Tiusan [Tiusan_thèse_2000] ainsi que vers les références [Tiusan_PRB61_2000; 

Tiusan_pRB64_200 1 ]. 

111.3.2.2 Comparaison cycle expé:rimental!cycle théorique 

La figure III -16 illustre le cycle d'aimantation expérimental en fonction du champ magnétique 

suiva..11t la direction [1 00] Fe pour un. échantillon tel que t1 =300A et t2= 1 OOA. Les meswes 

magnétiques expérimentales sont en bon accord qualitatif avec le cycle d'aimantation calculé et 

illustré au paragraphe précédent. Les valeurs des champs de plateau et de saturation sont d'envirm 

lOOOe et 1500e, respectivement, qu'il s'agisse du cycle calculé ou du cycle expérimental. 

1 

-100 0 100 200 
Magnetic Fi~ld (Oe) 

figure lll-16 
Cycle expérimental M(H) pour un système AAF. Entre -JOOOe et +JOOOe (±Hp), l'AAF se comporte comme 
un monobloc magnétique rigide. 

On peut cependant noter quelques différences. D'abord le champ coercitif simulé de 1 'AAF est plus 

fort que la valeur expérimentale. Cela vient du fait que le modèle utilisé est basé uniquement sur 

le modèle de retournement par rotation qui n'est valable que pour Ifs et .Hp. Ensuite, le cycle 

expérimental présente des petites hystérèses entre les cycles aller et retour aux valeurs Hp et H8• 

Ce phénomène s'explique par la création de domaines magnétiques dans la couche fine 

de l'AAF pendant son Tiusan_PPJ361_2000; 

Tiusan_PRB64_2001]. En effet, le blocage des parois sur des inhomogénéités magnétiques lors du 

cycle œtour explique ce phénomène d'hystérésis qui n'est pas pris en compte dans le modèle de 

104 



Chapitre III Interactions magnétiques dans le système Fe/MgO/Fe 

simulation. La petite hystérèse constatée dans le cycle théorique (figure III-16) a une origine 

nmnérique : les états initiaux ne sûnt pas identiqües lûïS de la pïûpagation du n1inimlli~ d'énergie : 

le système ne va pas basculer dans les mêmes puits de potentiel pour les mêmes valeurs du champ. 

Enfin, le cycle expérimental montre un plateau entre Il; et &, que l'on peut retrouver dans 

la simulation mais pour des valeurs des constantes d'anisotropie extrêmement élevées. Ceci traduit 

simplement le fait qu'en réalité, le champ Cûercitif selon l'axe facile ne peut pas être expliqué dans 

cette approche simpliste. L'origine du renversement magnétique provient des processus de 

nucléation-propagation, activation thermique, mécanismes qui ne sont pas considérés dans 

le modèle de type Stoner-Wohlfarth de renversement par rotation pure. 

1!!.3.2.3 Comparaison avec un système polycristallin 

Les systèmes magnétiques polycristallins sont caractérisés par une absence d'anisotropie 

magnétocristalline. Afin de mieux faire ressortir le rôle joué par cette dernière sur les mécanismes 

de renversement de notre système, nous faisons dans ce paragraphe une comparaison avec une 

simulation telle que K=O. 

Champ magnétique (kOe) 

figure III-17 
Calcul théorique, dans un modèle analytique monodomaine, pour l'évolution magnétique d'un AAF sous 
champ~ L'absence d'anisotropie ne permet pas de stabiliser une configuration des aimantations à 90° 
[Tiusan_thèse_2000}. 
a) Cycle d'aimantation 
b) Evolution des angles ei et 82. 
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Le résultat d'une telle simulation est illustré à la figure III-17 :les couches magnétiques présentent 

une rotation continue et relativement régulière qui se traduit par l'absence d'un plateau entre Hs et 

Hp dans le cycle d'aimantation. Ainsi, la comparaison avec la figure III-15 montre que l'anisotropie 

stabilise une configuration des aimantations à 90° en ajoutant une énergie Emis à la compétition 

entre Ezeeman et Ecouptage· 

111.3.3 Calcul analytique de HcAAF' Ils et Hp 

111.3.3.1 Mécanisme de coercivité dans les systèmes AAF 

L'une des propriétés remarquables d'un système AAF est le Cûntrôle du châ!up cûeïcitif en 

fonction des épaisseurs des couches magnétiques. Cette propriété repose sur la compétition entre : 

la friction magnétique qui s'oppose à la rotation de l'aimantation 

[vandenBerg_IEEE32_1996] ; elle est d'autant plus grande que le volume magnétique total 

(m1+m2) est important. Elle tend à augmenter le champ coercitif des couches, grossièrement 

d'un facteur (m1+m2) ; le lecteur pourra trouver plus de détails sur cette notion de friction 

magnétique dans la thèse de Cmiolan Tiusan [Tiusan_thèse_2000]. 

l'énergie Zeeman totale du système d'aimantation réduite (m1-m2); ce terme exprime la 

sensibilité réduite du monobloc AAF au champ magnétique. 

En supposant que les champs coercitifs des couches magnétiques sont indépenàants de leurs 

épaisseurs, la relation entre le champ coercitif d'une couche unique, Hcunique, et celui de l'AAF 

s'écrit alors : 

(rn -rn )xHcAAF -(rn +rn )xHcunique 
l 2 - 1 2 

soit HcAAF =QHcunique avecQ= ~ml +mz~ 
~ml -m2) 

(III-25) 

Le facteur Q étant supérieur à 1, le champ coercitif d'un AAF est amplifié par rapport à celui d'une 

couche si.111ple et il peut être modulé en jouant sur m1 et m2 . 

Etant donnée l'équation (III-25), la rigidité de l'AAF semble être ajustable à volonté en modifiant 

le facteur Q. Si l'on considère une couche unique de coercivité fixe, la rigidité de 1 'AAF peut être 

augmentée en augmentant le facteur Q. Cependant, dans ce cas le degré d'alignement des 

aimantations des couches magnétiques de l' AAF devient de plus en plus faible. En effet, dans 

la fenêtre de champ comprise entre +Hp et -Hp, la déflexion angulaire de l'aimantation dans 

les couches de l'AAF augmente avec l'augmentation du Q [vandenBerg_IEEE32_1996]. 
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III.3.3.2 Vaieurs anaiytiques des champs Hs et Hp 

La résolution analytique complète de la minimisation numérique de l'équation de la fonctionnelle 

d'énergie est effectuée à l'annexe D. Elle donne les valeurs des champs de saturation Hs et de 

plateau Hp pour des orientations suivant l'axe facile (<p=O) ou difficile (<p=n:/4). 

Suivant l'axe facile, la résolution analytique donne les expressions des champs de saturation (H/) 

et de plateau (Hp F) : 

nF , K 1 +K2 _ J ( t1 +t2 îl,, /,, 4t1t2 (t1 -t2 ) (K2 -K1), 4t/t/ (K2 -K1)
2 l 

ns-r M --2Ml~t~-1
1

-rf-r (t1 +t
2

)
2 J '(t,+t

2
)

2 f J 
/TTT ,.,L'\ 
~111-.<:-UJ 

Si on considère le cas limite d'un système polycristallin avec des couches magnétiques 

parfaitement isotropes, il n'y a pas d'anisotropie magnétique soit K1=K2=0, ce qui donne : 

(III-28) 

H 8 _ t1 + t2 _ Q 
On retrouve bien l'expression ------ obtenue dans le cas d'u_n système polycristallin 

Hp t1 - t2 

[ vandenBerg_IEEE32_1996]. 

Ces calculs montrent que les valeurs de H.s et Hp sont entièrement contrôlées par les paramètres 

intrinsèques que sont l'épaisseur de la couche isolante (qui détermine l'intensité J du couplage AF), 

lt::s 6pai:s:st:ur:s d lt::s aui:suirupit:s Ût:s l:uuches magnétiques. De plus, nous pouvons ajuster la rigidité 

magnétique de 1 'AAF en faisant varier les épaisseurs de s::s couches magnétiques de manière à 

modifier le facteur Q. La seule contrainte est alors d'origine épitaxiale : la croissance doit nous 

permettre de conserver des couches extrêmement planes. 

iii.3.4 Le transport tunnel utilisé comme sonde du magnétisme 

En utilisant con1me base de travail un modèle monodomaine, nous avons pu analyser et 

comprendre ies aspects quaiitatifs principaux et les facteurs clés du fonctionnement de l' ÂAF. 

L'utilisation de 1 'AAF comme couche magnétique rigide pour les JTMs peut se faire dans la 
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fenêtre en champ où il se comporte cornme ün blûc de mûment net ïéduit m =n12. Dans ce cas, 

le moment magnétique net doit être le plus rigide possible. Pour cela et d'après les conclusions 

tirées des modèles exposés précédemment, nous pouvons modifier trois facteurs clés qui 

déterminent sur la rigidité de l' AAF (équation III-25) : 

- le facteur Q (déterminé par 1' épaisseur relative des couches magnétiques), 

- la rigidité magnétique des couches magnétiques uniques, 

- le couplage intercouche qui doit être le plus grand possible. 

Il est connu que le magnétisme de chacune des couches magnétiques de 1 'AAF peut être étudié en 

utilisant l'effet tunnel polarisé en spin comme sonde magnétique [Tiusan_PRB64_2001]. 

La couche, dont le comportement sous champ est à analyser, est utilisée comme une couche 

magnétique rigide dans une JTM de type AAF/MgO/Fe, dans laquelle l'une des électrodes 

magnétiques de l'AAF est en contact avec la barrière tunnel épaisse de MgO (voir figure III-18). 

La qualité cristallogmphique d'une telle structure à double barrière a été décrite au 

paragraphe II.2.2.7. 

figure III-! 8 

analyseur 

"""==== 
--,polariseur 

1 

Illustration de l'utilisation du système AAF comme sonde du magnétisme. 

La présence de la barrière tunnel de l'AAF (couche MgO.) rend les mécanismes de transport 

essentiellement sensibles au magnétisme des couches Fez et Fe3. En effet, la probabilité pour que 

les électrons issus de la couche Fe3 nous renseignent sur la configuration magnétique de la couche 

Fe 1 est extrêmement faible : cela nécessiterait un effet tunnel cohérent à travers les deux barrières. 

L'épaisseur de la couche Fez étant assez importante (typiquement 50A), la perte de cohérence dans 

cette couche est fortement probable. Ains~ les électrons qui passent par effet tunnel à travers 

la barrière Mgüb apportent uniquement une information sur les couches Fe2 et Fe3• En conclusion, 

alors que les techniques classiques de mesures d'aimantation fournissent une information globale, 

le transport tunnel permet d'étudier le magnétisme des couches adjacentes à la barrière isolante 

Mgüb en étant extrêmement sensible à l'angle e (entre les couches Fez et Fe3). En effet, dans ce 
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système polariseur-analyseur, Paimantation de l'analyseur (couche Fe3 douce) est parfaitement 

définie et sûn ïetûlliïîement est abrùpt. Ainsi, la variation de la résistance tlL .. 'lnel en fonction de 

l'angle 8 va traduire une modification de l'aimantation du polariseur (couche Fez) puisque 

R(li) = ( Rr : R" H R, ~R AP Jcosli 

L'architecture proposée est illustrée à la figure III-19b : le système AAF est constitué d'une 

première couche de Fe de lOOA couplée antiferromagnétiquement avec une couche de SOA de Fe à 

travers une fine barrière tunnel de MgO (6Â). La jonction tunnel proprement dite est réalisé en 

ajoutant une barrière de 25A de MgO puis une couche douce de 100A de Fe. La figure III-19a 

illustre le cycle d'aimantation suivant l'axe facile du Fe et la figure III-19b représente la variation 

de la résistance tunnel en fonction du champ magnétique. Cette variation est diœctement liée à 

1 'angle entre les couches magnétiques intermédiaire et supérieure. A fort champ magnétique, toutes 

les couches sont orientées dans le sens ch champ, la résistance tunnel est à sa valeur minimale 

(état 1, figure III-19). Lorsque le champ diminue, la couche Fe2 subit la compétition entre l'énergie 

Zeeman, l'énergie d'anisotropie et l'énergie de couplage, comme cela a été vu précédemment. 

Cette couche se retourne rapidement au voisinage de Hs et HP mais très lentement entre les deux 

champs, en accord avec l'analyse magnétique d'un AAF effectuée au paragraphe III.3.2 

(état 2, figure III-19). Pour un champ d'environ 2500e, elle se trouve dans une direction opposée 

par rapport à l'aimantation de la couche Fe 3 : la résistance atteint sa valeur maximale (état 3, 

figure III-19). Lorsque le champ devient faiblement négatif~ les couches Fe 1 et Fe3 se retournent. 

A cet instant, les couches supérieure et intermédiaire sont donc dans la même orientation 

magnétique. Cela se traduit par la brusque chute de la résistance (état 4, figure III -19). La valeur de 

la résistance mesurée est alors très proche de celle juste avant la transition de l'état 2 à l'état 3. Ceci 

indique que l'aimantation de la couche Fez préfère s'orienter à 90° par rapport à celle de la couche 

Fe3 . Enfin, l'AAF se retourne à son tour, le système {couche intermédiaire- couche supérieure} se 

trouve à nouveau dans une configuration antiparallèle, ce qm se traduit par un retour de la 

résistance à sa valeur maximale (état 5, figure III-19). 
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a) Cycle d'aimantation pour un échantillon Mg0//Fe(300A)!Mg0(6A)/Fe(50A)!Mg0(30A)!Fe(l OOA)!Pd/Au 
b) Mesure de transport tunnel pour le même échantillon. Les angles indiqués ont été déduits des valeurs des 
résistances. 
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111.3.5 Constantes d'anisotropie différentes pour les deux axes 

faciles 

Les mesures magnétiques révèlent que les deux axes faciles du Fe ne sont pas équivalents. Ceci est 

illustré à la figure III-20 pour un échantillon Fe(300Â)/Mg0(6Â)/Fe(50Â) : les valeurs des champs 

de saturation Hs ne sont pas identiques; il en est de même pour&. Nous avons voulu quantifier 

cette différence dans les valeurs des constantes d'anisotropie. Notons ~ et K2 les constantes 

d'anisotropie d'ordre 4 pour les deux couches de Fe et kj 2 et 1<22 leurs constantes d'anisotropie 

uni axiale. 

1 1 ' 

1 -- axe facile 1 _lfT 
--axe facile 2 

Hs2 Hs1 

J 
J 

Jl. 
-1 T 

-400 -200 0 200 400 
Champ magnétique (Oe) 

figure III-20 
Cycle d'aimantation pour un échantillon Mg0/!Fe(30A)!Mg0(6A)!Fe(50A)!Pd(200A). Les deux axes faciles 
ne sont pas équivalents comme le montre les valeurs différentes des champs de saturation Hs1 et Hs2. 

L'énergie totale du système s'écrit alors : 

(III-29) 

La résolution complète du minimum d'énergie et l'extraction des formules exprimant Hs et Hp en 

fonction des différents paramètres est détaillée à l'annexe D. En supposant K 1=K2=K et k12=k22=k, 

on obtient les équations suivantes : 
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H S
1 

+ l(~ r+ k) = - : ( ~ + ~ Î et H So + 
2

( ~ r- k) = - , ~ ( _!__ + !__ ~ 
JVJ M ~ T 1 T 2 ) • M M \. tl t 2 ) 

(III-30) 

M 
dont la résolution donne k = 4 (H s, - H s

2 
) • (III-31) 

Compte tenu des valeurs extraites de la figure III-20 (Hs1=3120e; Hs2=2600e; M=1714emu/cm\ 

le «déséquilibre» entre les deux axes faciles est d'environ 2.2xl04erg/cm2 soit environ 5% de la 

valeur de la constante d'anisotropie d'ordre 4 du Fe. Cette anisotropie magnétique uniaxiale a déjà 

été observée lors de la croissance de Fe [Park_APL66_1995] ou de multicouches Fe/Pd 

[Childress_JMMM130_1994] sous incidence oblique par I\tfRE. De plus, même dans le cas de 

dépôt sous incidence normale, la texture de la surface du substrat peut expliquer une anisotropie 

uniaxiale supplémentaire [Costa-Kramer_JMMM210_2000] (dépôt par pulvérisatbn triode). 

111.3.6 Utilisation d'une couche tampon de Pd 

Il a été vu au paragraphe lll.2.1 que lorsque l'épaisseur de la couche inférieure de Fe est trop faible, 

la détérioration de la croissance de la fine barrière modifie la forme des cycles d'aimantation. 

Nous avons contourné cette limitation par l'optimisation d'une couche tampon de Pd. En effet, 

l'objectif est l'élaboration de puits quantiques magnétiques et l'étude de leur influence en terme 

d'interférences électroniques sur 1 'intensité du couplage (voir les perspectives au paragraphe III.5). 

Cette couche tampon non magnétique en Pd autorise le dépôt de films de Fe extrêmement minces 

(typiquement 10-40À) dont la planéité est contrôlée grâce aux oscillations d'intensité RHEED, 

comme cela a été annoncé au paragraphe II.3.3. Les mesures des cycles d'aimantation montrent 

que nous avons toujours un couplage AF entre les couches et que les deux axes faciles ne sont pas 

équivalents (figure III-21). 

Cependant, l'épitaxie de cette couche tampon nécessite une couche d'accrochage d'environ 15A de 

Fe sur le substrat de MgO. Cette couche donne alors un signal magnétique qui vient se superposer 

au cycle d'aimantation du système Fe/MgO/Fe/Co. Ce signal parasite sera enlevé en utilisant une 

couche d'accrochage de Cr, matériau antiferromagnétique de structure cubique centrée et de 

paramètre de maille acr=2.91A. 

112 



Chapitre III Interactions magnétiques dans le système Fe/MgO/Fe 

couche d'accrochage -

1 

-o 
1 ~ 1 

\ 

'----r---_ ...... ""'~~r .-------,11 
1 

--axe facile 1 
-- axe facile 2 

-50 0 50 
Champ magnétique {Oe) 

figure III-2 I 
Cycle d'aimantation d'un échantillon Mg0//Fe(l5A)/Pd(400A)!Fe(l IA)!Mg0(6A)/Fe(50A)/Pd. 
Les mécanismes de renversement sont différents suivant les deux axes faciles. 

111.4 Conclusion 

La maîtrise de l'anisotropie magnétocristalline grâce à l'épitaxie nous a permis d'élaborer des 

multicouches présentant les propriétés magnétiques satisfaisantes : les deux films magnétiques ont 

le même axe facile et, pour un champ appliqué suivant ce dernier, les renversements des 

aimantations sont abrupts, bien définis et se produisent pour deux champs coercitifs nettement 

différents, créant ainsi U..'1e large fenêtre de c!unnp dans laquelle on peut aisément modifier la 

configuration magnétique du système, l'un des critères essentiels des JTM. 

Lorsque l'épaisseur de MgO est inférieure à 8A, le retournement de la couche douce de Fe se 

produit en champ positif. Ce phénomène a été attribué à un couplage magnétique par effet tunnel 

entre les deux électrodes ferromagnétiques d'une jonction tunnel du type Fe/MgO/Fe. La forme de 

la variation du couplage expérimental avec l'épaisseur de l'isolant, la valeur quantitative du 

couplage, et enfin la gamme d'épaisseur de MgO dans laquelle le couplage antiferromagnétique est 

observé, sont en bon accord avec les modèles théoriques d'un couplage d'échange entre deux 

couches magnétiques par effet tunnel quantique polarisé en spin. Nous avons également donné une 

ébauche d'explication dans le cadre fondamental propre aux systèmes épitaxiés par l'étude d'états 

de résonance interfaciale. 
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1'Jous faisons remarquer que ce couplage d'échange paï effet tlli1nel est une preuve supplémentaire 

de la planéité des couches de Fe et de MgO mais cette fois-ci à grande échelle. Sa nature 

antiferromagnétique nous assure en effet que la rugosité de ces couches est extrêmement faible 

puisque la contribution des pinholes est négligeable jusqu'à ~g0=5A. 

De nouveaux systèmes antiferromagnétiques artificiels utilisant ce couplage antiferromagnétique 

ont été élaborés. De telles structures sont généralement utilisées pour durcir 1L11e couche 

magnétique, notamment dans les architectures de type MRAM. Les valeurs des champs de plateau, 

Hp, et de saturation, &, sont entièrement contrôlées par les paramètres intrinsèques que sont 

l'épaisseur de l'isolant (qui gouverne l'intensité de couplage J) et les anisotropies et épaisseurs des 

couches de Fe (qui déterminent également l'amplification de Hc·'.AF). Nous avons ensuite élaboré 

des JTM de type AAF!MgO!Fe, dans lesquelles l'AAF est l'une des électrodes magnétiques de 

la JTM. Le transport tunnel est alors utilisé comme sonde du magnétisme et h magnétorésistance 

tunnel reflète la configuration magnétique de la couche supérieure de l' AAF, en contact avec 

la barrière tunnel. 

Dans les multicouches Fe/Mgü/Fe, les interactions magnétiques se font dans le cadre d'un 

transport tunnel. De faibles épaisseurs de barrière se traduisent par un couplage dont 1 'étude nous 

renseigne sur les paramètres qui caractérisent ce système à l'équilibre. Le chapitre N suivant décrit 

les effets de filtrage en symétrie électronique propres au système Fe/Mgü/Fe; ces effets seront 

mesurés au chapitre V pour de plus importantes épaisseurs de barrière. 

111.5 Perspectives 

Parmi les perpectives liées à ce couplage, nous envisageons la réalisation d'empilements du type 

Mgü//Pd!Fe(dp.=quelques plans)/Mgü(~g0=6Â)/Fe (figure III-22) afin de mesurer 

les modifications de l'intensité du couplage J via l'influence des interférences é1cctrûniques au sein 

du puits quantique magnétique. Nous espérons confronter nos mesures expérimentales avec 

les résultats prédits par les modèles théoriques [Zhang_PRB57 _1998]. 

Nous prévoyons également de déposer des espèces chimiques contaminantes aux interfaces pour en 

mesurer l'influence sur le couplage. En effet, si l'hypothèse d'un couplage par résonance 

interfaciale s'avère exacte, nous verrons au chapitre V que ce transport résonant se produit via une 

orbitale d 2 , orbitale non affectée par les contaminants n'ayant que des orbitales s et p (ce qui est 
z 

le cas du carbone qui n'influe pas le couplage AF). En revanche, le dépôt d'espèces chimiques 

possédant des orbitales d pourrait modifier l'intensité et le signe du couplage en affectant la 

résonance. 
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Les approches théoriques du couplage par effet tunnel qui ont été analysées dans cette partie 

correspondent à un système à l'équilibre, c'est-à-dire sans tension appliquée à ses bornes. 

Des modèles plus complexes et basés sur le formalisme de non-équilibre de Keldysh ont été 

développés [Schwabe_PRB54_1996; Heide_PRB59_1999]. L'application d'une tension modifie 

les densités de courants polarisés en spin et permet de passer alternativement d'un couplage F à une 

interaction AF entre les couches. La mesure dynamique du couplage nécessite la structuration de 

jonctions par lithographie. De notre côté, aucune mise en évidence expérimentale n'a été possible à 

cause de la nécessaire extrême finesse de la barrière de MgO ( drvig0 <8À). 

n 
Fe MgO ~ Fe 
j (épaisseur J i 1 - fixée) - - - 1- - - - " 

Ill'=-=----==+-t -
( ) 

Pd 
(non magnétique) 

dFe =quelques couches 

figure III-22 
Profil énergétique et illustration du principe d'un puits quantique: les inteiférences électroniques au sein de 
la fine couche de Fe peuvent modifier l'intensité du couplage en fonction de l'épaisseur dFe· 

Enfin, nous envisageons la poursuite des premiers essais sur des structures en géométrie CIP 

(Current In Plane) analogue à celle déjà employée dans des capteurs GMR mais en utilisant 

la couche nana-oxyde layer pour amplifier le signal, comme illustré à la figure III-23. En effet, 

contrairement aux systèmes AAF ordinaires, constitués de couches séparatrices métalliques non 

magnétiques, notre système AAF présente un grand avantage pour les capteurs utilisant la GMR : 

la fine couche isolante agit comme une couche d'oxyde nanométrique qui confine les électrons 

dans la partie active du capteur, rédui5ant la perte des électrons dans la couche tampon et 

contribuant ainsi à l'augmentation de la GMR. 

AAF 
classique 

figure III-2 3 

AAF r 
Fe/MgO/F~ 

1, 

Réflexion 

) des éî~ctrons 

confinement 
dans la partie active 

Comparaison entre une structure type vanne de spin employant un système AAF classique et une structure 
analogue constitué d'un AAFavec une-couche séparatrice isolante. Cette fine couche isolante joue le rôle 
de réflecteur pour les électrons en les confinant dans la partie active de l'empilement. 
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Chapitre IV 

Approche théorique du transport tunnel dans 

ies systèmes épitaxiés - i'exempie du système 

Fe/MgO/Fe 

Les modèles de Jullière et des électrons libres décrits au premier chapitre sont suffisants pour 

expliquer la plupart des propriétés et résultats magnétorésistifs observés dans une JTM ayant des 

électrodes polycristallines (ou amorphes) et une barrière amorphe. En revanche, dans les JTM 

complètement épitaxiées, l'ordre cristallin introduit une modification notable du transport 

électronique. Le but de ce chapitre est d'exposer ces particularités et de donner au lecteur les points 

clés indispensables pour aborder les résultats expérimentaux qui seront discutés au chapitre suivant. 

Nous venons tout d'abord les deux aspects principaux des phénomènes du transport poladsé en 

spin dans les systèmes épitaxiés : le premier paragraphe décrit la sélection des états de Bloch dans 

les électrodes ferromagnétiques et le filtrage de ces électrons par la barrière en fonction de leur 

symétrie électronique est expliqué au paragraphe IV.2. Ceci permettra une Jlemière approche, 

qualitative, du transport dans notre système (paragraphe IV.3). Ensuite, nous décrirons dans 

de transport dans les systèmes épitaxiés. Le paragraphe IV.5 mettra en avant l'importance de 

la contribution des états de résonance interfaciale à la conductance, notamment pour le régime des 

faibles épaisseurs. Enfin, nous traiterons l'influence des liaisons chimiques à l'interface, 

en particulier en présence d'une interface FeO (paragraphe IV.6). 

Dans tout ce qui suit, l'adjectif «majoritaire» se rapportera aux électrons de spin majoritaire 

(spin up) et sera parfois abrégé «ma}»; l'adjectif <<parallèle» correspondra à la configuration 

parallèle des aimantations et pourra être symbolisé par <<P ». Les simplifications équivalentes 

t f: 't . . . ( . ) t . ll'l (AP) D A 1 . ' t ' . ' seron _aLes pour« mmontazre »,mm/ e anflpara .e e /' e meme, orsque nen nes prec1se, 

le terme «canal majoritaire » représentera le canal de conduction des électrons majoritaires de 
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la première électmde vers la DOS du spin majoritaire de la deuxième électrode (il s'agit donc de 

la configuration parallèle des aimantations) ; de même pour le<< canal ntùtûritaire ».Dans le cas de 

la configuration antiparallèle des aimantations, les canaux de conduction seront éventuellement 

symbolisés par« maj -7 min »et« min -7 maj »en accord avec les densités d'états des électrodes 

émettrice et collectrice auxquelles ils se réfèrent. Ces abus de langage permettront une lecture 

moins lourde des phrases et des équations. 

IV.l Sélection des états de Bloch dans les électrodes 

Les jonctions tunnel réalisées dans le cadre de cette thèse sont basées sur le système épitaxié 

Fe/MgO/Fe. L'épitaxie signifie que les atomes s'empilent les uns sur les autres de manière 

ordonnée et ceci sur des distances compambles à la taille du substrat. Par conséquent, les matériaux 

considérés sont des cristaux de symétrie particulière et dont le potentiel possède alors les mêmes 

propriétés de symétrie. Le potentiel vu par les électrons n'est alors plus constant, comme dans 

le modèle des électrons libres, mais possède la symétrie du cristal. Le potentiel étant périodique, 

les électrons sont décrits par des ondes de Bloch w\(r)= ù\(r) exp(ik.r) où u\(r) est une fonction 

périodique avec la périodicité du réseau (n est l'indice de bande). 

Le Fe s'épitaxie selon Ut~e structure cubique centrée, correspondant à un ïéseau de Bïavais cubique 

centré. Du point de ,nJe de la symétrie, un réseau de Bravais est caractérisé par la donnée de toutes 

les opérations rigides (i.e. qui conservent la distance entre tous les points) qui transforment 

le réseau en lui-même. Cet ensemble d'opérations est appelé groupe de symétrie ou groupe 

d'espace du réseau de Bravais. Du fait de la symétrie de l'Hamiltonien décrivant les électrons dans 

un cristal, les énergies et les états propres de ces derniers sont déduits des représentations 

irréductibles du groupe d'espace. De la même façon qu'il est connu que l'invariance par translation 

permet de restreindre l'espâce ïécipïûque à la pïemièïe zûne de Brillûuh1 (zû11e qui contient alors 

toutes les fonctions de Bloch inéquivalentes du cristal), la théorie des groupes est un outil puissant 

pour étudier les propriétés électroniques dans les cristaux. Dans cette partie, nous nous 

contenterons d'utiliser les résultats de la théorie des groupes pour en extraire les données utiles à 

la compréhension des phénomènes de transport dans notre système épitaxié. Le lecteur trouvera de 

plus amples informations dans l'ouvrage suivant [Cracknell_1975]. 

IV.l.l Orbitales atomiques du Fe 

Le Fe a pour numéro atomique Z=26, sa structure électronique est [Ar] 3d6 4s2
• La structure en 

bandes du Fe est donc constitttée des orbitales atomiques de type s, p et d, dont certaines sont 
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représentées à la figure IV -1. On peut déjà remarquer que certaines orbitales présentent des 

symétries communes, par exemple les orbitales de type Pz et d 2z2-x2-i (encore appelée d Jz2-r2 ou 

plus simplement d 2 ) sont invariantes par rotation autour de 1' axe z. 
z 

Orbitales de type s: symétrie sphérique mais 
la fonction d'onde change de signe à l'intérieur 
de la sphère, sauf pour l'orbitale ls. 

Orbitales de type p: de gauche à droite : Px' py, Pz· 
Les zones foncées correspondent à des valeurs 
négatives de la fonction d'onde et les zones claires à 

figure IV-1 

des valeurs 

Orbitales 3d: de gauche à droite 

-en haut : d 2 2 et d
2 

2 2 2 x -y z -x -y 

-en bas: dx>" dxz et dyz 
Les zones claires correspondent à des valeurs négatives de la fonction 
d'onde et les zones foncées à des valeurs positives. 

Représentations des orbitales atomiques suivant leur caractère. On peut remarquer que certaines orbitales 

possèdent des symétries semblables (ex : Pz et d
2 2 2 2 sont invariantes par rotation autour de z) 

z -x -y 

(www. s hef ac. uk/chemistry/ orbitron/index. html). 

IV.1.2 Zone de Brillouin et utilité de la théorie des groupes 

La figure IV-2 représente la maille cubique centrée du Fe et les premières zones de Brillouin de 

volume et de surface28 correspondantes. Nous verrons plus loin que le MgO est un isolant à gap 

28 La zone de Brillouin de surface est la projection de celle de volume suivant une direction particulière, ici 
suivant l'axe [001]. 
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direct. Ainsi, le taux de décmissance des électrons dans la barrière tlliïllel est donné par exp(-21<li) 

avec K = ....j(2m! 1'l 2 )(V~- EF + k~) (Vb est le potentiel de la barrière). Le transport tunnel se fait 

préférentiellement perpendiculairement au plan (OOI)F. puisque les électrons pour lesquels ~1=0 

sont favorisés. Cela correspond à la direction r-H dans l'espace réciproque tridimensionnel et à un 

transport au point r dans la zone de Brillouin de surface. La structure électronique suivant cette 

direction, que l'on note~, est donc particulièrement importante. 

y~ 

z 

T 
.-:-::-:17 
T ! T 1 ·-1 iv 

... J:if............ ......................... -------?>-

-·· --· 

figure IV-2 

x 

000) Sb!RFACE 
BRlLLOUfN ZONE 

8UlK SHiLLOUIN 
ZONE' 

Maille cubique centrée du Fe et première zone de Briiiouin correspondante [Turner _PRB30_1984]. 
Le transport tunnel se fait préférentiellement suivant la normale à l'interface, i.e. suivant la direction T-H ( L1) 
dans l'espace réciproque, dans le système MgO(J 00)1/Fe/MgO/Fe. 

La théorie des groupes permet de classer les états électroniques suivant les propriétés de symétrie 

des orbitales qu'ils occupent. Sans entrer dans les détails, les représentations irréductibles (notées 

~i pour un transport tunnel suivant la direction M caractérisent la symétrie des bandes 

électroniques. Ces bandes sont indexées par leur symétrie aux points et aux lignes de haute 

symétrie de l'espaceréciproque. Les états de Bloch associés à une représentation irréductible ~; 

sont décrits par ur1e combinaison linéaire d'électrons de caractère s, p ûu d mais aya1ît des 

symétries bien définies. Le groupe d'espace du cristal de Fe est le groupe I m3m (notation de 

Hermann-Maguin) ou Oh9 (notation de Schônflies). On définit le groupe du vecteur d'onde comme 

l'ensemble des opérations de symétrie qui laissent invariant un vecteur k donné 29
. Le groupe du 

vecteur d'onde correspondant à la direction~ est le groupe ponctuel C4v dont la table des caractères 

est donnée au tableau IV-1. Elle permet d'associer, en fonction de sa symétrie, chaque orbitale 

atomique (dels aux cinq orbitales 3d (3z2-r2
, -2-l, xy, xz et yz)) à une représentation irréductible 

~i- Ainsi, chaque représentation irréductible ~i correspond à une combinaison linéaire d'orbitales 

qui, sous toutes les opérations de symétrie de t1ï. se transforme en une autre combinaison linéaire 

29 Il s'agit nécessairement d'un sous-gïoupe du groupe d'espace du cristal. 
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des mêmes orbitales. Par abus de langage, nous associerons dorénavant 1 'électron avec la 

ïepïésentatiûn irréductible de laquelle il relève, c'est=à=dire que nous emploierons indistinctement 

les symboles L\i pour parler des états de Bloch ou de la symétrie correspondante. 

C4v E 2C4 cl 2Œv 2Œd 

A1 (1I) 1 1 1 1 1 z ·x1+/·i ' ' 

A1 1 1 1 -1 -1 Rz 

BI (Lll) 1 -1 1 1 -1 l 2 x -y 

B1 (Ll1;) 1 -1 1 -1 1 x y 

- . ' r - .- ~ ~ /~ ~' / b (!15) u -L u u ' / ' 1 (Kx, Ky) ; (XZ, YZJ ; (X, YJ 1 

tableau IV-1 
Table de caractères du groupe ponctuel de symétrie C4v. Les nomenclatures des différentes symétries ne sont 
pas explicitées mais le lecteur pourra trouver toutes les iPformations à la référence suivante 
[Cracknell_1975]. Les informations utiles à cette thèse sont situées aux première et dernière colonnes et 
permettent de comprendre le regroupement des orbitales dans différentes représentations irréductibles Ll; . 

Considérons par exemple une bande de type p construite à partir des orbitales atomiques Px, py et Pz· 

La théorie des groupes nous informe que cette bande p est trois fois dégénérée au point r et se 

décompose dans la direction [001] en une bande doublement dégénérée (L\5 contient px etpy) et en 

une bande mn dégénérée (L\1 contient Pz) (tableau IV-1). Une analyse similaire généralisée aux 

autres caractères orbitaux permet de montrer que l'état L\ 1 contient les composantes s, p et d avec 

respectivement les symétries 1, z et z1
• L'état L\2 possède un caractère d ayant une symétrie x1 -l, 

l'état L\2• possède lui aussi un caractère d mais avec une symétrie xy. Enfin, l'état L\5 correspond à 

une Cûrï1binaisün linéaiïe d'ûïbitales Px,py, dxz et dyz· Le tableau IV-2 récapitule les informations à 

retenir sur les symétries des états de Bloch et les caractères orbitaux associés. 

1 
Etat de Bloch Orbitales correspondantes 

! Ll! S; Pz; 3d 2 
1 z 1 

1 Lll 3 dx2-y2 1 

1 1 

Lll' 3dxy 

Lls Px ;py ," 3dxz ," 3dyz 

tableau IV-2 
Regroupement des orbitales suivant la représentation irréductible. 

Bien que la théorie des groupes permette de regrouper les orbitales en fonction de leur invariance 

par certaines opérations de symétrie et qu'elle donne en plus le nombre de dégénérescence des états 

aux différents points de haute symétrie, en revanche elle ne permet en aucun cas de connaître 

les courbes de dispersion E(k). 
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IV.1.3 Structure de bande 

Le calcul de la structure de bande s'effectue à partir de codes de calcul de structure électronique, tel 

que le récent Wien2k utilisé à plusieurs reprises dans cette thèse [Wien2k]. Les relations de 

dispersions E(k) pour le cristal de Fe cc suivant les principales directions cristallines sont 

représentées à la figure IV-3a. La figure IV-3b est un agrandissement de la structure de bande du 

volume suivant la direction particulière 11. Au niveau de Fermi, on remarque les états de Bloch 11~, 

112' et 11s pour le spin majJritaire alors que pour la bande minoritaire, seuls les états 112, 112· et 115 

sont présents. De plus, la bande 111 apparaît très dispersive alors que les bandes 112· et 115 le sont très 

faiblement ; ceci est en parfait accord avec 1 'analyse des composantes s, p ou d de ces bandes. 

a) 

4.0 

b) 
3.0 

2:0 

,-, 
' n ~ ,/" ::.- L.U 1 

~ 

~ 
!LO 

.... 
-+--_;:;,4:.-.~~------~' EF 

·LO CLl ·LO c 
Ul 

-2.0 -2,0 

'3.0 

4.o r H 
4.0 r H 

spin up spin dawn 

figure IV-3 
Structure de bandes du cristal de Fe cc: 
a) le long des lignes de haute symétrie. Les lignes représentent le spin majoritaire et les pointillés le spin 
minoritaire [Callaway_PRB16_1977]. Voir la .figure IV-2 pour la nomenclature des symboles. 
b) calcul réalisé avec le code Wien2k représentant la structure de bandes suivant la direction .1. Seules les 
bandes proches du niveau de Fermi sont représentées. 

122 



Chapitre IV Approche théorique du transport tunnel dans les systèmes épitaxiés - l'exemple du système 
Fe/MgO/Fe 

IV.1.4 Importance de la notion de symétrie 

Les propriétés magnétorésistives des systèmes épitaxiés reposent sur la conservation de la symétrie 

pendant toutes les étapes du processus tunnel: extraction du spin hors de l'électrode émettrice, 

passage par effet tunnel à travers l'isolant puis injection dans l'électrode collectrice. Cette notion 

de symétrie est primordiale pour plusieurs raisons. 

Si on se place dans le cas d'u..11 processus tu11..11el élastique, saP.s diffusion aux interfaces, 

les électrons conservent leur symétrie de telle sorte que s'il n'y a pas d'états de Bloch avec 

la même symétrie susceptibles de les accueillir dans l'électrode réceptrice, ils ne pourront pas 

passer par effet tunnel. Ainsi, sans phénomène diffusif ou liaison chimique particulière, un état ~1 

ne peut en aucun cas être accepté par un état autre que il1. La bande il1 du spin minoritaire est 

située nettement au-dessus du niveau de Fermi (environ 1.7eV, figure IV-3b) et par conséquent 

les électrons de symétrie il1 ne pourront pas passer en configuration antiparallèle des aimantations 

pour de faibles tensions appliquées. Nous reviendrons en détail au paragraphe IV.4.3 sur ce point 

qui est l'origine même de la forte magnétorésistance dans notre système. 

Ensuite, la conservation de la symétrie nécessite que la barrière possède une structure 

cristallographique « compatible » avec celle des électrodes. C'est le cas du MgO qui a une structure 

de type NaCl (voir chapitre II). Cependant, l'épitaxie du système Fe(lOO)/MgO(lOO) se fait au prix 

d'une rotation de 45° des deux réseaux du Fe et du MgO de telle sorte qu'un état ayant une 

symétrie x'y' dans le Fe correspond à une symétrie x 2-l dans le MgO avec les repères {x',y'} et 

{x,y} tournés à 45°. On pourrait imaginer le cas extrême d'un isolant qui «casserait» toutes 

les symétries : les électrons ne pourraient alors pas se propager en conservant leur symétrie 

initiale ; le transport tunnel ne pourrait se faire que grâce rux phénomènes de diffusion aux 

interfaces dünt l'effet serait une redistributiün des symétries cümpatibles avec l'isülant. 

La construction d'un tel système complètement épitaxié apparaît cependant difficile puisque par 

défmition même, l'épitaxie implique une notion d'arrangement spécifique des atomes de l'isolant 

sur le métal et que, par conséquent, les groupes d'espace (qui déterminent les symétries 

électroniques) des deux matériaux sont intimement liés. En revanche dans le cas d'électrodes 

cristallines et d'une barrière ammphe, les phénomènes de forte diffusion sont également 

responsables du mélange complet des symétries de telle sorte que les mécanismes de transport 

peuvent être décrits par le modèle des électrons libres. 
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Une conséquence supplémentaire de la s:y111étrie cristalline est la variation spatiale de la fonction 

d'onde à l'origine de différents taux d'atténuation suivant les états considérés. Le paragraphe 

suivant montre que le transport tunnel dans les systèmes métalliques réels ne peut pas être décrit 

par le modèle simpliste des électrons libres. 

IV.l.S Variation spatiale de la fonction d'onde 

La symétrie tridimensionnelle du cristal implique notamment une symétrie dans le plan 

perpendiculaire aux interfaces. Le modèle des électrons libres ne décrit pas correctement 

les métaux parce qu'il ne considère pas les variations spatiales de la fonction d'onde dans le plan 

(x,y). Un modèle plus réaliste consiste à décomposer la fonction d'onde en un produit 

\jf(x,y,z)=<j>(x,y) exp(-KZ) qui prend en compte à la fois la décroissance de la fonction d'onde dans 

l'isolant et sa variation spatiale dans le plan (x,y). La résolution de l'équation de Schrôdinger 

conduit à: 

(IV-1) 

ColTh'Tie dans le modèle des électmns libres, on retrouve le fait que les valeurs non nulles de ly; 

<j>(x,y) une variation oscillatoire. Par conséquent, le dernier terme de l'équation précédente est 

positif et d'autant plus important que le nombre de nœuds de <j>(x,y) l'est. Pour éclairer ces propos, 

prenons l'exemple simple de la fonction <p(x) = cos(ffiX). Le dernier terme de l'équation (IV-1) est 

bien positif puisque <p "(x) = -o} <p(x). Considèrons maintenant deux fonctions <p 1 et <1'2 du même 

type que précédemment mais telles que la fonction <p 1 possède plus de nœuds que <{)2, autrement dit, 

terme de l'équation (IV-1) est œautant plus important que le nombre de nœuds de <j>(x,y) est grand. 

Ainsi, cette courbure additionnelle de la fonction d'onde dans le plan parallèle aux interfaces se 

traduit par une augmentation du taux de décroissance perpendiculairement aux interfaces. Le rôle 

de la symétrie est de déterminer le nombre de nœud de la fonction d'onde dans le plan de 

1 'interface et par conséquent de «quantifier » la courbure dans le plan. On peut intuitionner qu'un 

état de type s a une faible courbure, qu'un état p un peu plus et un état d en aura beaucoup plus. 

Pour cette raison, on peut conclure le fait que la nature d'un état dans l'électrode influence son taux 

de décroissance dans la barrière est un phénomène général [Butler_PRB63_2001b]. 

124 



Chapitre IV Approche théorique du transport tunnel dans les systèmes épitaxiés -l'exemple du système 
Fe!MgO!Fe 

D'après [MacLaren_PRB59_1999], lorsque l'on se place dans la limite des barrières épaisses de 

sûrte qüe les termes évanescents Cïûissants sûnt éliminés, la fonctiûn d'onde dans la ba.."Tière peut 

s'écrire: 

(IV-2) 

avec g un vecteur du réseau réciproque 2D et p=(x,y) un vecteur du plan de l'interface. 

Cas où l&.cO 

Considérons tout d'abord dans le cas simple kt1=0 et regardons comment varient les taux 

d'atténuation suivant la symétrie des états de Bloch. L'équation (IV-1) s'écrit alors 

2m 2 
K = · li 2 (Vb - E) + g avec <j>(x,y)=exp (ig.p ). 

L'état ~1 (s, Pz, d 2 ) n'a pas de nœud dans le plan xy ce qui correspond à g=O. Ainsi, le taux de 
z 

2m 
décroissance associé est lié à K = - 2 (v;, - E) exactement comme dans le cas d'une simple 

tz 

barrière de potentiel. En notant a le paramètre de maille dans 1' espace réel, les états ~2 ( d 2 2 ) et 
x -y 

~5 (px, py, dxz et dyz) correspondent à des vecteurs g=g1=(2n;/a,O), (0, 21:/a), (-2n/a,O), (0, -2n/a) 

.f2m successivement. Ces états sont alors atténués en K = V 112 (Vb- E) + g1
2 

avec gt=2n/a. L'état ~2• 

a un caractère d avec un symétrie xy et sa fonction de variation spatiale associée <j>(x,y) est obtenue 

en posant successivement g=gz=(2n/a, 2n/a), (2n/a, -2n/a), (-2n/a, 2n/a), (-2n/a, -2n/a), qui sont en 

fait les deuxièmes vecteurs de l'espace réciproque et ont pour norme ~=2n/ax>/2. Ces états sont 

al ms plus fortement atténués en K = "1/
2

"} (V:
0
, - E) + ç :-

- If t;,L ' / cu. , .. 

Les expressions analytiques des fonctions <j>(x,y) ne sont pas triviales. Ces fonctions doivent 

impérativement respecter h symétrie des états auxquels elles se rapportent. A titre d'exemple, 

on peut construire des fonctions <j>(x,y)=exp (ig.p) pour chaque état A On sait déjà que <l>e.1=1 (g=O). 

Des combinaisons linéaires obtenues à partir des fonctions <1> associées aux différents vecteurs g1 

précédemment cités, <j>(x,y)=exp(±i2nx/a) et exp(±i2ny/a), nous permettent de construire des 

fonctions ayant la symétrie ~5 , à savoir sin(2nx/a) et sin(2ny/a) (par symétrie dans le plan xy, 

ces fonctions doivent changer de signe par les opérations respectives x -7 -x ou y -7 -y, ce qui est 

bien le cas en accord avec les orbitales associées). Dans le plan xy, la symétrie ~2 se caractérise 

..... a ... J,.s "'P"""at1nns S"'"a"t"'S . tf.f_v ")="'(x -y\=th(_x -y\="'(x u\ Pt th(u x\=-"'(x u\ (orbital, d t' .L .L"' v ""'.1. I..I.VJ..I. \..1..1. v u ""' . 't'\ .L"-'.} . ·y,,_, J 'V\ ' J 'Y .... ,J J ""'" o/\J' "-} Y\ ... ,J J \ ........... .&.'-' 2 2 ' x -y 
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figme IV-1). A partir des mêmes vecteurs g1, nous obtenons la fonction cos(2nx/a)-cos(2ny/a) qui 

a bien la symétrie ~2 • De la même manière, les fûnctiûns <P cûrrespûndant aüx vecteurs ~' soit 

<j>(x,y)=exp(±i2nx/a±i2ny/a), donnent une fonction d'onde ayant la symétrie ~2• : 

cos(2nx/a+2ny/a)-cos(2Jtx/a-2ny/a). 

Butler et ses collaborateurs ont calculé numériquement la décroissance de la densité d'états dans 

la barrière [Butler_PRB63_2001b]. La méthode utilisée est la méthode Layer by Layer Korringa 

Kohn Rostoker (généralement abrégée LKKR) qui repose sur l'approximation des sphères 

atomiques (ASA); elle permet de résoudre l'équation de Schrôdinger, de calculer les fonctions de 

Green et enfin d'obtenir les probabilités de transmission. Nous décrirons plus en détail ce type de 

calcul au paragraphe N.4.1. Les calculs illustrés à la figure IV -4 représentent ce qui sera défini 

plus tard comme la Tunneling Density of States (TDOS) et qui reflète la probabilité de propagation 

d'un même état électronique à travers l'empilement. Ces courbes concernent les électrons au 

niveau de Fermi et tels que 1)11=0 c'est-à-dire les électrons qui sont censés participer le plus au 

transport tunnel. Trois taux d'atténuation différents dans la barrière sont clairement mis en 

évidence. Ceci est en parfait accord avec l'étude théorique qui s'appuyait sur la nature oscillatoire 

de la fonction <j>(x,y) : l'état ~1 est moins atténué puis viennent ensuite les états ~2 et ~5 et pour finir 

~2•• L'isolant considéré dans ce calcul est le vide : cette précision a toute son importance puisque 

le vide n'affecte aucune symétrie des électrons ce qui ne sera pas le cas quand on considèrera 

la barrière de MgO. En effet, il a déjà été précisé qu'à cause de la rotation des plans de Fe et de 

MgO à 45°, un état ~2 dans le Fe se comporte comme un état !J.2• dans îe MgO. Nous verrons que ce 

changement de repère dans îe MgO augmente en fait la décroissance de l'état ~2 qui ne suit alors 

plus celle de l'état !J.5 • De pius, les liaisons chimiques à l'interface Fe/MgO peuvent modifier 

le transport tunnel (paragraphe N.6). 

Tunnoiirg DOS for Ft~(iOOJivacwtnlfs(1 OQi for k1ro 

1 
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E 
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::::L ~·UP', ''j 
~.dn~ , 

t 't 
1e-31J ' 

19·35 L~ ... 
D 2 4. G B 10 t2 ~4 16 18 :20 
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figure IV-4 
TDOS calculée pour ly1=0 au niveau de Fermi pour Fe(JOO)/vide/Fe(/00) en configuration magnétique 
parallèle. Remerciements à W.H Butler. 
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Cas où ]&~û 

Afin de compléter cette étude, nous devons considérer le cas où lw;tO. La symétrie des états de 

Bloch et la décroissance des états évanescents correspondants sont alors plus compliquées. 

Nous ne traiterons que l'aspect qualitatif du problème ; les articles [MacLaren_PRB59_1999] et 

[Butler_PRB63 _200 1 b] en apportent toutes les justifications mathématiques. 

La figure IV -Sa présente la TDOS pour ~;;t:O et pour un état ayant une symétrie il1 au point r 
(kt1=0). Sur ce graphique, la TDOS a été décomposée suivant les différentes orbitales constituant 

l'état il1 originel. On remarque que les différentes TDOS (la TDOS totale et celles associées aux 

types s et d) ont la même décroissance et donc que ces états sont affectés dans les mêmes 

proportions par le vide. Ceci était prévisible car cornme on est encore très proche du point r , 
on peut supposer qu'il s'agit grosso modo des orbitales s et d 2 qui n'ont pas de nœud dans 

z 

le plan (xy). Intéressons-nous maintenant à la TDOS pour un état ne correspondant pas à un état il1 

au point r. Cela implique que la fonction d'onde a des oscillations dans le plan (xy) et qu'elles 

sont plus prononcées pour les composantes d que pour les composantes s (comme on s'éloigne du 

centre de zone, les caractères orbitaux sont moins purs et un électron sans composante s en r peut 

en avoir une en un point proche de r ). La conséquence immédiate est illustrée à la figure IV-Sb: 

la TDOS totale a majoritairement des composantes de type d qui chutent très vite lorsque 

l'épaisseur du vide augmente. La composantes est minoritaire mais elle décroît avec le même taux 

que dans la figure IV-Sa. Pour de grandes épaisseurs d'isolant, seul le terme associé à g=O subsiste 

et gouverne l'atténuation de la TDOS. 

oos lor Fe{tOO)Ivac.uumiFa(lOOJ for k, .. oJJ36, ~t,.-0.018 
a) ~,.,,, .•...• -..T'"""'!"'"-.,.., 

Saml1 1 

b) DOS for Fe(100)Ivacuum1Fe(1GO) lor k,•0.036, k,-•0.018 

î~r-J 6and2 

1 -54--~ 
fO 

Fe Fe 

vacuum 

1f115 

10-21l 
2 4 6 8 10 12 14 16 18 

Layer Number 

figure IV-5 

a) DOS calculée pour k;;;éO pour Fe(I 00)/vide/Fe(J 00) pour un état de Bloch ayant la symétrie L11 en k1;=0. 
b) DOS calculée pour k1;;é0 pour Fe(IOO)/vide/Fe(JOO) pour un état de Bloch n'ayant la symétrie L11 en k11=0. 
[Butler _FRB63_200lb]. 
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IV.1.6 Récapituiatiî 

Nous avons décrit dans cette partie l'impact de la cristallinité des électrodes ferromagnétiques : 

elles assument une fonction de différenciation des électrons suivant leur symétrie électronique dont 

la classification est justifiée par la théorie des groupes. Ainsi, dans le cas du Fe(OOl), le niveau de 

Fermi est peuplé par des électrons de Bloch ~" ~2 • et ~5 pour le spin majoritaire alors que pour 

la bande minoritaire, seuls les états ~2 , ~2• et ~5 sont présents. Cette sélection se traduit par des taux 

de décroissance dans le vide qui sont intimement liés à la symétrie des états de Bloch et sont donc 

fortement différents. 

IV .2 Filtrage de la barrière 

Nous avons vu dans la partie précédente que la symétrie des électrodes métalliques imposait des 

variations latérales à la fonction d'onde. Suivant le type de variation, imposé par la symétrie même 

de l'état de Bloch, le taux de décroissance dans le vide n'était pas le même. Mais, à l'opposé du 

vide, le MgO possède une structure cristallographique bien déterminée; son groupe d'espace est 

F m3m ou ûh
5

. Comment se comporte Patténuation des électrons dans cet isolant? 

Le MgO est un isolant à gap direct (i.e. le gap est minimum au point r, voir figure IV-6a), 

autrement dit, le transport tunnel se fait préférentiellement perpendiculairement au plan (OOl)F •. 

Il est donc important d'analyser la transmission dans la barrière des états électroniques ~i (k;1=0). 

Pour les électrons tels que ly,.,tO, l'analyse est plus compliquée et nous ne l'aborderons que de façon 

qualitative. 

IV.2.1 Bandes complexes et MI~S 

Heine fut le premier à montrer qu'une onde électronique près d'une surface, ou d'une interface, 

peut être obtenue en raccordant les solutions permises de part et d'autre de la frontière 

[Heine_SS2_1964]. Dans un cristal massif, le vecteur d'onde k est réel, mais près d'une interface 

on peut faire coïncider une fonction d'onde ayant un k complexe avec une onde à l'extérieur du 

cristal. Ces états correspondent à l'extension dans l'isolant de la fonction d'onde du métal et sont 

abrégés MIGS pour Metal-Induced Gap States. Comme leur nom l'indique, ce sont des ondes de 

Bloch issues du métal et évanescentes dans l'isolant avec un vecteur d'onde complexe 

(k11, kz=q+iK) qui pénètrent de plusieurs couches dans l'isolant. 
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Les MIGS sont connus depuis longtemps mais leur rôle fondamental dans le transport tunnel 

dépendant du spin n'a été mis en évidence que récemment [Mavropoulos_PRL85_2000]. 

La relation entre l'énergie E et les états évanescents, i.e. les relations de dispersion E=E~), est 

contenue dans ce que l'on appelle la structure de bandes complexes. Nous allons voir comment 

l'étude de ces bandes permet de connaître le taux d'atténuation des différents MIGS. 

IV.2.2 Analyse pour k11=0 

Le cristal impose les symétries électroniques dans les bandes majoritaire et minoritaire si bien que 

les MlGS issus des états de Bloch il; du métal ont nécessairement la même symétrie il;. 

La structure de bandes complexes du MgO pour !y1=0 est représentée à la figure IV -6a. Ces bandes 

partent des points de mute symétrie (ï et X sur la figure) et ressemblent soit à des bandes 

paraboliques (à l'image du modèle des électrons libres) soit à des boucles de symétrie il; reliant 

la bande de valence il; et la bande de conduction il;. Dans le cas du Mg0 30, le niveau de Fermi du 

Fe se positionne au milieu du gap représenté en gris, correspondant à un gap direct d'environ 5eV 

les bandes Ll5 de valence et de conduction vaut approximativement 15eV: ceci explique pourquoi 

la bande complexe il5 est plus «large» que celle de symétrie il1• Pour chaque état de Bloch ili à 

l'énergie &, la valeur de K est obtenue par l'intersection du niveau de Fermi avec la bande 

complexe correspondante (on applique le même principe pour déterminer kp en intersectant 

la structure de bande des métaux avec le niveau de Fermi). Ceci est représenté à la figure IV -6b qui 

montre clairement que K~ 1 < K~5 << K~2 , (la bande complexe fl2, a été translatée, en réalité, elle est 

située largement en dessous de sa position sur la figJ.re l'/--6b ). On en déduit par conséquent que, 

pour la configuration P, l'état il1 est celui dont la probabilité de transmission est la plus forte 

puisque son vecteur d'onde évanescente K,.,1 est le plus petit des K,.,;, soit K,., 1=Kmin· En configuration 

AP, le canal il1 n'existe pas et le transport tunnel est alors gouverné par les états de Bloch il5. 

3° Ce n'est pas vrai pour tous les isolants épitaxiés, voir 1 'exemple du SrTi03 [Bowen_thèse_2003]. 
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figure IV-6 
Structure de bandes complexes du MgO pour k11=0: l'intersection avec EF détermine le taux d'atténuation des 
différentes symétries de Bloch. Le gap est représenté en gris. 
A gauche: pour q=O (panneau gauche) et q=27rla (panneau droit). On observe soit des paraboles soit des 
boucles joignant les bandes de même symétrie [Dederichs_JMMM240_2002} 
A droite : Ev et Ec sont respectivement le sommet de la bande de valence et le bas de la bande de conduction 
[Butler _FRB63_200J a]. 

IV.2.3 Analyse qualitative pour k;;,t:O 

Lorsque l'on s'écarte des lignes de haute symétrie, les électrons ne correspondent plus à des 

symétries «pures». Cependant, une étude superficielle au voisinage du point ï permet 

d'appréhender qualitativement le problème. Autour du point r, les états de valence sont diminués 

en énergie, les états de conduction, eux, voient leur énergie augmenter. Ceci permet de supposer 

que le gap correspondant à q=O (k., = k) augmente lorsque k;1 s'éloigne de la valeur nulle. 

Par Cûüséquent, les boucles Cûï.ûplexes s'élargissent et donc K a-ugmente. Ceci est illustré à 

la figure IV-7 : les surfaces d'énergie constante K=K(k11) sont représentées dans le cas du ZnSe. 

Les structures de bande du Mgü et du ZnSe ont la même topologie, on peut donc supposer que leur 

comportement est extrêmement proche et qu'une courbe analogue serait obtenue pour le MgO 

[Mavropoulos_PRL85_2000]. Cette courbe montre ela irement que les k;1 correspondant à Kmin (i.e. 

ceux qui participent le plus au courant tunnel) sont très resserrés autour du point r . 
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M 

figure IV-7 
Surface d'énergie constante K=K(k;) dessinée dans un quart de la zone de Brillouin pour le ZnSe. Seules 
les branches positives les plus basses sont représentées pour une énergie au milieu du gap. On remarque que 
le taux d'atténuation K atteint son minimum au point r [Mavropoulos_PRL85_2000}. 

IV.2.4 Analyse qualitative pour q=2n:/a 

Le vecteur d'onde k=2nia+iK correspond à des bandes complexes issues du point X. Le gap en 

bord de zone est plus élevé que celui au point r , par suite, les boucles complexes, quand elles 

existent, sont plus larges que celles qui partent du point r . Ces états participent peu au courant 

tunnel puisque leur K est plus grand (point X, figure IV-7). 

I,l.2.5 Récapitulatif 

Cette partie met en évidence le rôle de filtrage joué par la barrière : les taux d'atténuation des 

fonctions d'onde dans l'isolant dépendent de leur symétrie électronique. Différents taux 

d'atténuation signifient que les électrons ne partie ipent pas de la même manière au courant tunnel. 

Ainsi, seuls les MIGS ayant une atténuation proche de Kmin sont faiblement atténués dans 1 'isolant 

et donc participent efficacement au courant tunnel. La plus grande conséquence d'un tel 

comportement se produit dans le régime des grandes épaisseurs, ou régime asymptotique : 

le transport tunnel est alors gouverné par les symétries les moins atténuées et qui constituent alors 

les canaux de conduction « survivants » dans le régime asymptotique. 
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IV.3 Approche guaiitative du transport tunnei 

Les deux parties précédentes ont posé les bases du raisonnement du transport tunnel dans les JTM 

épitaxiées : sélection des états de Bloch par les électrodes monocristallines et filtrage dans l'isolant 

en fonction de ces symétries. Ces deux seuls points-clés autorisent une prédiction qualitative du 

phénomène de magnétorésistance tunnel dans le système Fe/MgO/Fe et soulignent l'importance du 

choix de l'orientation cristalline du métal, qui sera vue au paragraphe IV.3.3. 

IV.3.1 Configuration parallèle 

Canal majoritaire 

Au niveau de Fermi, les électrons majoritaires il1 s'associent à un état complexe il1 qui sera 

faiblement atténué dans 1 'isolant, contrairement aux autres symétries ~5 , il2• ). Ces MIGS se 

couplent alors dans l'autre électrode métallique avec les états de leur symétrie respective. Dans la 

limite des fortes épaisseurs de barrière, le canal majoritaire se réduit au canal Ll1• 

Canal minoritaire 

Les états minoritaires du Fe au niveau de Fermi sont !es états de Bloch il2 , 112• et 115 qui vont se 

coupler aux interfaces avec des MIGS ayant des décroissances importantes. Par suite, la conduction 

minoritaire est inférieure à la conduction majoritaire. 

Dans le régime asymptotique, le canal il1 est le seul survivant en configuration parallèle 31
• 

IV.3.2 Configuration antiparallèle 

Dans le cas d'une orientation antiparallèle des aimantations, les états complexes il1 ne peuvent pas 

s'associer à des états acceptants puisque la bande minoritaire ne possède pas d'état il1 au niveau de 

Fermi (voir figure IV-3b). Par conséquent, ces électrons sont totalement réfléchis à la deuxième 

interface MgO/Fe. La conductance antiparallèle est gouvernée par le canal il5 mais dont la 

31 Dans le cas d'une autre structure cristalline, les calculs semi-quantitatifs effectués par Oleinik et al 
[Oleinik_PRB62_2000] en considérant une phase cristalline de l'alumine (Co/a-Alz03/Co) montrent 
également que la décroissance du canal majoritaire est moins forte que celle du minoritaire. Cela conduit à 
une inversion de la polarisation du courant tunnel qui devient positive lorsque l'épaisseur de Al20 3 devient 
supérieure à lOA. Cette structure sera traitée au paragraphe iV.6.2.2. 
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décroissance dans l'isolant est plus forte que celle du canal il1 qui domine la transmission dans 

i'état parallèle, autrement dit G>GAP· 

de IV.3.3 Importance 

ferromagnétique 

l'orientation cristalline du métal 

Le modèle de Jullière (ou des autres versions améliorées) met en avant les populations de spin. 

Bien évidemment, suivant 1 'orientation cristalline, ces populations vont être modifiées. 

Une première approche sur l'impact de l'orientation cristalline sur la TMR a été réalisée par Yuasa 

et al pour des échantillons Fe(monocristal)/Alz03(amorphe)/Fe50Co50 [Yuasa_EPL52_2000]. 

La valeur de la TMR à 2K est de 13% pour le Fe(lOO), 32% pour le Fe(llO) et 42% pour 

le Fe(211). Puisque l'alumine amorphe ne filtre pas les électrons, la différence observée dans 

les amplitudes de TMR découle simplement de l'anisotropie de la surface de Fermi (figure IV-8). 

On reste dans le cadre du modèle de Jullière. Cependant, il convient de préciser que les conclusions 

exprimées par les auteurs ne prennent pas en compte l'influence de l'orientation de l'électrode 

inférieure sur la croissance de l'alumine : bien qu'amorphe, des différences structurales doivent 

exister entre les barrières et pourraient ainsi expliquer les propriétés magnétorésistives différentes. 

H H 

H H 

spin up spin down 

flgureiV-8 
Surfaces de Fermi du Fe cc pour les spins up et dawn. Quelque soit la direction, elles sont fortement 
différentes (http:llwww.phys.ufl.edu/fermisurface/). 
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Les fortes valeurs de TJ\.1R prédites dans les systèmes cristallins trouvent leur origine dans 

les symétries disponibles pour chaque spin. Par conséquent, la nature du métal et son orientation 

cristalline ont toute leur importance. Dans le cas du Fe, le tableau ci-dessous (tableau IV-3) résume 

le type et la symétrie des états de Bloch pour k11=0 pour trois orientations différentes. 

Pour les orientations (11 O)F. et (111 )F., les bandes de spin up et dawn sont peuplées par des états 

ayant exactement la même symétrie, par conséquent, le filtrage de la barrière s'effectue de la même 

façon pour les configurations Pet A_p. Ainsi; si l'atténuation des états en fonction de leur symétrie 

se fait toujours ressentir, en revanche, cela n'a plus d'impact sur la TMR. La TMR dépend alors 

seulement de la population de spin au niveau de Fermi comme dans le cas du modèle de Jullière. 

Seule la direction [1 OO]F. présente une TMR dépendante de la symétrie qui augmente lorsque 

l'épaisseur d'isolant augmente. 

(100) (110) (111) 

FeÎ ~~ (s, p, d), ~2' (d), ~5 (p, d) ~~ (s, p, d), ~3 (p, d) A, (s,p, d) 

Fe..!. ~2 (d), ~2{d), ~5 (p, d) ~~ (s, p, d), ~3 (p, d) A, (s,p, d) 

tableau IV-3 
Symétrie et caractère orbital des états de Bloch pour ly1=0 pour trois orientations cristallines différentes 
du Fe cc [Moruzzi_l978]. 

IV.3.4 Conclusion 

A cause du champ moléculaire intrinsèque aux métaux ferromagnétiques, le Fe se comporte comme 

un demi-métal au regard de la symétrie ~1 • Cette symétrie domine la conduction parallèle et est 

absente de la configuration antiparallèle qui est alors gouvernée par les états de Bloch ~5 

d'atténuation plus importante. Ceci se traduit par une différence de conductance entre les deux 

configurations magnétiques qui est d' autaüt plus pïûnüncée que 1 'épaisseur de 1& baxrière est 

importante. On s'attend donc à une augmentation de la magnétorésistance avec l'augmentation de 

l'épaisseur de MgO. 

Cette étude sommaire montre qu'une simple inspection de la bande complexe de l'isolant dans la 

région du gap permet de prédire grossièrement les propriétés de magnétotransport dans les 

systèmes cristallins C01Thï1e cela a été fait par 1 'équipe de Dederichs avec ZnSe, GaAs, Si et Ge 

entre deux électrodes de Fe monocristallin [Mavropoulos_PRL85_2000]. 
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IV.4 Calcul de la conductance tunnel 

IV.4.1 Formule de Landauer et descriptif rapide de la méthode 

LKKR 

La formule de Landauer relie la conductance G à la probabilité pour un électron j d'un côté de la 

barrière d'être transmis par effet tunnel vers 1 'électrode opposée, soit T (k1;,}) : 

(IV-3) 

Butler et al. ont utilisé la méthode Layer Korringa=Kohn=Rostoker (L~X....~) qui est adaptée pour 

calculer les amplitudes de réflexion et de transmission des ondes de Bloch [Butler_PRB63_2001a]. 

Elle est basée sur la théorie de la fonctionnelle de densité qui permet de calculer la structure 

électronique d'un solide sans avoir recourt aux contraintes usuelles imposées par la symétrie de 

translation tridimensionnelle. La périodicité selon la direction perpendiculaire aux couches n'est 

pas nécessaiïe : le système est ainsi traité corrill1e un empilement infini de plans atomiques, chacun 

d'entre eux ayant une symétrie de translation bidimensionnelle. Pour calculer la conductance d'une 

jonction tunnel, on considère deux réservoirs semi infinis de Fe (i.e les électrodes) séparés par un 

empilement du type Fe(5 pians)1Mgû/Fe(S pians), l'épaisseur de l'isolant variant de une à trente 

monocouches. Grâce à ces réservoirs massifs, on peut choisir 1 'orientation magnétique des 

électrodes en modifiant les conditions aux limites, c'est-à-dire le raccordement de la fonction 

d'onde et de sa première dérivée. Dans le calcul SCF (Self Consistent Field) les potentiels des cinq 

couches de Fe sont relaxés de chaque côté du MgO. A chaque itération de la méthode 

auto cohérente, les conditions aux limites sont imposées par les réservoirs auxquels se rattachent 

les couches de Fe qui sont les seules couches métalliques prises en compte dans le calcul. Un calcul 

préalable sur le système massif complet (sans jonction tunne~ est effectué de manière à trouver les 

potentiels auto cohérents et les fonctions d'onde dans les couches de Fe séparant les réservoirs. 

Parmi ces couches, les atomes situés loin de la barrière sont supposés avoir des propriétés du 

massif c'est-à-dire celles qui ont été calculées précédemment. En effet, l'écrantage dans 

les systèmes métalliques permet d'affirmer que la perturbation électronique liée à la barrière est 

spatialement limitée près des interfaces. 

Les équations qui décrivent les ondes planes réfléchies et transmises sont ainsi transformées en un 

jeu d'équation qui décrit la transmission et la réflexion des ondes de Bloch. Ces équations 

contiennent à la fois les solutions propagatives et les solutions évanescentes de 1' équation de 

Schrôdinger pour le c-ristal. 
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IV.4.2 Transport en configuration parallèle 

IV.4.2.1 Transmission du canal majoritaire en configuration parallèle 

La conductance du canal majoritaire en configuration parallèle est illustrée à la figure IV -9 pour 

des épaisseurs de barrière croissantes. La transmission ressemble à un pic relativement large et 

centré sur ly1=0; quand l'épaisseur de Mgü augmente, le pic se resserre comme dans le cas d'une 

simple barrière de potentiel de profil rectangulaire. En fait, la dépendance de la transmission en 

fonction de ly/ est bien plus compliquée et présente un caractère oscillatoire qui peut être mis en 

évidence en utilisant une échelle logarithmique comme illustré aux figures IV -9b et IV-1 Oa. 

a) 
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figure IV-9 

b) 

4 couches de MgO 

12 couches de MgO 

G = 5.7 x 10.() g-1.J.tm-2 

a) conductance du canal majoritaire (configuration P) pour 4, 8 et 12 couches de MgO 
[Butler _FRB63_2001 a}. 
b) même quantité mais tracée en échelle logarithmique pour faire ressortir les oscillations dans la transmission 
le long des lignes kx=O et ky=O. Ces oscillations diminuent quand l'épaisseur de MgO augmente de même que la 
valeur de la conductance intégrée sur l'ensemble de la zone de Briliouin. Remerciements à WH. Butler. 
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Ces oscillations s'expliquent par les interferences électroniques des bandes complexes. 

La figure IV -10 présente les bandes complexes calculées avec la méthode LKKR. Au point r 
(kx&:=O sur la courbe), on a les valeurs des parties imaginaires K, des vecteurs du type k = k. 

A l'état de Bloch ~1 correspond un l(z~z=0.7 environ et, comme cela a été vu au paragraphe N.2.2, 

l'état ~5 a une valeur de ~~z plus importante et égale à environ 1.75 ~z est l'espacement 

interréticulaire du MgO, soit 2.1A). Nous incitons le lecteur à regarder la différence avec le modèle 

des électrons libres qui présente une variation monotone fortement différente du caractère 

oscillatoire qui apparaît lorsque les composantes imaginaires des vecteurs d'onde s'égalent. 

a) kii Dependenœ otTransmission Probabi!ity 
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c 0.0001 
D 
(i) 
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iii 
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ie-10 

îe-12 
0 0.1 0.2 0.3 0.4 0.5 0.5 1.5 2 

r 
..L 

k, (1/a.u.) x r x 
figure IV-1 0 
a) probabilité de transmission en fonction de k11 le long de ky=O pour 4 et 8 couches de MgO et comparaison 
avec le modèle des électrons libres [Butler _PRB63_2001 a} 
b) parties réelles et imaginaires de kz en fonction de kx pour le MgO. Les interférences se produisent lorsque 
les parties imaginaires s'égalent. 

IV.4.2.2 Transmission du canal minoritaire en configuration parallèle 

La conductance du canal minoritaire est loin d'être comparable avec le résultat obtenu dans 
1- ____ ..J.l.1- ...J __ !..1 __ ..._ _____ 1.:L ____ /P- _____ rtr 11'\ "-- _1_ ______ ....J __ __ :: __ ..J ____ 1- .._ ________ _: __ _: ______ ..: --- __ 
lv lllUU\;;lv Uv::> vlvvLlUlll> 11U1vl> ~lll:5Ulv 1 V-11)· Vil UUI>v! V v Uv::> plv::> Uèllll> lèl Llèllll>lllll>l>lUll ljUl ill;; ;:,ç 

produisent pas pour k;1=0 mais grossièrement le long des lignes kx=O et ky=O; de plus, 

la conductance est quasi nulle au point r . Lorsque 1' épaisseur de MgO augmente, ces pics voient 

leurs amplitudes fortement diminuer (l'amplitude maximale passe de 0.035Q-1 pour quatre couches 

de MgO à 4<10-11
Q-

1 pour douze monocouches). Cette décroissance est nettement supérieure à 

celle du canal majoritaire (de 0.07 à 5xl0-7Q-
1
). De même, la conductance surfacique GPmin calculée 

passe 0.46Q\tm-2 (quatre couches de MgO) à 5.9xl0-10Q-1/lffi-2 (douze couches de MgO) alors que 

celle du canal majoritaire, 4mai, ne diminue que de 2.4-Q-1/lffi-2 à 5.7x10-6
Q-

1/lffi-2 dans la même 

gam_me d'épaisseur. De plus, lorsque l'épaisseur de MgO augmente, les zones de conductance 

occupent de moins en moins de place dans la zone de Brillouin et la couronne sur laquelle elles 

sont réparties se resserre autour du point r . 
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figure IV-1 1 

b) 

4 couches de MgO 

8 couches de MgO 

G = 1.4 x 1 o-S g-1.JJ.m-2 

12 couches de MgO 

G = 5.9 X 10-îû g-î .J.Lm-2 

a) conductance du canal minoritaire (configuration P) pour 4, 8 et 12 couches de MgO. On remarque des pics 
près des lignes kx=O et ky=O. Lorsque l'épaisseur de lvf~û au~mente, ces pics se rapprochent du centre de 
zone et leur largeur diminue [Butler _PRB63_2001 a} 
b) même quantité mais tracée en échelle logarithmique et valeur de la conductance intégrée sur l'ensemble de 
la zone de Brillouin. Remerciements à WH. Butler. 

Nous avons vu que les interférences électroniques des bandes complexes induisent une oscillation 

de la transmission le long des lignes k=O et ky=O pour la configuration parallèle. Puisque les points 

de transmission maximale sont proches de lignes k=O et ~=0 et pour des valeurs 1),>0.154 et 

kx>O.l54, respectivement, on peut s'attendre à un comportement analogue pour la transmission 

minoritaire parallèle. 
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IV.4.2.3 Probabilité de transmission pour k1F0 en configuration parallèle 

L'étude qui suit concerne les conductances uniquement suivant la direction !yi = 0 et au niveau de 

Fermi. Les courbes de la figure IV-12 représentent l'évolution de la Tunneling Density Of States 

(TDOS) en fonction du nombre de couches pour les canaux majoritaire et minoritaire en 

configuration parallèle. La TDOS reflète la probabilité de propagation d'un même état électronique 

à travers l'empilement. La propagation des fonctions d'onde et leur raccordement se fait de proche 

en proche. Les densités des états électroniques sont soumises aux conditions limites suivantes : 

un état de Bloch arrive sur la première interface et a une certaine probabilité pour être réfléchi; 

de l'autre côté de l'interface, l'onde transmise est celle qui nous intéresse. Cette TDOS représente 

donc, pour chaque symétrie, le nombre d'états qui se trouve dans telle ou telle couche de 

l'empilement : ceci est donc directement lié à la probabilité de transmission et à son taux 

d'atténuation (figure IV-12). Le caractère cristallin de l'électrode de Fe de droite, i.e. l'électrode 

émettrice, sélectionne les symétries des états de Bloch. Ainsi, le niveau de Fermi est peuplé par 

les états il], il2• et il5 pour le canal majoritaire alors que les états il2, il2• et A; sont présents pour 

les électrons minoritaires. Les états il1 dans le Fe conservent leur symétrie au passage de l'interface 

Fe/1Ylg0 et s'atténuent donc comme des états il1 dans le MgO. De même, les états il5 conservent 

leur symétrie pendant tout le processus tunnel. Du fait de la rotation de 45° entre les deux réseaux 

de Fe et de 1' .. 1g0, un état ~2, ayant une symétrie xy dans le Fe se retrouve avec u..11e symétrie de type 

x2 -l dans le MgO. Par conséquent, un état il2 • du Fe va s'atténuer comme un état il2 dans le MgO. 

Pour les mêmes raisons, l'état Ll2 présent au niveau de Fermi dans le Fe minoritaire va s'atténuer 

comme un état Ll2•• Le calcul numérique ne fait que cont1rmer les résultats déduits de 1 'analyse des 

bandes complexes : les états il1 dominent le transport tunnel dans cette configuration; ceci est 

d'autant plus valable que l'épaisseur de MgO augmente. 

Majori1y Densi1y of Sta1es for FeiMgOIFe Minorlly Densi1y of Stroes for FeiMgOIFe 
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figure IV-12 
TDOS pour k11=0 pour Fe(JOO)!MgO (8 couches)/Fe(JOO) en configuration magnétique parallèle. A gauche 
pour le canal rnajoritaire et à droite pour le minoritaire. Les quatre taux d'atténuation en fonction de la 
symétrie de l'électron incident sont clairement visibles {Butler _PIŒ63 _200 1 a}. 
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IV.4.3 Transmission et TDOS pour k11=0 en configuration 

antiparallèle 

La transmission en configuration antiparallèle présente les caractéristiques combinées des 

transmissions TPmaj et TPmin (figure IV-13). 
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figure IV-13 

b) 

4 couches de MgO 

G = 0.23 g-1.J.Lm-2 

8 couches de MgO 

G = 1.3 x 10"5 g-1.J.Lm-2 

12 couches de MgO 

r: = o '7 v 1 o-9 o-1 .. ..,-2 
~ J.l ,, ..LV liilliill •tNIA.A. 

a) conductance en configuration antiparallèle pour 4, 8 et I 2 couches de MgO. Les pics se resserrent vers le 
centre de zone lorsque l'épaisseur de MgO augmente. Cette conductance présente clairement les 
caractéristiques mélangées des canaux majoritaire et minoritaire [Butler _PRB63_200I a} 
b) même quantité mais tracée en échelle logarithmique et valeur de la conductance intégrée sur l'ensemble de 
la zone de Brillouin. Remerciements à WH. Butler. 

Pour les faibles épaisseurs d'isolant, on observe des pics de conductance aux alentours des lignes 

kx=O et is=O. Lorsque l'épaisseur augmente, ces points de haute transmission se rapprochent du 

centre de zone. Cela pou..rrait faire penser à une participation des états ~1 majoritaires de plus en 

plus importante puisque ces derniers ont un taux d'atténuation plus lent. Malheureusement, il n'y a 
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pas d'états ~1 disponibles au niveau de Fermi dans la bande minoritaire. Par conséquent, 

ces électrûns ne trûuvent pas d'états accepteuïs dans l'électrûde cûllectrice : ils sûnt tûtalement 

réfléchis à l'interface et ne participent pas au transport tunnel antiparallèle. Ceci explique pourquoi, 

même si le maximum de conductance se rapproche du point r, la transmission maximale n'a 

jamais lieu exactement au centre de la zone de Brillouin. 

Le filtrage des électrons dans la barrière dépend de leur symétrie mais n'est en aucune manière 

affecté par la configuration magnétique des aimantations. La magnétorésistance trouve réellement 

son origine dans la sélection qu'opère la deuxième électrode monocristalline. La bande de spin 

minoritaire ne possèdant pas d'états ~1 près du niveau de Fermi, ces derniers sont totalement 

réfléchis et le canal AP ~1 ne peut pas s'établir: cela se traduit sur la figure IV-14 par une 

atténuation faible mais continuelle de la TDOS de l'état ~r, y compris dans la deuxième électrode 

de Fe. Pour exactement les mêmes raisons, le canal ÂP /i2 ne peut pas s'établir puisque 

les électrons ~2 provenant du spin minoritaire ne pourront pas trouver de place dans la bande 

majoritaire. La conductance AP est donc gouvernée par le canal ~5 puisqu'il s'agit des électrons 

qui, d'une part, ont des états de la même symétrie de chaque côté de la barrière, et d'autre part, 

ce sont ceux qui se propagent le mieux parmi les symétries existantes. Le canal AP ~5 est en fait 

constitué des canaux Ô.5maj -7 ~5min et ~5min -7 Ô.5mai· L'équipe de Butler précise que le canal 

~5mai -7 ~5min est le plus important des deux [Zhang_PRB68_2003]. 
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figure IV-14 
TDOS pour k;;=O pour Fe(JOO)!MgO (8 couches)/Fe(JOO) en configuration magnétique antiparallèle. 
A gauche pour le canal majoritaire 7 minoritaire et à droite pour le canal minoritaire 7 majoritaire 
[Butler _PRB63_2001 a]. 

IV.4.4 Variation de la TMR avec l'épaisseur 

Les variations des conductances surfaciques GmaJ• Cl>min et (lp avec l'épaisseur de MgO sont 

illustrées à la figure IV -15. Elles ont été calculées en intégrant la probabilité de transmi<>sion sur 

toute la zone de Brillouin. Lorsque l'épaisseur de MgO augmente, le canal majoritaire domine de 
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plus en plus la conduction parallèle au détriment du canal minmitaire. La conductance antiparallèle 

diminue plus vite que la conductance parallèle totale, ce qui se traduit par une augmentation de 

la TMR pouvant atteindre, d'après les prédictions théoriques, environ 8000% pour 12 couches de 

MgO. 

Tunneling Conductance for Fe1Mg01Fe 
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figure IV-15 
Conductance tunnel en fonction du nombre de couches de MgO [Butler _PRB63_2001a]. 

IV.4.5 Raccordement à l'interface : 

Le caractère de la symétrie des états de Bloch contrôle les taux d'atténuation mais également 

la facilité d'injection et d'extraction des électrons aux interfaces. Pour une interface Fe/MgO, 

l'influence de ce raccordement est minime : on devine que l'atténuation à l'interface d'un 

état ./12• (d) est plus importante que celle d'un état .111 (s, p, d) mais cette atténuation apparaît comme 

figure IV-14). En revanche, le système FeiZnSe!Fe est un cas d'école dans ce domaine 

(figure IV-16): 

la bande ~1 32 du canal majoritaire se raccorde facilement avec un état évanescent ayant la 

même symétrie (s, p) dans l'isolant. Ceci, ajouté au fait que cet état a une très faible atténuation, 

fait que la bande ~1 domine le canal P majoritaire; 

la bande ~2 • est une bande de pure symétrie d et donc ne peut pas s'associer efficacement avec 

un état sp dans le semi-conducteur. Le raccordement de ces états avec des électrons ayant la 

symétrie sp est cependant réalisé au prix d'une très mauvaise efficacité : on constate une chute 

32 Le groupe d'espace du ZnSe n'est pas le même que celui du MgO et par suite, les bandes ~i ne regroupent 
plus les mêmes caractères orbitaux. Il s'agit ici du groupe F-43m ou Td2

. 
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brutale de la TDOS. Ainsi, malgré une atténuation identique à celle de la bande Ll1> les états Ô2• ne 

fournissent qu'une contribution limitée au transport; 

la bande ils à une symétrie d, s'associe à un état ils dans l'isohnt et donc décroît plus vite dans 

le semi-conducteur. 

b) 

figure IV-! 6 

5 ltl f5 20 25 $0 
la)"ll'ft>i'Jmber 

TDOS au niveau de Fermi pour k;;=O pour Fe(JOO)/ZnSe/Fe(IOO) en configuration parallèle 
{MacLaren_PRB59_1999]: 
a) canal majoritaire dominé par un état .11 (sp) 
b) canal minoritaire, gouverné par un état .15 pour les faibles épaisseurs puis par le canal .12 · dans le régime 
asymptotique. 

Ces raccûrdements plus ûu mûins efficaces aux inteïfaces mûdifient Cûmplètement les propriétés de 

transport lorsque l'épaisseur de l'isolant varie : posséder une symétrie ayant une faible atténuation 

dans l'isolant est une condition nécessaire mais non suffisante pour dominer le courant tunnel. 

Ceci est illustré à la figure IV-16b: à cause d'une très faible efficacité d'extraction de spin, l'état 

Llz· est fortement atténué à l'interface. Ainsi pour les faibles épaisseurs de ZnSe, le canal 

minoritaire est gouverné par le canal Ils qui a certes un taux d'atténuation plus important mais 

dispose d'un très bon raccordement à l'interface. En revanche, lmsque l'on atteint les très grandes 

épaisseUïs de ZnSe (vers vingt mûnûcûuches), la TDOS de fi2, dûmine le transpûrt parallèle 

minoritaire. 

Bien évidemment, ce raccordement de la fonction d'onde dépend fortement de la nature chimique 

de l'interface et plus précisément des liaisons qui se créent entre les différentes orbitales. Il sera vu 

par exemple au paragraphe IV.6la différence entre les empilements Fe/ZnSeZn ... et Fe/SeZnSe ... 

ainsi que l'influence d'une interface de FeO sur le transport tunnel dans le système épitaxié 

_ Fe/MgO/Fe. 
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Les calculs de conductance qui ont été vus dans cette partie sont effectués lorsque le système est à 

l'équilibre, c'est-à-dire lorsque la tension appliquée est nulle. 

L'étude des propriétés de transport polarisé en spin nécessite une mesure du courant tunnel et 

s'effectue donc obligatoirement sous une tension non nulle. Dans ce cas, la quantité relevante est 

le comportement de la structure électronique hors équilibre. Bien que le traitement du transport 

hors équilibre soit un problème bien compris et traité [Lang_PRB52_1995; 

Keldysh_SPJETP20_1965], la prise en compte du magnétisme rend ce type de calcul ab initia 

particulièrement compliqué. Jusqu'à présent, de tels calculs sont restés dans le cadre de la théorie 

de la réponse linéaire, c'est-à-dire pour de tfès faibles tensions. De plus, ces modèles considèrent 

de simples barrières de potentiel et négligent la dépendance en !v1 de la transmission (états de 

résonance interfaciale). Toutes ces simplifications peuvent entraîner de fausses conclusions sur 

la dépendance de la conductance en fonction de la hauteur et largeur de la barrière. 

Le premier effet de l'application d'une tension est la dépendance en énergie de la probabilité de 

transmission. La seconde modification concerne le changement des structures électroniques dû au 

champ de Coulomb faisant suite à l'accumulation des charges induites par le passage du courant. 

Au contraire des métaux, ce dernier phénomène est loin d'être négligeable dans le cas d'isolants. 

Enfin, le courant modii1e le potentiel de corrélation d'échange utilisé dans l'approche de 

la fonctionnelle de densité. Négligeant ce dernier phénomène et ne prenant en compte que les deux 

premiers, Zhang et al ont calculé 1 'évolution de la conductance tunnel et de la magnétorésistance en 

fonction de la tension pour des jonctions du type Fe/FeO/MgO/Fe [Zhang_PRB69_2004]. 

Leurs résultats montrent une évolutbn asymétrique des moments magnétiques des atomes de Fe 

interfaciaux. De plus, lorsque la tension augmente, les auteurs mettent en évidence un 

rapprochement des pics de tr2.ns~issicn des états de résonance intcrfâcialc vers le püint 

la transmission majoritaire parallèle n'est pas aflèctée. 

T' . 

J. ' 

Dans cette thèse, nous traiterons le transport polarisé en spin en ne prenant en compte que 

le décalage en énergie de la densité d'états lors de l'application d'une tension. Cette approche, 

certes très simpliste, a le mérite de permettre de comprendre, au moins grossièrement, les concepts 

qui seront mis en valeur par la suite. 

144 



Chapitre IV Approche théorique du transport tunnel dans les systèmes épitaxiés -l'exemple du système 
Fe/MgO/Fe 

IV.4. 7 Récapitulatif 

A ce stade, nous pouvons résumer les principales caractéristiques du transport tunnel dans le 

système Fe/MgO/Fe : 

la transmission parallèle est dominée par le canal majoritaire et a lieu principalement au point r 
la transmission antiparallèle est caractérisée par des pics de transmission répartis sur 

1 'ensemble de la zone de Brillouin 2D 

lorsque 1' épaisseur de MgO augmente, la conductance parallèle se concentre autour de r alors 

que les pics de la transmission se rapprochent eux aussi du centre de zone mais sans jamais 

l'atteindre. Dans le même temps, cette conductance antiparallèle diminue plus vite que son 

homologue parallèle 

ce comportement se traduit par une magnétorésistance augmentant avec l'épaisseur de MgO, 

résultat apparemment contre intuitif si l'on se fie à l'ensemble des travaux réalisés jusqu'à 

présent sur les jonctions tunnels 

de plus, le caractère demi-métallique du Fe au regard de la symétrie ~1 justifie les fortes 

valeurs magnétorésistives attendues 

on peut également remarquer que la polarisation en spin du système Fe/MgO/Fe est positive 

puisque GPmaj est supérieur à GPmin 

enfin, les compatibilités de symétrie électronique entre le métal et l'isolant conditionnent les 

efficacités d'extraction et d'injection de spin aux interfaces. A travers l'exemple frappant du 

système épitaxié Fe/ZnSe/Fe, nous avons vu le rôle majeur du raccordement de la fonction 

d'onde à l'interface. De manière générale, cette notion est valable pour tout système épitaxié. 

Remarque: 

Estimant que le chapitre courant est déjà relativement complexe, notre souci de clarté nous a incité 

à ne pas traiter l'approche théorique réalisée par Mathan et Umerski sur le système Fe/MgO/Fe 

dans le corps de ce manuscrit [JJathon_PlU363_2001]. Le lecteur pourra la trouver en annexeE. 

Succinctement, ils ont calculé la conductance tunnel à partir de la formule de Kubo 

[Mathon_PRB56_1997}, valable uniquement pour de faibles tensions appliquées (théorie de la 

réponse linéaire) et strictement équivalente à la formule de Landauer utilisée par Butler et ses 

collaborateurs ; elle donne des résultats fortement similaires. 

IV.S Etats de résonance interfaciale 

Dans ce paragraphe, nous allons discuter l'importance d'un état de résonance interfaciale (IRS pour 

Inteifacial Resonance State) sur la conductance. Ces IRS ont été mis en évidence dans les calculs 

ab initia les plus récents sur la conductance résolue en iy1 dans les jonctions tunnel épitaxiées et 

145 



Chapitre IV Approche théorique du transport tunnel dans les systèmes épitaxiés - l'exemple du système 
Fe/MgO/Fe 

semblent être une caractéristique de la bande de spin minûïitaiïe. Il se traduisent paï des pics 

localisés à des endroits précis de la surface de Brillouin dans i conductance résolue en !_w. 

Lorsqu'une fonction d'onde se présente à l'interface, sa probabilité de raccordement est très 

fortement augmentée par la grande amplitude de l'IRS [Butler_PRB63_200la; 

Wunnicke_PRB65_2002]. Par conséquent, ce sont des états très faiblement atténués dans le régime 

préasymptotique et nous montrerons notamment qu'ils peuvent dominer le transport tunnel pour de 

faibles épaisseurs de barrière. 

IV.S.l Origine physique des états de surface 1 d'interface 

La figure IV-17 représente les densités totales des spins majoritaire et minoritaire en fonction de 

l'énergie pour l'interface et les deux couches sous-jacentes. Le spin minoritaire présente un pic très 

étroit pour une énergie légèrement supérieure à :&. Ce pic correspond à des états d'interface. 

Près d'une surface, la brisure de la symétrie du cristal do11.ne naissance à des solutions divergentes 

de 1 'équation de Schrôdinger : ce ne sont alors plus des exponentielles complexes mais des 

exponentielles réelles, i.e. exp(ik.r) avec k complexe. Lorsque l'on s'éloigne de la surface, 

la fonction d'onde perçoit le potentiel du vide et son amplitude décroît exponentiellement. Il résulte 

de ceci la création d'un état de surface dont l'énergie est située dans le gap de la symétrie 

correspondante. En terme de densité spectrale, cela se traduit par un pic dans la DOS minoritaire à 

une énergie appropriée (figure IV-18). 
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Densité d'états pour chaque couche à la surface de Fe (100) près de la surface avec du MgO (1 Hartree = 

27.2 eV). En rose, la DOS de la couche de surfaceS, en bleu de la couche S-1 et en rouge de la couche S-2. 
A gauche : spin majoritaire 
A droite : spin minoritaire. Remerciements à W.H. Butler. 
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figure IV-! 8 
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Densité minoritaire spectrale du Fe et représentation schématique de la présence d'un état de surface dans le 
gap. Les régions grisées correspondent aux énergies accessibles et laissent apparaître le gap. 

IV.5.2 Impact sur le transport tunnel 

Les courbes de la figure IV -17 correspondent à des quantités intégrées sur 1' espace des k et ne sont 

pas réellement exploitabès en l'état. La DOS résolue en ~1 pour le spin minoritaire est nettement 

plus intéressante (figure IV-19a): on observe des zones de forte densité d'états localisées le long 

des lignes k=O et ky=O. 

Cependant, une forte DOS concentrée à des points particuliers de la zone de Brillouin ne suffit pas 

pour assurer que ces états vont effectivement participer au courant hn1nel. Pour cela, ils doivent en 

plus correspondre à une forte transmission. La figure IV-19b représente la transmission résolue en 

k:;1 pour le même canal minoritaire. Bien que les pics maximaux dans la DOS et dans 

la transmission se superposent pas exactement, les zones de forte DOS et de forte transmission, 

elles, se correspondent bien. La conductance résultante (figure IV-11) est en quelque sorte 
.. .. • . .. .. ,__................. . .. .. . • • . .... !' . .. .. • , 0 • • • ' • ... • 

le proctult ete la uu~ et ae la transm1ss1on et eue presente acne etes caractenst1ques tres s1m11a1res. 
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a) DOS minoritaire (en états par hartree) pour la couche interfaciale de ... ve 
b) Transmission du canai minoritaire [Butler _PRB63_2001 a}. 
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La fillllre IV-20 nermet de voir aue les états associés à ces TRS sont fortement lœ!!lisés nr~s de ._, ~ - -- - -~ -- --- ------ -------- - ------ ---- --- ------- --------- r--- -

l'interface. Ceci est valable pour les électrons du pic de la DOS (courbe rouge) comme pour ceux 

qui correspondent aux coordonnées {kx,ky} du maximum de transmission (courbe bleue). 
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figure IV-20 
DOS couche par couche pour des valeurs de kil correspondant soit au pic dans la DOS interfaciale (courbe 
rouge) soit au pic dans la transmission (courbe bleue) [Butler _PRB63_2001 a]. 

Comme cela a déjà été vu à plusieurs reprises, la symétrie de la fonction d'onde joue également 

un rôle très important dans la transmission. La figure IV -21 montre la variation de la TDOS avec 

l'épaisseur de MgO pour les pics dans la DOS interfaciale et dans la transmission. L'analyse du 

caractère de l'état de Bloch correspondant au pic dans la DOS interfaciale montre qu'il n'a pas de 

composante de types contrairement à la fonction d'onde associée au pic dans la transmission et qui 

peut donc s'associer à un état faiblement évanescent. Ceci explique pourquoi la TDOS du point 

(kx=0.299, Js,=O) diminue extrêmement vite alors que celle du point (kx=0.308, Js,=0.018) décroît 

très lentement. 
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figure IV-21 
TDOS près d'un état de résonance interfaciale, pour un ly1 correspondant soit à un pic dans la DOS 
interfaciale (courbe rouge), soit à un pic dans la transmission (courbe bleue). [Butler _PRB63_2ûûlaj. 
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IV.5.3 Kégime des îaibies épaisseurs 

Il est facile d'imaginer que, lorsque la barrière est très fine, les électrons situés au niveau desIRS 

pourront facilement passer de l'autre côté de la barrière sans être atténués: la barrière leur apparaît 

transparente. Wunnicke et al. ont élaboré un modèle analytique simple permettant d'expliquer ce 

phénomène de résonance dans le cas d'une jonction « cristalline » du type Co/vide/Co 

[Wunnicke_PRB65_2002). Leur calcul montre que la présence de deux états de surface de part et 

d'autre de la barrière donne naissance à deux hybridations, l'une combinaison linéaire liante des 

états de surface, 1 'autre anti-liante, et correspondant respectivement à un état localisé et un état de 

résonance interfaciale. Les fonctions d'onde associées sont représentées à la figure IV-22a et 

résultent du chevauchement des extensions des :fOnctions d'onde des états d'interface. Pour de 

faibles épaisseurs, elles montrent clairement que l'amplitude de la fonction d'onde résonante, et 

donc sa probabilité de présence, est maximale aux interfaces : l'électron passe par effet tunnel mais 

sans atténuation puisque dès qu'il entre dans cet état de résonance, il a autant de probabilité d'être 

de l'autre côté. Lorsque l'épaisseur d'isolant augmente, la fonction d'onde devient fortement 

asymétrique (figure IV-22b) et la probabilité de transmission est fortement diminuée 

(figure IV-23). 

-10 i) 

z [a.u.J 

figure IV-22 
Résultats du modèle analytique simple de [Wunnicke_PRB65_2002}. La forte amplitude de la fonction d'onde 
aux interfaces est clairement visible. 
a) Comportement symétrique dans le cas d'une barrière de faible épaisseur 
b) Comportement antisymétrique pour des épaisseurs de barrières plus épaisses. 
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Il est important de signaler que \Vünnicke et ses collabûïatems ont également nwntré que ces pics 

de résonance ne peuvent être obtenus que dans le cas de jonctions symétriques parfaites de telle 

sorte que les états d'interface se correspondent parfaitement de chaque côté de la barrière. 

La modification de l'une des deux interfaces, par la rugosité notamment, détruit ou amoindrit l'un 

des états de résonance. La transmission est alors fortement diminuée par rapport au cas symétrique, 

ceci est illustré à la figure IV-23. 

• • 

1 

5 10 
Barrier Thlekness D [a.u.] 

figure !V-2 3 
Evolution du maximum de la résonance en fonction de l'épaisseur d'isolant en présence de deux, d'un seul ou 
d'aucun état d'interface [Wunnicke_PRB65_2002}. Lorsque les états de résonance sont présents de chaque 
côté de la barrière, la transmission reste à son maximum jusqu'à des barrières relativement épaisses. 

IV.5.4 Couplage des états de résonance avec le volume 

Pour que l'influence des états d'interface sur le tansport tunnel soit effective, il faut que 

les électrons qui «transitent» par ces états puissent pénétrer dans le métal massif. Si tel n'est pas 

le cas, la conductance associée est extrêmement faible puisque toute propagation est interdite dans 

le volume. Un état d'interface ne devient donc un état de résonance interfaciale que lorsqu'il est 

couplé à un état du Vûlwue [Desjûnquères_1995] (nûus verrûï1S l'hnpûrta1îce de cette précision 

dans les jonctions du type Pd!Fe/MgO/Fe au chapitre V). A ce niveau, è rôle des processus de 

diffusion est primordial: ce sont eux qui vont permettre le couplage état interfacial/état volumique. 

Même dans notre système quasi parfait, nous ne pouvons pas exclure 1' existence de sites ponctuels 

de diffusion (fautes d'empilement, marches de terrasses atomiques, dislocations, ... ) ; si le système 

était parfait (aucune terrasse, empilement parfait, ... ) ces états resteraient confinés à l'interface et ne 

participeraient pas au transport tunnel (Tsymba1_JPCM15_2003]. 
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IV.5.5 Kécapituiatif 

Bien que répartis sur une faible surface de la zone de Brillouin, les IRS dominent la conductance 

tunnel pour les faibles épaisseurs d'isolant et jouent un rôle non négligeable pour les épaisseurs 

intermédiaires. Leur impact sur le transport se fait essentiellement sentir dans le cas de jonctions 

parfaites et symétriques de telle sorte que toute modification de la structure électronique (rugosité 

ou application d'une tension) peut lourdement affecter ces états (voir les parties N.6 et V.2). 

IV.6 Influence des liaisons chimiques à l'interface sur le 

transport tunnel 

La structure atomique, la composition chimique de la barrière et les liaisons qui se créent à 

l'interface métal-oxyde contrôlent l'effet tunnel dépendant du spin en influençant fortement 

la structure électronique locale. Il a été démontré que la polarisation en spin de la conductance 

tunnel est très sensible à la DOS interfaciale [LeClair_PRL86_2001] et qu'elle n'est pas 

intrinsèque au métal ferromagnétique seul, mais dépend des propriétés électroniques de l'isolant et 

de l'interface métal-isolant, comme cela avait été pressenti par Slonczewski 

[Slonczewski_PRB39_1989] et démontré expérimentalement par De Teresa et al. 

rno'To~o~" PDT Q') 10001 l .L'V .L \,.11.\,,~U_..l. .1."-L..U"-'_I../././ j• 

Les calculs ab initia réalisés sur des systèmes épitaxié s parfaits prévoient de fortes valeurs pour 

la magnétorésistance. Cependant, la réalité expérimentale nous oblige à estimer dans quelle mesure 

les propriétés de transport vont être affectées par la vraie nature chimique des interfaces. 

L'équipe de Kirschner a montré la présence d'une interface FeO entre l'électrode de Fe et 

la barrière de MgO [Meyerheim_PRL87_2001] et nous avons déjà signalé la présence d'une 

quantité non négligeable de C sur la surface du Fe recuit (chapitre II). Dans les deux cas, 

nous allons voir que cela induit une forte chute de la conductance majoritaire parallèle alors que 

le canal AP n'est pas affecté. Il s'en suit une diminution significative de la TMR par rapport à 

la valeur prévue dans le cas d'un système parfait. Nous aborderons également la modification des 

raccordements des fonctions d'onde à l'interface suivant la séquence d'empilement de la barrière. 
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IV.6.1 Eîîet d'une couche d'oxyde de J:fe 

La mise en évidence expérimentale d'une couche de FeO entre l'électrode de Fe et la barrière de 

MgO par l'équipe de Kirschner a incité l'équipe de Butler à s'intéresser aux conséquences 

électroniques. Le code utilisé par cette équipe n'est pas vraiment adapté pour ce genre de calcul. 

En effet, la valeur de la distance entre la couche de FeO et la première couche de MgO déduite des 

travaux expérimentaux conduirait à un trop grand recouvrement des potentiels (Approximation des 

Sphères Atomiques, ASA) et gênerait la convergence du calcul. De plus, le taux de recouvrement 

des atomes d'oxygène rur la surface de Fe semble proche de 60% [Meyerheim_PRL87_2001] ; 

ce recouvrement partiel indique que les atomes d'O sont trop larges pour se placer dans tous les 

sites interstitiels, par conséquent, on peut s'attendre à un désordre dans le réseau de surface, 

paramètre qui ne peut pas être pris en compte par le code de calcul utilisé par Butler et son équipe. 

Cependant, une légère adaptation des données expérimentales permet d'assurer la convergence du 

code et le taux d'ûCcupation partielle des atomes d'oxygène (de û à lüû%) est simulé en 

considérant deux types de sphères (une corespondant à un atome d'O et une autre vide) mais pour 

une maille non déformée. 

Nous avons vu au paragraphe IV.4.2 que les états de Bloch .ô.1 dominent le courant tunnel. Il est 

donc primordial de regarder dans quelle mesure leur densité électronique est affectée par 

la présence d'atomes d'oxygène à la surface de Fe. La figure IV-24 permet de comparer les nuages 

électroniques des états ~1 en l'absence ou en présence d'une couche de FeO à l'interface Fe/MgO . 

figure IV-24 

• 0 

DOS partielle au niveau de Fermi correspondant à la symétrie L11 (canal majoritaire). A gauche sans 
couche de FeO et à droite avec une couche de FeO [Zhang_PRB68_2003}. 
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Cette figure montre clairement que rintroduction d'atomes d'O dans les sites interstitiels de 

la surface de Fe entraîne une grande diminution de ia densité d'états il1• De plus, cela se traduit par 

une diminution du chevauchement des orbitales entre l'atome de Fe et l'atome d'O situé au-dessus 

de lui. Ainsi, la conductance du canal majoritaire est de plus en plus diminuée lorsque 

la concentration d'oxygène augmente, comme cela est illustré à la figure IV-25. La modification de 

la densité électronique implique également un changement dans la charge électronique des atomes 

d'oxygène constituant la première couche de MgO. L'évolution de ia charge électronique sur ces 

atomes d'O en fonction de la concentration en oxygène dans la couche de FeOx est illustrée sur 

cette même figure. Il est remarquable que la conductance du canal majoritaire suive exactement 

la même variation. Cela montre sans ambiguïté que le processus tunnel se fait entre les atomes de 

Fe et les atomes d'O situés au-dessus d'eux dans la couche de MgO. 
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jlgure IV-2 5 
Charge sur l'atome d'O dans la couche de MgO juxtaposée à la couche de FeO (trait continu) et 
conductance des canaux majoritaire parallèle et majoritaire-minoritaire antiparallèle (en pointillés) en 
fonction de la concentration d'O dans la couche de FeO. Les conductances sont normalisées de telle sorte 
que le mzmmum de la conductance majoritaire-minoritaire antiparallèle soit égal à 1 
[Zhang_PRB68_2003}. 

La préseiîCe d'lliïe couche de FeO déplace la charge électrûniquc par hybridativn entre les orbitales 

du Fe et celles des atomes d'O du plan de l'interface. Ce changement dans la densité électronique 

est également perceptible au niveau du moment magnétique de l'atome de Fe de l'interface 

(figure IV-26): alors que le moment d'un atome de Fe associé à une interface parfaite est de 

0.19 électronxBohr, il chute à seulement 0.05 électronxBohr pour un atome rmgnétique dans une 

couche de FeO. 

En revanche, la conductance du canal AP majoritaire-minoritaire n'est que peu affectée. En effet, 

le courant antiparallèle est porté par des électrons il5 (principalement de type d) qui ne sont pas 

concernés par ce transfert de charge et par les liaisons s et p créées entre le Fe et 1'0 (l'atome 

d'oxygène ne possède que des électrons s etp). 
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Il faut maintenant rappeler que les deux canaux de conduction que sont les canaux 

«parallèle ~1 majoritaire ~ majoritaire » et « antiparallèle Ll5 majoritaire -7 minûritaire >> 

dominent le transport tunnel dans leur configuration magnétique respective. Puisque le premier est 

fortement diminué alors que le deuxième n'est que peu affecté par la présence d'O à l'interface, 

on peut s'attendre à une TMR fortement réduite par rapport au cas idéal. L'impact quantitatif de 

la concentration d'oxygène dans la couche d'oxyde de fer sur la magnétorésistance est illustré à 

la figure IV-26: la TMR chute d'environ 4600% (interface parfaite sans oxygène) à seulement 

100% (interface FeO complète) pour huit monocouches de MgO. 
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Rapport des conductances P et AP (tmit continu) en fonction de la concentration en oxygène dans la couche 
de FeO pour huit monocouches de MgO. Le moment dipolaire est représenté en pointillés 
[Zhang_PRB68_2003]. 

Puisque la formation de liaisons Fe-0 est responsable de la dépopulation des états .6.1 et donc de 

la chute de la TMR, il est intéressant de regarder si ces liaisons vont affecter le courant tunnel en 

terme de taux d'atténuation ou de raccordement des fonctions d'onde. La comparaison des TDOS 

pour k;1=0 pour les empilements Fe/MgO/Fe et Fe/FeO/MgO/Fe est faite à la figure IV-27. 

On cûnstate q1.1e la prése1îce d'une cottclîe de FeO fait fortement chuter les probabilités de 

transmission. En revanche, ni le taux d'atténuation ni le raccordement des fonctions d'onde à 

l'interface MgO/Fe de droite ne semblent affectés. 

Considérons maintenant l'interface Fe/FeOx/MgO de gauche sur cette même figure IV-27. 

Les atomes d'O dominent la TDOS dans les couches où ils sont présents [Zhang_PRB68_2003]. 

Dans le cas d'une interface Fe/Iv1g0, les atomes d'O sont situés au-dessus de la première couche de 

Fe (voir figure IV-24). Dans le cas d'une interface FeO, le transport tunnel va être dominé par 

le transfert électronique entre les atomes d'O de l'interface et les atomes de Fe situés en dessous 

d'eux, c'est-à-dire ceux de la deuxième couche superficielle de Fe. Alors que les composantes set 

p d'un état .3.1 sont à peu près égales sur les sites à'û dans la couche àe Mgû, il y a beaucoup plus 

de caractère p (et donc nécessairement moins de s) pouï un atome d'O dans la couche de FeO. 
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La conduction via les orbitales p de l'oxygène est limité par celles du Fe et la conduction via 

les orbitales s est fortement réduite (les électrons s du Fe se raccordent nettement moins bien que 

dans le cas d'une interface Fe/MgO). Autrement dit, la symétrie de la fonction d'onde sur les sites 

d'O dans la couche de FeO est moins compatible avec celle des atomes de Fe que celle sur les sites 

d'O dans la couche de MgO. Par conséquent, l'efficacité d'extraction de spin est nettement 

diminuée et ceci explique pourquoi on a une décroissance extrêmement rapide de la TDOS dans 

la fine couche d'oxyde de fer. Mais une fois le raccordement à 1 'interface effectué, le taux 

d'atténuation est strictement identique. En fin de compte, la couche de FeO diminue la TDOS de 

plus d'un ordre de grandeur et la TMR d'autant. Ce phénomène met une fois de plus en valeur 

l'importance du raccordement à l'interface et ce comportement est à rapprocher de ce qui sera vu 

au paragraphe IV.6.2.1 pour le ZnSe : le taux d'atténuation n'est pas tout, il faut aussi considérer 

le raccordement à l'interface. 
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TDOS pour k11=0 pour les structures Fe(JOO)!Mg0(8MC)/Fe(JOO) et Fe(JOO)/Fe0/Mg0(8MC)!Fe(JOO). Les 
traits continus correspondent à la TDOS sommée sur chaque couche atomique, les croix sont la contribution 
des atomes d'O, les carrés sont la contribution des atomes de Mg ou des atomes de Fe [Zhang_PRB68_2003]. 

Par extension, le raismmement détaillé dans cette partie s'applique à toute espèce chimique 
' • ' , 1 • 1 1 •. 1 . . • . • • • .... 1 • conram1nan!e ne posseaant que aes oro1ta1es s et p, et qu1 ont a1ns1 une 1nr1uence plus ou mo1ns 

néfaste suivant l'élément chimiaue considéré (voir nara~rranhe V1.4). 
.1. ' .1.- --o --~ - - f 

IV.6.2 Influence de la séquence d'empilement 

IV.6.2.1 Fe/ZnSe/Fe 

Freyss et al ont approfondi les calculs réalisés par Butler et ses collaborateurs sur Fe/ZnSe/Fe : 

ils ont considéré différents types de terminaisons à l'interface entre le Fe et le ZnSe (structure de 

type Blende), c'est-à-dire des empilements Fe/ZnSeZn ... ou Fe/SeZnSe ... [Freyss_PRB66_2002]. 

Leurs calculs ab initia basés sur la méthode LKKR montrent que les MIGS correspondant au pic 

dans la DOS du Fe minoritaire sont présents à l'énergie EF quelque soit la terminaison de 
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l'interface (Zn ou Se). En effet, ce sont des électrons d qui ne trouvent pas de partenaires pour 

former des liaisons avec les orbitales sp du sem:i:-conducteur. Dans le cas d'une interface Fe/Zn, 

il n'y a pas de MIGS dans la DOS majoritaire alors que pour une terminaison Fe/Se, l'état 

d'interface est situé à 2eV en dessous du niveau de Fermi. Par conséquent, la polarisation en spin 

des MIGS et donc du courant tunnel est moins importante dans le cas d'une terminaison Se que 

dans le cas d'une terminaison Zn. Ainsi, la TMR devrait être plus importante dans le cas d'un 

empilement Fe/ZnSeZn ... que pour Fe/SeZnSe .... Dans le cas d'une barrière GaAs, les auteurs 

font remarquer que l'influence de la séquence d'empilement est analogue, Ga se comportant 

comme Zn et As comme Se. 

La plupart des JTM qui ont été réalisées jusqu'à présent sont faites avec des barrières d'alumine, 

et cette dernière est amorphe. Une telle structure est impossible à modéliser pour effectuer des 

calculs ab initia. Oleinik et al. ont voulu comprendre les propriétés tunnel dans le système 

Co!AhOiCo en évaluant l'impact de la structure atomique interfaciale sur la structure électronique 

locale [Oleinik_PRB62_2000]. Cela a été possible en considérant non pas une phase amorphe, mais 

une phase cristalline a- Ah03 (saphir) avec l'orientation [0001] sur un plan (111) de Co cfc. 

S'inspirant des problèmes expérimentaux récurrents de sous- ou sur-oxydation de la barrière 

d'alumine, leurs travaux prennent en compte deux types d'interfaces: une terminaison en Al et une 

terminaison en 0, respectivement. Ainsi, ils ont mis en évidence une modification du moment 

magnétique des atomes de Co à l'interface dans le cas d'une terminaison en Al alors qu'il n'y avait 

presque aucun changement pour une terminaison en O. Dans cette dernière configuration, la DOS 

locale minoritaire décroît plus rapidement avec l'épaisseur d'isolant que la DOS majoritaire. 

La DOS minoritaire étant plus importante que la DOS majoritaire à la surface du Co, ceci se traduit 

par une polarisation en spin initiale négative et devenant positive à partir de lOA d'alumine. 

IV .6.2.3 Co/SrTiOiCo 

La même équipe a réalisé un travail similaire pour une barrière en SrTi03 dont les différentes 

terminaisons sont représentées à la figure IV-28 [Oleinik_PRB65_2001]. La configuration la plus 

stable est constituée par une interface Ti02 dont les atomes de 0 se superposent aux atomes de Co 

(schéma a, figure IV-28). Les calculs de structure électronique montrent la création d'un moment 

magnétique antiparallèle sur les atomes de Ti à l'interface. Ceci a le même effet que de changer la 

direction du moment magnétique de l'interface de la couche ferromagnétique et se traduit par une 

inversion de la polarisation en spin comme cela fut vérifié expérimentalement par de Teresa et al 

[DeTeresa_PRL82_1999]. 
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b 

figure IV-28 
Les différentes configurations possibles pour la tri couche Co/SrTi03/Co : 
- inteifaces Ti02 (a) avec 0 au somntet du Co et (b) avec Ti au son1rnet du Co 

Sr 

Ti 

0 
• Co 

-interfaces SrO avec Sr et 0 (c) au sommet du Co et (d) dans les sites interstitiels [Oleinik_PRB65_200I}. 

IV.6.3 Influence des effets de désordre 

La prise en compte de la rugosité est extrêmement difficile. Seules quelques approches grossières 

ont été développées [Caroli_JPC4_1971 ; Itoh_JPSJ68_1999]. La rugosité se présente sous 

différentes formes : rugosité purement «géométrique », défauts d'empilements, dislocations ou 

plus simplement interdiffusion. Toutes ces rugosités modifient la structure électronique locale en 

cassant la symétrie du système ce qui se traduit par un mélange des états de Bloch se propageant 

dans 1 'électrode correspondante. 

S'il s'agit de l'interface {électrode émettrice/barrière}, alors tous les électrons en sont extraits 
• 1, 1 , 1 1 , • • 11" roro . 11 '" • • 11 ,..,. T -1 , • ror-lllUepellGaiT'.JTiellt ae 1eur S)rmeme : 1· erret ae selection vu. au paragrapne 1 v .1 est motns errtcace. 

Cependant, la barrière isolante et l'électrode collectrice filtrent toujours ces électrons en fonction 

de leur symétrie propre. Finalement, la conductance totale reflète les propriétés électroniques de 

la barrière et de son interface avec 1' électrode réceptrice. 

Supposons maintenant que l'électrode rugueuse joue le rôle de l'électrode collectrice. Les électrons 

viennent scanner sa DOS dont on peut supposer, puisque l'interface est rugueuse, qu'elle ne 

présente pas de caractéristiques abruptes et que par exemple, aucun état de résonance interfaciale 

n'est présent, un peu à l'image d'une bande s. Par conséquent, le transport tunnel reflète 

principalement les propriétés de la barrière tunnel et de 1 'électrode émettrice monocristalline. 

157 



Chapitre IV Approche théorique du transport tunnel dans les systèmes épitaxiés -l'exemple du système 
Fe/MgO/Fe 

IV.ï Conclusion 

Ce chapitre a mis en évidence les phénomènes électroniques propres aux systèmes épitaxiés. 

Ces particularités montrent que le modèle de Jullière n'est pas adapté pour décrire le transport dans 

une structure cristalline. Alors que dans les barrières amorphes on distingue les électrons suivant 

leur caractère orbital, dans un système épitaxié, ils sont regroupés par leurs propriétés de symétrie 

déduites des représentations irréductibles du groupe d'espace. La symétrie des états de Bloch et 

leur relation avec la structure de bandes complexes de l'isolant déterminent la conductance tunnel. 

De plus, les états de résonance interraciale peuvent fortement augmenter la probabilité tunnel grâce 

à la grande amplitude de la fonction d'onde. 

Dans le cas du Fe(lOO), le niveau de Fermi est peuplé d'états de Bloch 1'1~, 1'12, 1'15 pour le spin 

majoritaire et 1'12, 1'12' et 1'15 pour le spin minoritaire. L'analyse de la structure en bandes complexes 

donne le taux de décroissance des MIOS associés à chacune de ces symétries électroniques: 

KA1 <KAs< KA2 << KA2'· De plus, sur l'ensemble de la zone de Brillouin, seuls les MIOS ayant un K 

proche de Kmin participent efficacement au courant tunnel. Ainsi, au delà de la « simple » 

polarisation exprimant la différence des populations de spin au niveau de Fermi, on doit concevoir 

une polarisation basée sur le concept de symétrie électronique. 

Compte tenu des taux d'atténuation et le Fe(lOO) étant un demi-métal pour la symétrie 1'1~, 

le transport dans la configuration parallèle est dominé par le canal majoritaire 1'11 alors que 

le canal 1'15 (et principalement le canal Llsmai~ Llsmin) gouverne la conductance antiparallèle. 

Par suite, les calculs numériques basés sur la méthode LKKR prévoient de grands effets 

magnétorésistifs qui augmentent avec l'épaisseur de l'isolant. La conductance minoritaire résolue 

en k;1 montre la présence d'états de résonance interfaciale qui dominent le transport pour de faibles 

épaisseurs (transport quasi balistique) et jouent un rôle dans le régime des épaisseurs 

intermédiaires. 

Nous avons m1s également en évidence l'impûrtance des liaisûns chimiques à l'interface : 

si un faible taux de décroissance est nécessaire pour dominer le courant tunnel, il faut de plus que 

la fonction d'onde puisse se raccorder aux interfaces comme l'ont montré les notions d'efficacité 

d'extraction (cas du ZnSe) et d'injection de spin (électrons 1'11 en configuration antiparallèle). 

Ces liaisons chimiques sont extrêmement sensibles à bons nombres de paramètres : séquence 

d'empilement de la barrière, espèce chimique contaminante, rugosité et peuvent considérablement 

altérer les propriétés de transport par rapport aux prédictions théoriques. 

Ce chapitre a mis en évidence la complexité du transport dans un système ordonné : les électrodes 

monocristallines sélectionnent et la barrière épitaxiée filtre les symétries électroniques. 

Ces mécanismes permettent d'obtenir des signatures franches de la structure interraciale (efficacité 

d'injection/extraction, IRS, ... ) comme nous allons voir dans le chapitre suivant. 
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Chapitre V 

Phénomènes de transport tunnel polarisé en 

spin dans le système épitaxié Fe/MgO/Fe 

Le chapitre II a décrit les qualités structurales de nos rrulticouches. Elles ont montré que nous 

sommes proches du système modèle dont les mécanismes de transport ont été appréhendés au 

chapitre IV. Nous sommes maintenant au point de convergence et à l'aboutissement de ces deux 

chapitres. Au travers de l'analyse des résultats de magnétotransport présentés ici, un certain 

nombre de mécanismes fondamentaux et de prédictions théoriques sont abordés et 

expérimentalement démontrés. 

La première partie concerne les phénomènes de magnétotransport observés ; ils montrent que 

la physique fondamentale sous-jacente dépasse le cadre du modèle des électrons libres. Cependant 

une analogie approximative est possible et sera décrite dans le régime des grandes épaisseurs. 

L'évolution des mécanismes de transport avec la température sera exa..111inée, de même que 1 'impact 

de la concentration de carbone à 1 'interface dont 1 'influence sur la TMR sera démontrée. 

Une partie sera consacrée à la mise en évidence de la participation à la conductance tunnel d'un 

état de résonance interfaciale situé dans la bande de spin minoritaire. Ceci entraîne une inversion 

la symétrie électronique de cet état montrera un autre résultat fort : l'établissement d'un canal AP 

de symétrie L\1, théoriquement interdit aux faibles tensions. 

Nous avons également utilisé le transport tunnel pour mieux caractériser le magnétisme de nos 

couches. Cette propriété a déjà été mise à profit au chapitre III avec les systèmes AAF. De pus, 

nous utiliserons un système de type ex change spring magnet poux « inhiber » artificiellement 1 'état 

de résonance interfaciale en modifiant les épaisseurs des couches magnétiques. 

Enfin, nous montrerons comment la manipulation des structures de bandes et des symétries 

électroniques suivant la nature des couches déposées permet d'obtenir des propriétés 

magnétorésistives « prépensées ». 
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V.î Magnétorésistance tunnel 

V.l.l Forte valeur de la TMR 

Les premiers résultats de magnétorésistance obtenus par notre équipe ont été de 15% à température 

ambiante pour une barrière de IOA de MgO [Popova_APL81_2002]. La grande taille des jonctions 

tunnel (200xl OO)lm2
) et la faible valeur de la résistance tunnel liée à la faible épaisseur de 

la barrière nous obligèrent à faire les mesures en mode deux points de façon à limiter les effets 

géométriques [Veerdonk_APL71_1997; Montaigne_JMMM217_2000; annexe F]. 

Ces premiers résultats étaient prometteurs. Les calculs théoriques réalisés sur le système épitaxié 

Fe/MgO/Fe prédisent une augmentation de la TMF'" avec l'épaisseur de l'isolant. En accord avec 

les prédictions théoriques, nous avons ainsi observé, à température ambiante, 67% de TMR pour 

25A de MgO [Faure-Vincent_APL82_2003] et 100% pour 30A de MgO (figure V-1). 

Les diverses améliorations, aussi bien structurales, chimiques ou lithographiques, ont permis 

d'augmenter la valeur de la Tl\1F.._ et d'obtenir des résultats reproductibles. l\1alheureusement, pour 

de plus grandes épaisseurs d'isolant, l'augmentation exponentielle de la résistance entraîne soit des 

résistances impossibles à mesurer avec notre dispositif expérimental soit des problèmes de 

Cûnductance pamsite à travers le Si02 (annexe F). La figure V.l montre le cycle de 

magnétorésistance pour une jonction avec 30A de MgO sous une tension appliquée de 1 Om V et 

selon l'axe de facile aimantation. Les cycles magnétorésistifs sont en accord avec les cycles 

d'aimantation présentés au chapitre III: à fort champ magnétique, les deux couches sont en 

configuration parallèle (P) puis, lorsque le champ magnétique diminue et inverse son signe, 

le retournement de la couche douce s'effectue vers -200e. La jonction est alors en configuration 

antiparallèle (A.P) et cela se traduit par u11e brJsque augmentation de la résistance. L'état ÂP est 

conservé jusqu'à ce que l'intensité du champ magnétique soit assez forte pour retourner la bicouche 

dure Fe/Co à son tour. 

Pour des telles épaisseurs de barrière (25-30A), la résistance de la jonction proprement dite est 

nettement supérieure à la résistance carrée des électrodes de telle sorte que la longueur 

caractéristique des effets de distribution de courant est largement supérieure à la taille d'une 

jonction mesurée [Verdonk_APL71_1997; Montaigne_JMMM217_2000]. Ceci nous permet 

d'exclure d'éventuels effets géométriques. De plus, ces mesures ont été effectuées en mode deux 

points ; ainsi, même si des effets géométriques étaient présents, la TMR mesurée serait sous-

estimée alors qu'en mode quatre points, eile pourrait être sur-estimée, comme cela fut le cas avec 
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ies premiers résultats de magnétorésistance obtenus par Miyazaki et Tezuka sur des échantillons 

Fe/.AJ.z03/Fe [Miyazaki_Th1J\1}.1139 _1995]. 
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figure V-1 
Cycle de magnétorésistance pour un échantillon Fe!Mg0(30A)!Fe réalisé suivant l'axe [lOO }Fe. 

V.1.2 Simulation des courbes courant-tension 

V.1.2.1 Courbes i(V) expérimentaies 
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figure V-2 
Courbes J(V) en configuration Pet AP pour une jonction Fe!Mg0(25A)!Fe. 

La figure V-2 représente les courbes I(V) en configuration Pet AP pour une barrière de 25A de 

MgO. La courbe l> a un comportement très différent suivant le signe de la tension appliquée : 

en tension négative, la courbe présente le profil caractéristique incurvé mais en tension positive, 

c'est-à-dire quand les électrons sont injectés dans l'électrode inférieure de Fe, on observe une 
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évolution plutôt linéaire. Le compmtement de l'intensité en configuration AP est lui aussi 

nettement différent suivant le sens de la tension appliquée : alors que le courant IAP est inférieur au 

courant lp en tension négative, il augmente fortement et dépasse le courant }p en tension positive : 

cette augmentation considérable de la conductance du canal AP est reliée à la contribution des états 

de résonance interfaciale et sera traitée au paragraphe V.2. Les différences observées entre les 

tensions positive et négative peuvent s'expliquer par des interfaces Fe/MgO et MgO/Fe différentes 

(chimiquement ou structurellement). En revanche, l'évolution des courants P et AP en tension 

positive traduit un comportement très différent : le courant P semble suivre une loi linéaire et 

le courant AP augmente plus que dans sa partie en tension négative. 

Ceci reflète simplement que le transport tunnel n'est pas gouverné par les mêmes mécanismes 

premièrement suivant le signe de la tension appliquée et deuxièmement suivant la configuration 

magnétique. 

V.1.2.2 Pourquoi le modèle de Brinkman est-il inadapté? 

Les modèles de Simmons [Simmons_JAP34_1963] et Brinkman [Brinkman_JAP41_1970] sont 

très utilisés pour simuler les courbes I(V) des JTM afin d'en extraire la hauteur moyenne et 

l'épaisseur de la barrière. Ces formules reposent sur le modèle des électrons libres, ne considèrent 

qu'un seul type d'électrons se propageant perpendiculairement à la barrière (lç,1=0) et leur associent 

q 
un unique vecteur d'onde dans la barrière K = ~~:2 dans lequel <!> et rn* sont respectivement 

1 '. 

la hauteur de la barrière et la masse effective de l'électron dans la barrière. 

Nous avons déjà signalé les raisons pour lesquelles de tels modèles basés sur le concept des 

électrons libres ne sont pas satisfaisants pour décrire les processus tunnel dans les jonctions 

épitaxiées (chapitres I et N). Les courbes I(V) en sont 1 'une des manifestations : la simulation ne 

donne qu'une hauteur de barrière moyenne ainsi qu'un vecteur d'onde eîfectif, Keff, pour 

1 'ensemble des électrons impliqués dans une configuration donnée alors que l'analyse de 

la conductance dans les systèmes épitaxiés montre clairement la contribution d'états de différentes 

symétries. De plus, les paragraphes IV.5 et V.2 montrent la participation d'états positionnés à des 

endroits précis sur la zone de Brillouin dont l'influence se fait fortement ressentir pour des 

épaisseurs faibles. Par conséquent, contrairement au modèle des électrons libres (et de Brinkman), 

Kerr dépend en fait de l'épaisseur de l'isolant et il en est de même pour la masse effective et 

la hauteur de la barrière. De même, il ne faut pas considérer uniquement les électrons ayant 

un Jç,1 nul : les simulations de Brinkman donnent un Kerr qui intègre tous les électrons 

indifférem..111ent de leur composante parallèle, alors qu'en réalité, aucun d'eux ne perçoit la barrière 

de la même manière. 
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De plus, le transport tunnel est sensible à la DOS de l'électrode collectrice explorée par 

les électrons. La forme de cette DOS est caractéristique de la structure cristalline du métal et ne 

peut pas être décrite correctement par des bandes paraboliques (modèle des électrons libres) dans 

la gamme de tension pour laquelle les simulations de Brinkman sont généralement effectuées. 

Enfin, ces modèles de simulation ne prennent pas en compte le magnétisme des électrodes alors 

que les symétries électroniques impliquées sont différentes dans l'une ou l'autre des configurations. 

V.1.2.3 Rapprochement du transport tunnel dans les systèmes épitaxiés 
avec le modèle simple des électrons libres 

Si l'on souhaitait toujours raisonner dans une approche du modèle des électrons libres, 

une description plus adéquate conduirait à définir, pour chaque spin, chaque symétrie et chaque état 

magnétique, une masse effective IThi* et une hauteur de barrière <l>ai bien spécifiques et à leur 

associer un vecteur d'onde Kai· Un rapprochement avec l'analyse de la structure en bandes 

complexes vue au paragraphe IV.2 est alors envisageable : les bandes de valence et de conduction 

des électrons fl1 dans le MgO ne sont séparées que de 7.8eV; à l'inverse, l'écart entre la bande de 

valence Lls et la bande de conduction As vaut approximativement 20eV. Par conséquent, on peut 

dire que la barrière de potentiel <1> 65 vue par un électron A5 est plus grande que celle vue par un 

électron A1: on peut imaginer que chaque symétrie perçoit une marche d'une hauteur qui lui est 

spécifique. Toujours dans l'idée d'un rapprochement avec un modèle simpliste, une bande As (p, d) 

est faiblement dispersive, on peut donc hi associer une masse effective plus importante que celle 

d'une bande 111 (s, p, a) fortement dispersive. En raisonnement d'électron libre, cela implique que 

2m:s<f>as ' · ' d' 1 b b'l' ' d · · d' ' A li 2 est supeneur a Ka1 ; autrement 1t, a pro a 1 lte e transmiSSIOn un etat Lls 

décroît plus vite qu'un état A1 quand on pénètre dans l'isolant. Ainsi, des raisonnements similaires 

tenus pour toutes les autres symétries permettent de modéliser en première approximation 

le transport dans un système cristallin par l'association en paraîlèîe de canaux de conductance avec 

des taux d'atténuation différents, chacun correspondant à une symétrie donnée. Ceci est illustré à 

la figure V -3. Cette figure ne représente que les quatre canaux de conduction associés aux 

symétries «pures » (~1=0) A1, Az, 112• et 11s. Les électrons ayant un ~1 non nul n'appartiennent plus 

à ces symétries et l'étude est plus compliquée puisque tous les caractères orbitaux entrent en jeu 

(voir paragraphe IV.l.S). Cependant, en se plaçant dans le régime des fortes épaisseurs, on peut 

limiter notre modèle aux seuls canaux de conduction perpendiculaires à l'interface. On associe 

alors à chaque canal un Kai reflétant sa participation au courant tunnel: en configuration P, 

Ka2· >Kaz> Kas> Ka1 et en configuration AP, Kaz· >Kaz> Kas (Ka1=+oo car le canal AP A1 n'existe 

pas à faible tension). Dans ce cas, la conductance totale est G oc L exp( -2K IYJd Mgo) . 
Il; 
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Dans le réghue asymptotique où nous nous son1mes placés, la conductmce totale est dominée par 

la conductance la plus grande si bien que le Kefr total correspond en fait à la symétrie survivante 

(il1 en configuration P et Ll5 en configuration AP). Ce modèle rejoint les prédictions 

magnétorésistives théoriques: puisque K~5 (configuration AP) >> K~ 1 (configuration P), on s'attend 

à une forte valeur de la TMR et à son augmentation avec l'épaisseur de MgO. 

figure V-3 
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Schéma illustrant l'équivalence simpliste entre la jonction tunnel Fe/MgOIF e et l'association de résistances 
en parallèle dans le régime des grandes épaisseurs. Chaque résistance est proportionnelle à exp(2K11i dMgo) 
avec K& =+=en configuration AP. Les canaux de conduction L12, L1r sont en pointillés car ils participent très 
peu au courant tunnel, quelque soit la co11jiguration magnétique. 

Régime des faibles épaisseurs 

Lorsque l'épaisseur de MgO ne fait que quelques plans atomiques, la configuration AP est 

gouvernée par les états de résonance interfaciale dont la transmission est quasi unitaire. 

En raisonnement d'électrons libres, cela revient à postuler une hauteur de barrière quasi nuîle et un 

K= 
2m: (/> + k~ pour lequel cette fois-ci on ne peut absolument plus considérer les seuls états 

li 

tels que 1y1=0 puisque es états de résonance interfaciale sont lûCalisés autour de [' mais pas au 

point r (pour de faibles tensions). Par conséquent, en dehors des grandes épaisseurs, il est non 

seulement nécessaire d'intégrer l'ensemble des états sur la zone de Brillouin mais il faut également 

modifier pour chaque épaisseur la valeur du taux d'atténuation de chaque symétrie. 

Cette dépendance du taux d'atténuation en fonction de l'épaisseur de la barrière fausse la valeur de 

la résistance théorique prévue par le modèle de Brinkman par rapport à la résistance expérimentale. 
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La simplicité de ce modèle créé par analogie avec celui des électrons libres mais avec différentes 

maïches de pûtentiel est tûute ïelative : la cûmplexité ïéside dans l'impact du ïéseau cristallin 

d'une part, des électrodes qui sélectionnent les électrons et les différencient en fonction de leur 

symétries électroniques et d'autre part, de la barrière pour laquelle les types d'électrons ressentent 

différentes marches de potentiel, ce qui n'est, en fait, qu'une version fortement simplifiée de 

la structure des bandes complexes. 

V.1.3 Etude en température 

La dépendance en température des résistances Rp et RAP est illustrée à la figure V -4. Comme cela est 

attendu dans le cas d'un transport tunnel [Akerman_APL79_2001], la résistance augmente lorsque 

la température diminue de la température ambiante à 80K. 

figure V-4 

V= 10 mV 

1~u lbU ~uu 24û 
Température (K) 

28û 

Variation relative de la résistance tunnel en fonction de la température pour une jonction F e!Mg0(2 5A)/F e 
dans les configurations parallèle et antiparallèle. 

Cepenfl::~nt, nos mesures indiquent que la variation de la résistance est plus prononcée pour RAP (35% 

de variation relative par rapport à la température ambiante) que pour Rp (seulement 10% de variation 

relative). Les principaux mécanismes entrant en jeu dans la variation de la résistance tunnel avec 

la température sont connus : les émissions ou absorptions de magnons et phonons donnent naissance 

à des canaux de conduction additionnels [Zhang_PRL79_1997; Moodera_PRL80_1998] qui 

augmentent la conductance [Xu_PRB52_1995]. A très basse température, ces canaux de conduction 

additionnels sont gelés, la résistance est maximale. Puis, lorsque l'on augmente la température, 

les phénomènes de diffusion aux interfaces autorisent cette conduction parasite ce qui a pour effet de 

diminuer la résistance. 
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Nous faisons remarquer que la qualité structurale de nos jonctions ainsi que le mode de dépôt de 

la barrière (dépôt par canon à électron et non par oxydation d'une couche métallique, par exemple) 

nous permettent de rejeter les hypothèses d'un canal additionnel via des impuretés dans l'isolant 

créant des états localisés à des niveaux d'énergie précis [Zhang_JAP83_1998 ; 

Vedyayev _PRB63 _200 1]. 

V.1.3.1 Influence de la température sur la configuration P 

Dans le cas du système Fe/MgO/Fe, le canal majoritaire ~1 est le principal canal de conduction 

dans la configuration parallèle. Ses mécanismes de transport sont peu dépendants de 

la température: les magnons (ondes de spin ±1) auraient pour effet de faire passer un électron de 

la bande ~1 de spin up dans la bande de spin dawn, ce qui est impossible puisqu'il n'y a pas d'état 

~1 disponible dans cette bande (voir paragraphe IV.l). De même, l'effet tunnel assisté par phonon 

d'une part doit obéir à certaines règles de sélection et d'autre part, puisque nous sommes en 

présence d'un système cristallin, les phonons sont eux aussi soumis à des obligations de symétrie si 

bien que tous ne sont pas permis. Par conséquent, 1 'effet tum1el assisté par phonon est limité. 

De plus, la transmission des autres états de Bloch (~5 principalement) est nettement inférieure et 

la transmission des canaux de conduction additionnels assistée par les phonons ou les magnons sur 

ces symétries est toujours nettement inférieure à celle des états ~1 • Ainsi, la résistance parallèle 

varie peu avec la températùl'e. 

V.1.3.2 Influence de la température sur la configuration AP 

En revanche, en configuration antiparallèle, on ne peut plus négliger les contributions des magnons 

et des phonons. Dans cette configuration, le canal dominant est le canal ~5 (~smai -7 ~smin et 

~smin -7 ~smai). Les magnons peuvent grandement faciliter le transport tw.1nel des électrons ~5 
puisqu'il y a des états libres ayant la même symétrie dans l'électrode collectrice, quel que soit leur 

spin. Ces phénomènes diffusifs aux interfaces se développent au fur et à mesure que la température 

augmente et entraînent la participation de canaux de conduction parasites, ce qui se traduit par une 

augmentation de la conductance et une baisse de la résistance observée à la figure V -4. 

Ainsi, les mécanismes de conductions suivant les deux canaux de spin sont différents. Une étude 

plus détaillée sur l'influence des phonons et des magnons notamment grâce à des expériences lETS 

(Inelastic Electron TUlliïeling Spectroscopy) fera partie des perspectives à développer à l'issue de 

cette thèse. 
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V.1.3.3 Variation de la TMR avec la température 

Ainsi, puisque les phénomènes de diffusion aux interfaces ne jouent pas sur les canaux de 

conduction de la même manière, les variations relatives des résistances E> et ~ ne sont pas 

identiques. En fait, lorsque la température augmente, les processus de diffusion des magnons 

affectent doublement la TMR: premièrement, l'écart entre Q, et GAP diminue et deuxièmement, 

G -G 
P AP , augmente également. 

GAP 

le terme GAP, qui est le dénominateur dans l'expression TMR 

Le résultat, illustré à la figure V-5, est une décroissance quasi-linéaire de la TMR avec T comme 

cela a précédemment été signalé par Bowen [Bowen_thèse_2003]. 

100 ~ V= 10 mV l .-
?ft. -0!:: 80 
~ 
1-

60 
100 200 300 

Température (K) 

figure V-5 
Variation de la Tl'yf.l?.. en jOnction de la température pour une jonction 17e/l'Yfg0(25A)f.~.J;1e. 

V.1.4 Influence de la nature chimique de l'interface sur le 

transport tunnel 

L'approche qualitative de l'impact sur le transport de la modification de la nature chimique de 

1 'interface a été abordée au paragraphe IV.6. Brièvement, 1 'hybridation d'orbitales s et p entre le Fe 

et les espèces contaminantes situées dans les sites interstitiels diminue la probabilité de 

transmission des électrons ~1 (donc Q, diminue) alors qu'elle n'affecte pas celle des électrons ~5 

(qui gouvernent (1p ). Par conséquent, les calculs théoriques ont prédit une forte diminution de 

la TMR. Nous présentons ici les premiers résultats quantitatifs obtenus sur tro:i<; échantillons ayant 

la même épaisseur de MgO (30A, valeur correspondant à nos meilleurs résultats magnétorésistifs). 

Nous avons signalé au paragraphe II.2.2.6 la corrélation entre les raies de reconstructions sur 

la surface de la couche tampon de Fe recuite et la concentration en atomes de carbone (C). 

La figure V -6 présente les résultats obtenus sur un échantillon dont les clichés RHEED indiquaient 

une reconstruction atypique en (113 ; 2/3) (associée à une forte concentration de C), un échantillon 

avec la reconstruction C2x2 (correspondant à une concentration de C moindre), et enfin un 
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échantillon pour lequel aucune reconstruction n'était visible (le carbone a été piégé par une couche 

de MgO déposée sur le substrat). 

Type A TypeB Typee 
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figure V-6 
Illustïütivii dt l'iïi_flutiîC€ dt lu CüiïtiüiiÜiaîÎûii eii Ciii-!Jûiie à l'iriierfuce ùtjérieure Fe/lvf~O. Lu àijférenc:e des 
champs coercitifs entre les échantillons s'explique par la réduction de 1 'épaisseur de la couche magnétique 
supérieure afin de limiter les inhomogénéités de gravure durant le procédé lithographique pour les 
échantillons A et C. 

L'amplitude de la Tl\1..1{ augmente de 32% à 100% lorsque la concentration de C à l'interface 

inférieure Fe/MgO diminue. Malgré l'absence de caractérisation chimique in situ précise, 

ces résultats permettent de dégager une tendance. Ils sont en bon accord avec les travaux théoriques 

et montrent les modifications du transport tunnel par la contamination chimique de l'interface. 

Toutefois, pour l'instant, une analyse quantitative exacte est difficile car, comme cela a été 

démontré au paragraphe !!.2.2.6.3, l'absence du carbone à l'interface rend possible un.e 

contamination en oxygène dont l'influence néfaste a été analysée au paragraphe 1\1.6. 

Des apprûfûndissements Sûnt en cûurs, aussi bien théûriques qu'expéfuuentaux. 

168 



Chapitre V Phénomènes de transport tunnel polarisé en spin dans le système épitaxié Fe!MgO!Fe 

V.2 Mise en évidence d'un état de résonance interfaciale 

Il a été expliqué au paragraphe IV.S de quelle manière les états de résonance interfaciale (IRS pour 

Inteifacial Resonance State) dominent le transport tunnel dans la gamme des faibles épaisseurs 

(quelques couches atomiques) et peuvent le modifier pour les épaisseurs moyennes (environ une dizaine 

de plans atomiques). Cette partie concerne la mise en évidence expérimentale de ces IRS. L'observation 

de tels états nécessite tout d'abord qu'ils existent en tant que tels. L'origine desIRS est liée à la rupture 

de la symétrie cristalline au niveau de l'interface et par conséquent, ces états sont très sensibles à 

la rugosité de l'interface. Grâce aux processus de croissance et de recuit, l'électrode inférieure de Fe est 

plane et peut être considérée comme une électrode monocristalline parfaite, à 1 'échelle cès terrasses 

(typiquement 200nm). Nous pouvons donc nous attendre à la présence d'IRS comme le montrent 

les calculs de densité électronique interfaciale pour le plan (001) du Fe. Cependant, nous avons vu au 

paragraphe IV.6 que l'ajout d'espèces chimiques peut entraîner des hybridations d'orbitales et ainsi 

modifier les propriétés électroniques de l'interface. Fort heureusement, nous verrons au 

paragraphe V.2.5 que les contaminations en carbone et/ou en oxygène de l'interface inférieure Fe/Mgü 

(identifiées au chapitre II) n'affectent que peu l'IRS que nous avons mis en évidence. 

V.2.1 Mise en évidence expérimentaie 

Pour les courbes illustrées dans ce paragraphe, l'électrode inférieure de Fe est connectée à la borne 

positive V+ de l'appareil de mesure. Lorsque la jonction est soumise à une différence de potentiel 

positive, les électrons extraits de l'électrode supérieure traversent l'isolant et scannent en énergie 

la densité électronique de 1 'électrode inférieure, comme cela est indiqué à la figure V-7. 
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J - 1 1 l.L- 1 
Ill 1-""'j~ ~1. 
u o ~ ~Energie 
Q 1 ~---- -- -v'l l ~ 

-Sr ~ borne-
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ni 5 
2. 
g o f:!::::T=:=::::s;:~~~+.!..__.:.;,_;__~ Energie 

-5 

figure V-7 
Schéma illustrant la correspondance des niveaux d'énergie lorsque la jonction est soumise à une différence de 
potentiel égale à 0.2 V. Seule la configuration AP est représentée. 
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La figure V =8 présente les courbes I(V) et les courbes de conductance G(\') assûciées ûbtenües pûur 

une jonction avec 25A de MgO à la fois pour les configurations P et A_p. Il est intéressant de 

remarquer que pour une tension de 0.19V, la conductance AP devient plus importante que 

la conductance P. Si l'on s'intéresse à la variation de la conductance, on s'aperçoit qu'elle est plus 

prononcée pour la configuration AP que pour la configuration P. L'étude de la densité électronique 

d'une interface Fe(OOl)/MgO révèle l'existence d'un pic dans la DOS minoritaire situé à quelques 

centaines de meV au dessus du niveau de Fermi (figure IV-18). Quand la jonction est soumise à une 

tension positive, les électrons du niveau de Fermi de l'électrode supérieure scannent ce pic de la 

DOS. Ceci s'accompagne d'un plus fort courant tunnel collecté et cela se traduit par l'augmentation 

considérable de la conductance AP qui dépasse la conductance P, entraînant ainsi une inversion du 

0 ' ' 0 RAP - Rp G - G 
s1gne de la magnetores1stance (TMR = = P AP ), illustrée à la figure V-9. 

figure V-8 
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Courbe !(V) pour une jonction Fe!Mg0(25A)!Fe et courbe déduite G(V) montrant plus clairement 
l'augmentation de GAP qui dépasse Gp pour une tension de 0.19V 
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TM.R. déduite de la figure J7-8 et cycles .R.(I-!) pour les tensions O. lV et 0.5V. 
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V.2.2 Observation par STM 

Bien que temporairement satisfaisante, cette analyse en terme de densité d'états minoritaires 

intégrée sur toute la zone de Brillouin n'est pas parfaitement exacte : ce pic dans la densité d'états 

n'est en fait que la manifestation de pics dans la DOS minoritaire résolue en ~1 comme cela est 

illustré à la figure IV -11. 

De plus, les courbes fournies par Butler et ses collaborateurs sont calculées au niveau de Fermi. 

Elles semblent donc indiquer que les IRS peuvent modifier le transport tunnel même à tension 

nulle. Ceci est sans aucun doute valable pour de très faibles épaisseurs de MgO, puisque dans ce 

cas, la transmission de ces états est quasi unitaire [Wunnicke_PRB65_2002; paragraphe IV.5.3]. 

De plus, la largeur de ces pics est plus importante pour les fines barrières et donc plus d'électrons 

sont impliqués dans le phénomène que pour des plus grandes épaisseurs d'isolant 

[Butler_PRB63_200la]. Cependant, pour l'épaisseur de 25À que nous considérons, les pics dans 

la DOS résolue en .[ç,1 sont plus étroits et de plus, la transmission est nettement amoindrie. 

La modification du transport tunnel via les IRS ne peut être rigoureusement comprise qu'en suivant 

1 'évolution de la DOS minoritaire résolue en ~ pour différentes énergies E+e V. Les calculs 

correspondants ont été réalisés grâce au code Wien2k et ils sont en bon accord avec les travaux de 

spectroscopie tunnel de Stroscio et al. [Stroscio_PRL75_1995]. Ce groupe fut~ premier à mettre 

en évidence par STM la présence d'un état de surface pour le Fe(OOI) se traduisant par un pic à 

Ep+0.2eV dans le courant collecté par la pointe STM33 à température ambiante. La figure V-10 

montre les calculs de structure de bande suivant r- X réalisés par cette équipe. Sur ce graphique, 

les états fortement localisés près de la surface sont représentés avec des cercles. On remarque ainsi 

une bande d'états de surface pour le spin minoritaire faiblement dispersive autour du niveau de 

Fermi. Intéressons-nous au voisinage du point r (les autres électrons ont un iç,1 plus grand et ils 

participent moins au transport). Au niveau de Fermi, l'état de surface ne croise aucune bande : 

ces électrons sont confinés à la surface (il en est de même pour la plupart des valeurs de iç,1 puisque 

la bande de surface traverse une zone «vide » de toute autre bande). Mais pour des énergies 

supérieures à&, cette bande de surface rencontre d'autres bandes: les électrons vont pouvoir se 

propager et l'état de surface devient un état de résonance [Turner_PRB30_1984]. 

33 Aupâravant, Turner et Erskine avaient étudié les états de surface de Fe(OOl) par photoémission résolue en 
angle [Turner_pRB30_1984]. 
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Energie 
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figure V-10 
a) Sîructure de bande calculée pour les spins majoritaire (gauche) et minoritaire (droite) suivant r-x pour 
un film de 49 couches de Fe, Les états fortement localisés près de la surface sont marqués avec des cercles 
[Stroscio _P RL 7 5 _199 5]. 
b) Agrandissement du voisinage du niveau de Fermi. L'état de surface devient résonant au point f pour une 
énergie Ep+0.2eV 

Ainsi, lorsqu'on augmente la tension V, la figure V-10 indique que les états de résonance d'énergie 

EF+eV se rapprochent du point [' et l'atteignent pour une tension de 0.2V. Expérimentalement, 

c'est effectivement dans ce voisinage d'énergie que nous observons une conductânce AP devenant 

supérieure à la conductance P. 

V.2.3 Symétrie électronique 

Travailler dans un système épitaxié oblige à raisonner en terme de symétrie, point que nous 

n'avons pas encore abordé pour l'IRS et qui va nous permettre d'identifier le canal de conduction à 

l'origine de 1 'inversion de TMR. 

Les calculs de densité de spin œ l'état de surface minoritaire réalisés pour une surface (OOl)F. en 

contact avec le vide montrent clairement le caractère d 2 de l'IRS (figure V-11). 
z 

172 



Chapitre V Phénomènes de transport tunnel polarisé en spin dans le système épitaxié Fe!MgO/Fe 

figure V-11 

Représentation de la densiîé électronique de l'état de su;face minoritaire au point r dans le plan (11 0) du 
cristal de Fe. Les contours adjacents diffèrent d'un facteur 2, le contour le plus bas correspond à une densité 
de 34 électrons par nm3 [Stroscio_PRL75_1995]. 

Ce résultat est confirmé par les calculs ab initia de Uiberacker et Levy qui montrent la forte 

symétrie ô.1 de l'état de surface (et essentiellement d 2 ), les autres symétries ayant des 
z 

participations nettement inférieures [Uiberacker_PRB64_200 1]. Ainsi 1 'IRS relève de 

la représentation irréductible ô.1 : il ne peut accepter que des électrons issus de l'électrode émettrice 

qui présentent une symétrie identique. 

Les électrons .!11 qui «arrivent» sur l'état de résonance sont une combinaison linéaire des 

caractères orbitaux s,pz et d 2 • Ces électrons sont-ils acceptés quels que soient les poids de leurs 
z 

composantes s,pz et d 2 ou sont-ils filtrés de telle sorte que seule la composante d 2 est acceptée? 
z z 

La probabilité pour un électron ô.1 d'être accepté par l'IRS est proportionnelle à 
1~-~ r:-.-.1 ~ ~ , l _ _ I,_,;.,.;~; ... T., ...... \ • _ _ •• •• • • • • .. • • , .. • 

~ '±'fRs-'(d zz)jM 1 't' ~;···-·(s, Pz' a z2)) ouM est l'element ae la matnce ae transmon ~analOgie avec 

la règle d'or de Fermi) [Bardeen_PRL6_1961]. La théorie des groupes précise les conditions de 

non-nullité de ce terme. Une étude plus approfondie permettrait de répondre précisément à la 

question: l'IRS va-t-il filtrer seulement le caractère d 2 ou va=t=il accepter tous les électrons 111 z 

indépendamment de leur caractère orbital pour la seule raison qu'ils relèvent de la même symétrie 

que l'IRS? Est-il concevable que les composantes s et Pz seront moins bien acceptées que la 

composante d 2 , se traduisant ainsi par un filtrage partiel des électrons ô.1 ? Dans l'état actuel de 
z 

l'avancée de cette thèse, cette question n'est pas résolue. 
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V.2.4 Création du canal antiparallèle A1 

Nous avons vu au paragraphe IV.l qu'à tension nulle, le canal ô., AP ne peut pas s'établir puisqu'il 

n'y a pas d'états de symétrie compatible pour le spin minoritaire à l'énergie EF et que par 

conséquent les électrons ô.1 sont réfléchis à la deuxième interface (le comportement demi 

métallique de Fe au regard de la symétrie ô.1 est à l'origine même de la TMR). Mais à une énergie 

égale à Ep+0.2eV, les électrons ô.1 peuvent entrer dans un IRS de symétrie compatible ; ils ne sont 

plus réfléchis à l'interface :le canal ô.1 AP est créé. Cependant, il reste encore un point important à 

expliquer : pour que ce canal existe réellement, il faut que ses électrons soient acceptés par le 

volume. Or, aucune bande de volume de symétrie ô.1 n'existe entre & et EF+ 1.8eV pour le spin 

minoritaire (figure IV-3). Comme cela a été expliqué au paragraphe IV.5.4, les différents chocs 

subis par ces électrons au cours de leur thermalisation changent leur symétrie (ou leur spin) et ils se 

propagent dans le volume. 

L'analyse faite ici permet d'expliquer la considérable augmentation de la conductance AP : 

au canal ô.5 AP déjà existant à très faible tension vient s'ajouter le canal 111 AP. Nous faisons 

remarquer qu'il est normal que ce canal soit activé pour une tension suffisamment élevée mais 

la structure de bandes du volume ne prévoit sa participation que pour des tensions nettement 

supérieures à 0.2V (entre 1.4V et 1.8V suivant la méthode de calcul, voir figure IV-3). Ce canal 

additionnel possède des caractéristiques intéressantes : premièrement, à l'instar œ son homologue 

le canal d 1 P qui domine la configuration P, ses états de Blocl1 sont ceux dor1t le taux d'atténuation 

dans la barrière est le plus faible et deuxièmement, leur efficacité d'injection est fortement 

augmentée par le caractère résonant de l'état de surface scanné à cette énergie 

[Wunnicke_PRB65_2002]. Le résultat est l'augmentation spectaculaire et «inattendue » de 

la conductance AP. 

V.2.5 néplacement en énergie de l'IRS 

Ce paragraphe traite de la dispersion, théorique ou expérimentale, de la position des IRS et justifie 

les differences que nous avons observées d'un échantillon à l'autre au cours de l'étude en 

température qui sera analysée au paragraphe suivant. 

Tout d'abord, la position en énergie de l'état de surface (de même que la prédiction de son 

existence) dépend fortement de 1' approche théorique de la structure de bande full ou spherical 

potential). Dès 1975, Carothers et Kleinman avaient mis en évidence cette sensibilité extrême au 

potentiel [Caruthers_PRL35_1975]. Ainsi, les résultats héoriques placent l'IRS à une énergie 

variant de -O.leV [Fang_SS445_2000] à 0.3eV [Biederma.fl.l'l_P!U.76_1996] par rapport au niveau 
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de Ferrni, bien que la plupart le situe près de EF+0.2eV [Stroscio_PRL75_1995 et 

Papanikolaou_PRB62_2000 par exemple]. 

Expérimentalement, la position en énergie de tels états dépend bien évidemment de la qualité de 

la surface, qu'il s'agisse de rugosité, de reconstruction ou d'impuretés. La structure électronique 

locale des surfaces de Fe(OOl) a fait l'objet de nombreuses investigations par STM. Oka et al. ont 

montré qu'un simple réarrangement des atomes de surface est suffisant pour déplacer l'IRS en 

énergie :pour le Fe(OOl), le passage d'une surface (lxl) à une reconstruction C(2x2) déplace l'IRS 

de 0.2eV à 0.4eV au dessus de & [Oka_JJAP_2002]. Les auteurs font remarquer qu'il s'agit bien 

d'un simple réarrangement des atomes de Fe puisqu'aucune espèce chimique contaminante n'a été 

détectée. Dans la même idée, Bischoff et al ont montré la disparition de 1 'état de surface en bord de 

marche des terrasses de Fe [Bischoff_PRB68_2003]. De plus, ils ont constaté le décalage de l'IRS 

vers de plus hautes énergies lorsque la taille des îlots, sur lesquels sont effectués les mesures 

spectroscopiques, diminue. Ce décalage peut atteindre 0.43eV pour de très petits îlots. Cette même 

équipe a montré qu'une forte concentration de C sur une couche de V déplaçait le pic vers une plus 

haute énergie, conséquence de la redistribution de la charge électronique en surface 

[Bischoff_PRL86 _200 1]. 

On peut s'interroger sur l'impact des espèces contaminantes sur la forme de la densité de charge de 

l'IRS, autrement dit : a-t-on toujours une orbitale de type d 2 ? Dans le cas d'impuretés de Si 
z 

insérées dans une matrice de Fe, Biedennann et al. ont conclu à une légère inclinaison de l'orbitale 

d 2 des atomes de Fe de surface suite à la faible création de liaisons avec les orbitales set p du Si 
z 

[Biedennann_PRL76_1996] : la sy1uétrie de l'état de résonance interfaciale est préservée. 

Le carbone appartenant à la même colonne de la classification périodique, on peut espérer une 

conclusion similaire (ce raisonnement peut d'ailleurs s'étendre à toute autre espèce chimique 

adsorbée qui ne possède pas d'électrons d). Au moment de la rédaction de ce manuscrit, des calculs 

sont en cours pour valider, au moins qualitativement, cette hypothèse mais ils nécessitent de 

~.;ummîi..n; pr6alablement la position exacte des atomes de Cà l'interîace Fe!lvigO, position qui sera 

obtenue grâce à un calcul de minimisation d'énergie. Un raisonnement similaire peut être tenu en 

cas de présence d'atomes d'O puisque les travaux de Butler et al. montrent clairement que 

la présence d'oxygène interstitiel n'affecte que les orbitales s et p du Fe de surface (voir 

partie IV.6.1 ). Bien évidemment, les orbitales d 2 des atomes de Fe immédiatement situés sous la 
z 

surface sont, quant à elles, fortement perturbées par une hybridation verticale avec les orbitales Pz 

des atomes 0 des sites interstitiels. 
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V.2.6 Etude en température 

Afin de mieux comprendre les mécanismes qui régissent cet IRS, nous avons effectué des mesures 

en température. Les courbes présentées dans cette partie ont une TMR modérée due à la présence 

de carbone. De plus, elles ont été obtenues sur un échantillon pour lequel le point d'inversion se 

produit pour une tension de 0.48V à température ambiante. Cette valeur est différente de la valeur 

de 0.19V reportée au paragraphe V.2.1 mais lliï tel déplacement en énergie d'un échantillon à 

l'autre a été expliqué au paragraphe précédent. En effet, même si nos échantillons ont été réalisés 

en appliquant le même protocole expérimental, la taille des terrasses, la morphologie de la surface 

de Fe après recuit et la caractérisation chimique exacte de l'interface sont des variables méconnues 

d'ün échantillon à l'autre et modifient la reproductibilité des résultats. L'inconnue essentielle reste 

la concentration de carbone : si par la suite nous avons piégé le carbone grâce à une couche de 

MgO déposée préalablement sur le substrat (voir paragraphe II.2.2.6), les échantillons discutés dans 

cette partie datent d'une époque antérieure et sont donc sujets à de fortes variations de la teneur 

surfacique en carbone. 

Parmi les phénomènes dépendant de la température, nous pouvons citer les interactions électrons­

électrons, électrons-phonons et électrons-magnons de même que nous pouvons imaginer une 

diminution de l'agitation thermique (de l'ordre de !BT) et de la largeur du pic dans la DOS. 

En première approche, nous pouvons dire que ces deux derniers phénomènes auraient tendance à 

retarder l'activation de l'état de résonance. A notre grande surprise, nous n'avons trouvé aucune 

étude sur l'évolution avec la température de l'énergie de cet état de surface pour le Fe(OOl), 

Une étude sur le sujet est prévue en collaboration avec l'équipe de Spectroscopie des Surfaces de 

notre laboratoire, aussi bien sur l'influence du carbone que sur celle de la température. 

Expérimentalement, lorsque la température descend de 294K à 84K, le point d'inversion passe de 

0.48V à 0.45V (figure V-12). Ainsi, l'activation de l'état de résonance se produit plus tôt, en terme 

de tension appliquée, ce qui accréditerait la thèse d'un déplacement de l'IRS -..ers les basses 

énergies. Les mesures de spectroscopie tunnel en fonction de la température devraient venir 

confirmer prochainement nos observations. 
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Evolution de la TMR avec la tension pour deux températures différentes (294K et 84K). 
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Fixant la tension à la valeur de 0.465V, c'est-à-dire à une tension comprise entre les deux valeurs 

extrêmes 0.48V (T=294K) et 0.45V (T=84K), nous avons mesuré l'évolution des valeurs res 

résistances Rr et ~ en fonction de la température comme cela est représenté à la figure V -13. 

A température ambiante, ~P est supérieure à :Rp et la TMR est positive. Lorsque la température 

diminue, les résistances augmentent comme cela est attendu dans le cas d'un transport d'électrons 

par effet tunnel mais l'augmentation de Rp est plus importante que celle de RAP. Les deux 

résistances atteignent la même valeur pour la température de 228K. A cette température, la TMR 

est nulle et devient négative pour des températures inférieures. 

figure V-13 
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En haut: Agrandissement de la figure V-12 pour des tensions proches de l'inversion du signe de la TMR 
En bas: Variation des résistances Rp et RAP avec le température pour la tension V=0.465V. La TMR est 
positive à température ambiante puis inverse son signe à de plus basses températures, en accord avec le 
graphique en haut. 
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Nous avons vu au paragraphe V.1.3 que lûïsque l'état de ïésûnance n'est pas activé (i.e. à très 

faible tension) la variation avec la température est plus importante pour R-AP que pour R.., (30% de 

variation relative contre 10%). La figure V -13 nous montre le comportement inverse: la variation 

relative de ~ est plus importante que celle de lk à la tension particulière de 0.465V. Cette 

différence est d'autant plus forte que l'état de résonance est impliqué dans le transport tunnel, c'est­

à-dire lorsque la tension dépasse 0.48V. Ceci est nettement visible à la figure V-14 où une tension 

appliquée de 0.5V conduit à des variations relatives de 16% pour Rp et de 10% pour ~P· Un tel 

comportement montre bien que les mécanismes de transport impliqués sont différents suivant que 

l'état de résonance est activé ou non. En effet, d'une part on peut s'attendre à un comportement 

particulier lié à la nature même de l'IRS et d'autre part, pour de faibles tensions, le canal AP est 

constitué d'électrons ~5 alors qu'une fois l'IRS activé, le canal AP est dominé par des électrons du 

type ~1 • Les processus de spinjlip participent ainsi moins au transport tunnel dans la configuration 

AP. 
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figure V-14 
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V= 0.5V 
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Variation des résistances Rp et fW, en fonction de la température pour une tension nettement supérieure à 
la tension d'inversion du signe de la TMR. 

V.2.7 Etat de résonance sondé par STM polarisée en spin 

Le groupe de Kirschner a mis en évidence la présence d'un état de résonance interfaciale pour 

le Co(OOOl) hep [Ding_PRL90_2003]. Pour cela, ils ont mesuré la TMR pour le système constitué 

d'une pointe magnétique amorphe (borne négative), du vide et d'un échantillon monocristallin de 

Co(0001) (borne positive) dont la figure V-15a représente la structure de bande en volume suivant 

la direction r-~-A qui correspond à ~1=0 dans une structure hep. Entre le niveau de Fermi (OeV) et 

leV, la polarisation est proche de la valeur -1 puisque seules les bandes minoritaires sont présentes. 

Ainsi, lorsque les électrons sont injectés dans le Co, on s'attend à observer une TMR constante 

entre 0 et 1 V. Lorsque la tension appliquée est négative, les électrons sont injectés dans la pointe 
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STM. Celle-ci étant amorphe, sa densité spectrale présente un profil adouci, c'est-à-dire sans pic 

abrùpt, et la T~v1R doit être constante. C'est effectivement ce qui est observé à la figure V=16a. 

Les calculs théoriques réalisés par cette équipe mettent en évidence la présence d'un état de surface 

majoritaire situé à 0.2eV au dessus du niveau de Fermi (flèche noire à la figure V-15b). 

En diminuant la distance pointe-échantillon, la probabilité de transport tunnel via cet état de surface 

est augmentée. Par conséquent, la TMR diminue et atteint son minimum pour une tension de 0.2V. 
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figure V-15 
a) Structure de bande résolue en spin pour le Co hep massif suivant la direction T-.1.-A (k;;=O) 
b) Densité spectrale du Co(OOOI) résolue en spin et couche par couche à k11=0 pour les 4 premières couches 
(S, .. , S-3) et le massif (B). La flèche marque l'état de surface. [Ding_PRL90_2003}. 
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figure V-I6 
Variation de la TMR avec la tension pour une surface de Co(OOOI). La pointe magnétique a été stabilisée à 
IV, InA (a) et IOOmV, I nA (b). La courbe (a) correspond à ce que l'on peut rapprocher du régime 
asymptotique et la courbe (b) correspond au régime des faibles épaisseurs. [Ding_PRL90_2003}. 

L'impact de cet état de résonance interfaciale sur le transport tunnel est très similaire aux résultats 

obtenus sur notre système tout solide. De plus, ceci montre également qu'il est possible de jouer 

avec la sensibilité du système à l'état de surface comme cela a été fait en variant la distance pointe­

échantillon dans le cas des mesures STM. Pour le système Fe/MgO/Fe, un résultat analogue devrait 

être obtenu en augmentant l'épaisseur de MgO de manière à diminuer l'impact de l'IRS sur 
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la variation de la TMR. Ainsi, dans un régime asymptotique, ceci devrait se traduire par une T1v1R 

globabment constante en tension positive. Dans le même esprit, la partie V.3.2 traite des 

phénomènes de transport sur des échantillons Pd!Fe/MgO/Fe et montre qu'il est possible de 

découpler l'IRS du volume en modifiant la structure électronique des couches inférieures; 

le paragraphe V.4.2 montre le découplage« magnétique »de l'IRS. 

V .3 Manipulation des propriétés magnétorésistives via 

la structure électronique 

La plupart des équipes de recherche intéressées par la magnétorésistance ont étudié des JTM 

constituées d'électrodes polycristallines et d'une barrière amorphe. Dans de telles multicouches, 

les effets de stmctùre électronique sont moyennés par le grand nombre de grains de telle sorte que 

le modèle des électrons libres est globalement valable. Par exemple, les courbes I(V) suivent 

effectivement une loi en V3 dont l'allure est directement ajustée par les paramètres intrinsèques du 

système (masse effective, hauteur et largeur de la barrière). Dans les systèmes épitaxiés, 

les structures électroniques propres aux matériaux sont conservées. Cette propriété laisse entrevoir 

la possibilité de modifier et d'adapter le système afin d'atteindre des effets électroniques souhaités. 

Nous en présentons ici deux illustrations. Tout d'abord, la rugosité de l'interface supérieure de Fe 

permet la destruction de l; état de résonance présent dans 1' électrode inférieure. Ceci conduit à une 

TMR faiblement dépendante de la tension appliquée, phénomène amplifié par les effets de filtrage 

du MgO. Ensuite, l'utilisation d'une couche tampon de Pd dans l'élaboration de JTM 

Pd/Fe/MgO/Fe/Co a permis de découpler l'état de résonance du volume et d'annuler l'inversion de 

TMR constatée au paragraphe V.2. 

V.3.1 TlViK ïaiblement dépendante de ia tension 

Maintenant, nous nous intéressons au transport tunnel toujours sur le même type d;échantillon qui 

présente une inversion de TMR mais nous appliquons une tension négative, c'est-à-dire que 

les électrons sont extraits de l'électrode inférieure et injectés dans l'électrode supérieure. 

La figure V -17 montre que la TMR varie peu avec la tension : le Vi12 vaut -1.9V à 84K et 

-1.6V à la température ambiante. L'évolution en parallèle des conductances Gp et GAP est 

représentée en insert sur cette même figure. 
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Courbes TMR(V) en tension positive et négative à basse température (84K) et à température ambiante pour 
un échantillon Fe/Mg0(25A)!Fe/Co. En insert: courbes Gp(V) et GAP(V) pour T=84K; notez l'évolution en 
parallèle des conductances en tension négative conduisant à une TMR quasi constante. 

Les mécanismes responsables de la chute de la TMR avec la tension sont : 

la diffusion de spin liée à des défauts [Zhang_JAP83_1998] ou à des impuretés magnétiques 

[Jansen_PRB61_2000; Vedyayev_PRB63_2001] dans la barrière qui dépolarisent les électrons 

les interactions électron-magnon [Moodera_PRL80_1998] ou les excitations de spin aux 

interfaces [Zhang_PRL79_1997]. 

La qualité de notre barrière tunnel d: de ses interfaces nous permet de supposer que le premier 

mécanisme est inexistant et que le deuxième est fortement réduit, d'autant plus que la symétrie 

cristalline impose des règles de sélection aux magnons si bien que tous ne sont pas permis. 

Cependant, nous ne pouvons pas exclure complètement leur participation à la diminution de 

la TMR avec la tension. 

Enfin, le dernier mécanisme invoqué pour expliquer la variation de la TMR avec la tension est 

le profil ùe la DOS. Iv1algré la croissance épitaxiale, nous avons signalé que lïnterîace Iv1g0/Fe 

supérieure est de moins bonne qualité que l'interface inférieure. Nous pouvons donc supposer 

que la rugosité adoucit la DOS interfaciale de telle sorte qu'aucun pic et aucun état de 

résonance ne sont présents, un peu à l'image d'une bande s. De plus, cet effet de lissage est 

amplifié par deux facteurs. Le premier est la sélection des symétries électroniques qui s'opère 

d l ' '1 d • 11' • ~' • • ~ • ] '1 d A { d Î ans e ectro e monocnsta me tn1eneure et qut 1avonse .es e ectrons e type til ,s, Pz, z2 r 

Le deuxième est l'effet de filtrage de la barrière: les électrons /).1 sont moins atténués que 

toutes les autres symétries électroniques. Ainsi, ces deux filtres supplémentaires favorisent 

le passage des électrons appartenant à des bandes plutôt de type s. Le résultat est une variation 

relative similaire pour Gp et GAP avec la tension se traduisant par une TMR quasi constante. 
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Nous incitons le lecteur à comparer nos résultats (système tout solide) avec ceux publiés par Ding 

et al. (spectroscopie STM) [Ding__PRL90_2003], en particulier la figure V-16b avec la figure V-17. 

Par analogie avec leurs résultats, nous avons l'intention d'augmenter l'épaisseur de MgO (ce qui a 

le même effet que d'éloigner la pointe STM dans l'expérience de Ding et al.) et ainsi diminuer 

la participation de l'IRS au transport tunnel. L'effet attendu est similaire à celui présenté à 

la figure V-16b: la TMR devrait être constante quelque soit le signe de la tension. 

V.3.2 Pd/Fe/MgO/Fe : inhibition/découplage électronique de 

l'IRS 

Nous venons de voir au paragraphe V.2 l'influence d'un état de résonance interfaciale sur 

le transport tunnel. Afin de mieux mettre en évidence le rôle joué par la structure électronique dans 

un système épitaxié, nous avons réfléchi à un moyen pour découpler cet état de résonance 

interfaciale du volume de manière à minimiser son influence. Pour cela, il fallait imaginer une 

structure électronique telle que pour l'énergie correspondant à l'IRS (approximativement 0.2eV), 

aucun état du volume ne soit disponible. Nous avons alors étudié les structures électroniques de 

différents matériaux en nous limitant dans un premier temps aux métaux non magnétiques, dont 

l'analyse des résultats serait facilitée puisque les densités et symétries des spins up et dovvn sont 

égales. De plus, le matériau retenu devait s'épitaxier dans le système Fe/IVfgO. Toutes ces 

considérations théoriques et nécessités expérimentales sont vérifiées par le Pd. 

En effet, la réalisation d'une électrode inférieure de type Mg0//Fe(15À)/Pd(400À)/Fe(25À) répond 

aux exigences cristallographiques comme cela a été démontré au paragraphe II.3.3. Après la 

croissance couche par couche du film de 25A de Fe (vérifiée par les oscillations d'intensité 

R.HEED), l'analyse ex situ par .A~M a permis de s'assurer que les échantillons réalisés avec du Pd 

ont des propriétés cristallographiques extrêmement proches des échantillons « standard » 

Fe/MgO/Fe, notamment au niveau de l'interface inférieure Fe/MgO. 

De plus, la structure électronique du Pd (représentée à la figure V-18a) montre que sa densité 

d'états diminue rapidement au dessus du niveau de Fermi. Dans nos conditions expérimentales, le 

Pd adopte une structure cfc. Son groupe de symétrie et le groupe du vecteur d'onde sont identiques 

à ceux du Fe cc, par conséquent, suivant la direction [001], les états de Bloch sont également 

nommés .11i. Bien que l'épitaxie conserve la symétrie .111 entre le Fe cc et le Pd cfc, au delà de 0.2eV 

au dessus du niveau de Fermi, la seule bande présente est une bande dispersive, certes de symétrie 

~1 , mais dont l'analyse révèle principalement des caractères ûrbitaux s etp (figure V-18b); de plus, 

peu d'états sûnt dispûnibl;s (figure V-18a). Ainsi, l'état de résonance interfaciale de type d zz dans 
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ie Fe ne trouve pas de caractère orbitai similaire dans ie Pd. Ce «désaccord » de caractère orbitai 

conduit à un effet de filtrage entre ~Fe et le Pd et affecte fortement la propagation cohérente des 

ondes de Bloch venant de l'électrode de Fe supérieure pour les électrons dont la longueur de 

cohérence de spin est supérieure à la largeur de l'électrode inférieure de Fe. Ceci est 

schématiquement illustré à la figure V -19. 
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figure V-18 
a) Densités spectrales calculées avec le code Wien2k. 
b) Structure de bandes du Pd massif. Les bandes sont tracées en fonction du poids du caractère orbital d ce 
qui laisse ressortir le caractère majoritaire (s, p) des électrons nettement au dessus du niveau de Fermi. 

figure V-19 
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if"''"············· Tension plus importante 

A faible tension, les ondes de Bloch incidentes de spin up se propagent de façon cohérente à travers tout 
1 'empilement. 
Pour une tension plus importante, la thermalisation a lieu dans l'électrode de Fe: le transport tunnel devient 
insensible à la couche de Pd. 
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Ainsi, contrairement au paragraphe V.2 dans lequel nous avons vu que lorsque l'énergie des 

électrons collectés égale l'énergie de l'IRS, une forte augmentation de la conductance AP se 

produit et inverse le signe de la TMR, la présence de la couche tampon de Pd n'autorise pas 

le processus résonant si bien que l'IRS est découplé du volume et aucune augmentation de 

la conductance AP liée à un processus résonant n'a lieu (figure V-20) [Tiusan_PRL93_2004]. 

a) iJ c~- l h b) 0,351 
1 T=293K T=293K -v 60 

~ 
" 

Tens?~n (V} 
0,4 

0:: 
:il 
1-

] .l 0,15 1 1 1 1 1 1 
-0,6 -0,4 -0,2 0,0 0,2 0,4 0,6 -0,6 -0,4 -0,2 0,0 0,2 0,4 0,6 

Tension (V) Tension (V) 

figure V-20 
Courbes G(V) en configurations P et AP et courbe TMR(V) résultante. L'utilisation du Pd a détruit 
la résonance de l'état de surface et la TMR ne change pas de signe lorsque la tension varie. 

De plus, l'insert de la figure V-20a montre que la conductance parallèle associée principalement au 

spin majoritaiœ décmît lmsque la tension augmente. Cet effet, contraire à ce que l'on attend 

intuitivement, reflète la structure électronique du Pd dont la DOS diminue rapidement au delà de 

EF. Ceci influence directement le raccordement des ondes de Bloch au niveau de l'interface Pd/Fe 

pour les électrons dont la longueur de cohérence/diffusion de spin dépasse l'épaisseur de la couche 

inférieure de Fe34
. Quand la tension appliquée augmente encore, l'énergie des électrons chauds 

augmente et leurs longueurs caractéristiques diminuent. Ces électrons sont alors rapidement 

thermalisés à l'énergie :& dans l'électrode de Fe. La conductance 
1 • . 1 • ... .. ' 

aev1ent alors 1nsens1ble a 

la structure électronique du Pd et augmente à nouveau avec la tension. 

En tension négative, on observe une TM...F~ qui chute peu avec la tension. L'analyse de ce 

phénomène faite au paragraphe V.3.1 sur un système Fe/MgO/Fe est également valable dans ce 

cas. 

34 Dans un métal ferromagnétique, la longueur de cohérence du spin majoritaire est nettement supérieure à 
celle du spin minoritaire (respectivement de l'ordre de lOnm et lnm). 

184 



Chapitre V Phénomènes de transport tunnel polarisé en spin dans le système épitaxié Fe/MgO/Fe 

V.4 Le transport tunnel comme sonde du magnétisme 

Le courant tunnel est extrêmement sensible à la configuration magnétique des électrodes. Cette 

propriété a déjà été mise à profit avec l'utilisation du système AAF comme sonde du magnétisme. 

Les mesures magnétiques effectuées par exemple par SQUID, VSM ou AGMF intègrent le signal 

magnétique sur l'ensemble des couches, puisque la mesure donne M(H) = Lmi cos8;(H) où 

mi est le moment magnétique d'une couche atomique et 8i(H) l'angle qu'elle fait avec le champ. 

x 

A l'inverse, la mesure de la résistance tunnel R(8) oc L mi coseie- I où À est la longueur de 

cohérence de spin des électrons dans les couches magnétiques ; À est donc la profondeur de 

pénétration pour laquelle le transport tunnel sonde le magnétisme. Lorsque les électrons sont 

injectés dans une couche magnétique, la modification de la résistance nous informe sur 

les changements d'aimantation jusqu'à une profondeur de l'ordre de À. 

V.4.1 Magnétisme des JIM standard 

}~ous considérons ici le cas de JTI\1 Fe/l'v1g0/Fe/Co pour lesquelles l'épaisseur de la couche de Fe 

SUpérieure est inférieure à ÔFe critique, paramètre déterminant danS les propriétéS magnétiqueS de 

l'empilement (voir paragraphe III.1.2). Dans ce cas, l'axe facile de la bicouche dure est confondu 

avec celui de la couche simple de Fe : les renversements d'aimantation sont abrupts et le cycle de 

magnétorésistance est bien défini comme cela est illustré à la figure V-21. Cette figure montre 

6galt;meni que le champ coercitiî ùe la bicouche ùure est îortement augmenté lorsque 

la température diminue ( 4000e à 293K et 6000e à 80K), ce qui est normal compte tenu de 

la diminution de l'agitation magnétique. 
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Courbe de magnétorésistance et configurations magnétiques(vue de dessus) en fonction du champ pour une 
JTM Fe(400A)/Mg0(25A)!Fe(50A)/Co(500A). Les mesures sont effectuées suivant l'axe facile, sous une 
tensiûn de JO;nfr et pûur deux ternpératures: 80K et 293K. 

Cependant, nous observons que le plateau correspondant à la configuration AP n'est pas constant. 

Autrement dit, la configuration AP n'est pas parfaitement stabilisée. Cet effet est nette ment visible 

à basse température puisqu'il correspond alors à une variation relative de 10% du signal 

magnétorésistif. 

L'étude du cycle R(H) de la figme V-21 permet d'expliquer ce phénomène. Intéressons-nous à 

la structure en bidomaine du Co sur la couche de Fe. L'axe facile du Co est orienté à 45° par 

rapport à l'axe facile du Fe. Lorsque le champ magnétique diminue, la couche douce se renverse en 

premier. L'échantillon est alors en configuration AP comme cela est indiqué au schéma 2 de 

la figure V-21. Sachant que l'échantillon est orienté suivant l'axe difficile pour les deux variants de 

Co et que le champ magnétique appliqué est négatif à cet instant, il n'est pas impossible que 

les aimantations dans chaque domaine de Co s'écartent de la direction d'application du champ, ceci 

afin de minimiser l'énergie totale du système en satisfaisant à l'énergie d'anisotropie, d'autant plus 

que Kea est environ 10 fois supérieure à KFe- Puis, lorsque le champ magnétique augmente en 

valeur négative, les aimantations des domaines de Co s'alignent progressivement suivant leurs axes 

faciles, configuration favorisée par l'énergie Zeeman et l'énergie d'anisotropie (schéma 3, 

figure V-21). Cet écartement progressif des aimantations dans les domaines de Co est responsable 

de la perte de la configuration AP «parfaite » ce qui se traduit par une légère diminution de 

la résistance et donne naissance à un « faux » plateau antiparallèle. Enfin, lorsque le champ 

magnétique devient trop intense, le système repasse en configuration P de résistance minimale. 
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Nous îaisons remarquer que le phénomène décrit ici est également présent à température ambiante 

mais son amplitude est plus faible : seulement 5% de variation. En effet, du fait du gel des 

collisions inélastiques à basse température, la longueur de cohérence de spin des électrons à 

T=80K, ÀsoK, est supérieure à À293K. Autrement dit, à basse température, le transport tunnel est 

sensible à plus d'épaisseur magnétique qu'à température ambiante. En conséquence, à 293K, 

le signal tunnel sonde principalement les quelques couches interfaciales et donc de moins en moins 

le Co. Ceci explique que l'effet de la déflexion des couches se ressente moins. 

V.4.2 Découplage de l'IRS par exchange spring magnet 

Lorsque l'épaisseur de la couche supérieure de Fe est supérieure à 8Fecritique, nous avons vu que 

la bicouche présente un comportement de type spring magnet pour lequel les aimantations des 

plans de Fe en contact avec le Co sont magnétiquement couplées à ce dernier. Ainsi, lorsque le 

champ magnétique atteint le champ coercitif du Fe, les plans de Fe accolés à l'interface supérieure 

Mgü/Fe, c'est-à-dire ceux qui sont loin de l'interface Fe/Co, se retournent. Ceci donne naissance à 

une configuration des aimantations en forme de ressort comme cela a été illustré à la figure III-4. 

Le cycle de magnétorésistance d'un tel échantillon et ses diverses configurations magnétiques sont 

illustrés à la figure V-22. A fort champ, l'échantillon est saturé (schéma 1, figure V-22). Le champ 

diminue et le renversement de la couche inférieure de Fe (couche douce) place le système en 

configuration AP, ce qui se traduit par le brusque saut de résistance (schéma 2, figure V-22). 

Le renversement des plans de Fe interfaciaux de la couche supérieure Fe/Co se produit pour une 

valeur légèrement plus importante du champ. Il y a alors création d'un profil d'aimantation 

inhomogène qui s'apparente à une paroi de Bloch dans la couche supérieure de Fe dont une partie 

de l'aimantation s'est alignée avec l'aimantation de la couche inférieure. Ceci a pour conséquence 

la brusque diminution de la résistance (schéma 3, figure V-22). Au fur et à mesure que l'intensité 

la couche de Co. De plus en plus de moments magnétiques de Fe sont en configuration parallèle et 

la résistance tunnel diminue progressivement (schéma 4, figure V-22). En effet, nous avons vu que 

le transport tunnel est globalement sensible à une épaisseur magnétique de 1 'ordre de la longueur de 

cohérence des électrons. Lorsque la paroi se déplace vers le Co, le transport tunnel «perçoit» de 

plus en plus de moments magnétiques alignés avec la couche douce. Enfin, la bicouche finit par se 

retourner complètement et le système retrouve sa configuration P (schéma 5, figure V -22). 
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Cycle de magnétorésistance d'un échantillon _[?e(400A)IA1g0(30A)I.F'e(JOOA)ICû(lOOA) de type spring rnagnet 
et les configurations magnétiques correspondantes (vue de côté). 

Nous avons utilisé ce phénomène pour inhiber artificiellement l'état de résonance de l'électrode 

inférieure de Fe qui augmente fortement la conductance AP et induit une inversion du signe de 

la TMR. 

Pour une valeur donnée de la tension appliquée, nous stabilisons le champ magnétique d'abord à 

une forte valeur qui correspond à une mesure du courant pour la configuration P puis nous 

appliquons un champ correspondant à une configuration AP avant d'effectuer à nouveau la mesure 

de courant. La répétition de ce protocole pour plusieurs tensions successives permet de tracer 

les courbes Gp ou AP (V) et }pou AP (V) qui ont été discutées au paragraphe V.l.2. 

Cependant, pour l'échantillon dont il est question dans cette partie, nous avons choisi de faire 

les mesures de courant pour des configurations correspondant aux schémas 1 et 3 de la figure V -22. 

pas à une configuration AP. Comme cela a été décrit auparavant, sur une certaine épaisseur de 

la couche supérieure de Fe, les moments magnétiques interfaciaux sont alignés parallèlement. 

En conséquence, lorsque les électrons sont injectés dans l'électrode inférieure, seuls ceux loin de 

l'interface ont le bon spin pour aller sonder l'état de résonance (spin minoritaire) qui est toujours 

présent mais est moins activé. Il n'entraîne alors aucune inversion de TMR comme le montre 

la figure V-23. Ainsi, nous venons de découpler artificiellement l'état de résonance interraciale en 

modulant les propriétés magnétiques de nos couches. 
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figure V-23 
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Courbe Tlvf.R.(ll) pour un échantillon .~.C?e(400A)Il.-1g0(30A)I.P'e(l OOA)!Co(l OOA) de type spring magnet. Le jeu 
des configurations magnétiques nous a permis d'inhiber l'état de résonance si bien qu'il n'y a pas d'inversion 
deTMR. 

Ve5 Conclusion 

Les résultats magnétorésistifs ont montré la forte potentialité du système épitaxié Fe/MgO/Fe. 

Plusieurs aspects ont été mis en avant 

Le premier concerne la forte TMR qui atteint 100% à température ambiante pour une barrière de 

30A de MgO. Cette valeur encourageante est en accord avec les mécanismes de transport 

particuliers à ce système décrits au chapitre précédent, bien au delà du modèle des électrons libres. 

Bien que sommaires, les premières études en température ont montré que les mécanismes de 

conduction sont fortement différents d'une configuration magnétique à l'autre, phénomène amplifié 

par la nature demi-métallique du Fe au regard de la symétrie L11• 

Ensuite, en accord avec les prédictions théoriques, nous avons démontré l'influence de 

la contamination chimique de l'interface Fe/MgO : pour une même épaisseur de barrière tunnel 

(30À), lorsque la concentration de carbone diminue, la TMR passe de 32% à 57% et atteint 100% 

en l'absence de carbone. Ce résultat expérimental met l'accent sur la nécessité du contrôle de 

l'interface, d'ailleurs aussi bien chimique que structural (taille des terrasses, rugosité). 

L'étude de 1 'état de résonance interfaciale situé à quelques centaines de me V au dessus de EF dans 

la bande de spin minoritaire de l'électrode inférieure de Fe a constitué une partie importante de ce 

travail de thèse. L'analyse de sa symétrie révèle la création du canal AP L11, théoriquement interdit 
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à üne si faible tension. De plüs, notre étüde sur le déplacement de cet IRS avec la températme sera 

prochainement confrontée avec des mesures en STM basse température. 

Dans les systèmes épitaxiés, les structùfes électroniques propres aux matériaux sont conservées. 

Cet aspect laisse entrevoir la possibilité d'adapter la multicouche afin d'obtenir les caractéristiques 

électriques souhaitées. Deux exemples en ont été donnés. Le premier est la destruction de 1' état de 

résonance par la rugosité de l'interface supérieure MgO/Fe conduisant à une TMR diminuant peu 

avec la tension, phénomène amplifié par le filtrage de la barrière et la sélection en symétrie opérée 

dans l'électrode inférieure. Le deuxième est è découplage du volume de l'IRS à l'interface 

inférieure Fe/MgO grâce à l'utilisation d'une couche tampon de Pd. Ce métal permet de conserver 

la symétrie L11 dans l'empilement complet, mais l'analyse de la structure électronique du Pd révèle 

un désaccord de caractère orbital qui détruit la propagation cohérente des ondes de Bloch via cet 

IRS. En conséquence, aucune inversion du signe de la TMR n'est observée. 

Nous avons également inhibé cet IRS mais de façon «magnétique» grâce à l'utilisation de 

systèmes de type spring magnet Le transport tunnel fut également utilisé comme sonde du 

magnétisme de nos JTM. 

Enfin, au travers d'une discussion portant sur la valeur de la résistance tunnel dans les différents 

régimes des faibles 1 intermédiaires 1 fortes épaisseurs d'isolant (annexe F), nous justifions que 

nous nous soyons principalement intéressés à la gamme de 25-30A de MgO. 
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Conclusion et perspectives 

Les propriétés de transport dans les structures épitaxiées ne peuvent pas être décrites correctement 

avec le modèle des électrons libres. Au travers de l'étude du système Fe/MgO/Fe, nous avons 

validé de nouveaux concepts pour une meilleure compréhension de la physique fondamentale 

sous-jacente du transport tunnel polarisé en spin. 

La confrontation des prédictions théoriques avec l'expérience nécessite l'élaboration 

d'empilements aussi parfaits que possible. Une grande partie de ce travail a donc été consacrée à 

l'optimisation de la croissance de chacune des couches ainsi que des propriétés magnétiques des 

couches douce et dure. La technique d'Epitaxie par Jets Moléculaires a permis l'élaboration 

d'empilements monocristallins Fe/MgO/Fe dont la qualité cristallographique a été vérifiée aux 

échelles micro et nanoscopiques par RHEED, MET et AFM. La croissance épitaxiale 

bidimension.nelle du MgO constitue l'atout majeur de ce système modèle puisqu'elle lui assure 

le dépôt de couches de MgO fines et continues, une détermination précise de leur épaisseur, 

des interfaces planes et donc proches de la modélisation théorique ainsi que la conservation de 

la symétrie électronique à travers toute la multicouche. Si les résultats magnétorésistifs ont été 

encourageants, l'optimisation complète du système nécessite un contrôle de la taille des terrasses 

de la couche tampon de Fe de même que la maîtrise de la nature chimique des interfaces puisque 

l'influence néfaste de la présence de carbone à l'interface inférieure Fe/MgO a été démontrée, en 

accord avec les attentes théoriques. 

La croissance bidin1ensiûnnelle du ~v1g0 a permis 1 'élaboration de fines cou.ches de tv1g0 pour 

lesquelles nous avons fourni la première mise en évidence expérimentale d'une interaction 

antiferromagnétique entre deux couches magnétiques par effet tunnel polarisé en spin. La forme de 

la variation du couplage expérimental avec l'épaisseur de l'isolant et sa valeur quantitative sont en 

accord avec les modèles théoriques. Ce nouveau type d'interactions magnétiques a été utilisé pour 

élaborer de nouveaux systèmes AAF et sonder leurs mécanismes de renversement ; il offre de 

nouvelles possibilités qui font partie des premières perspectives, telles que la réalisation de puits 

quantiques, l'étude dynamique du couplage par effet tunnel sous une tension appliquée ou encore 

son utilisation dans des systèmes de type GMR. 
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Le chapitre IV a détaillé les spécificités du transpŒt tunnel dans le système Fe/MgO/Fe. Certaines 

conclusions sont d'ailleurs valables pour les structures épitaxiées en général. L'étude des 

représentations irréductibles du groupe d'espace permet de classer les électrons suivant leurs 

propriétés de symétrie à la différence des systèmes polycristallins avec des barrières amorphes dans 

lesquels seul le caractère orbital compte. Les électrodes monocristallines sélectionnent 

les symétries des électrons et la barrière tunnel filtre leur taux d'atténuation suivant la fonction 

d'onde associée. Ainsi, le Fe(OOl) apparaît comme un demi-métal au regard de la symétrie ~1 : 

cette nouvelle notion de polarisation en terme de symétrie électronique explique les formidables 

effets magnétorésistifs prédits dans le système Fe/MgO/Fe. 

Les résultats expérimentaux ont montré une TMR atteignant 100% à température ambiante. 

Leur confrontation avec les modèles théoriques a permis de valider les aspects spécifiques du 

transport tunnel dans les systèmes épitaxiés. L'étude en température a mis en évidence une forte 

différence dans les mécanismes de conduction des configurations Pet AP. L'étude approfondie sur 

l'impact des magnons et des phonons fait partie des premières perspectives de cette thèse de même 

que des approfondissements quantitatifs théoriques et expérimentaux sur le rôle joué par 

la contamination interfaciale en carbone (aspect abordé expérimentalement dans cette thèse mais 

uniquement de façon qualitative). De plus, les images MET ont montré qu'à partir de dix plans 

atomiques de MgO, des dislocations apparaissent dans la barrière. Toute rupture de la symétrie 

cristalline brise et mélange les symétries électroniques : cela devrait se traduire par des 

modifications mtables de la transmission du courant tunnel mesurables en AFM Conducteur ou 

STM. 

La rupture de la symétrie cristalline dans l'électrode inférieure de Fe donne naissance à un état de 

résonance interfaciale qui modifie les propriétés de transport lorsque h tension appliquée l'active. 

La symétrie de cet état de résonance implique la création d'un canal de conduction AP de type~~, 

inattendu à cette énergie. Ses caractéristiques (forte probabilité de raccordement et faible taux 

d'atténn!-ltion) justifient son importante participation au courant tur1nel et la forte augmentation de 

la conductance AP, responsable de l'inversion du signe de la TMR. Cet état de résonance 

interfaciale a été découplé du volume en modifiant la structure électronique de la couche tampon 

(utilisation du Pd) et inhibé« artificiellement» (magnétiquement) grâce à l'utilisation de systèmes 

de type exchange spring magnet. Enfin, lorsque les électrons sont injectés dans l'électrode 

supérieure, la destruction de la résonance interraciale par la rugosité et la transmission favorisée 

(par l'électrode inférieure et la barrière) des électrons ~1 induit une magnétorésistance variant peu 

avec la tension. 

La forte potentialité du système Fe/MgO/Fe a été démontrée et incite évidemment à l'amélioration 

des propriétés magnétorésistives à cou..~ terme via une croissance strttcturale encore mieux 

maîtrisée et un contrôle de la nature chimique de l'interface. Une fois ces points réglés, 
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l'augmentation de la TIVlK avec l'épaisseur de MgO est un objectif envisageable qui vienàrait 

cûnforter les prédictions théoriques. ~~ous avons également montré la faisabilité de structures à 

doubles barrières, aspects intéressants dans 1 'élaboration et 1 'étude de transistor à électrons chauds. 

Enfin, nous projetons de poursuivre Tétude sur l'obtention de caractéristiques magnétorésistives 

souhaitées grâce à la modulation de la structure électronique des électrodes en jouant sur la nature, 

la symétrie et la séquence d'empilement. 

Cette thèse consacrée aux phénomènes électroniques dans les systèmes cristallins a mis en avant 

la notion de symétrie électronique. Ce degré de liberté supplémentaire offre d'impressionnantes 

potentialités. Prenons deux métaux ferromagnétiques cristallins séparés par une barrière. Si 1 'un des 

deux métaux a une symétrie plus importante que l'autre, alors toutes les symétries électroniques 

seront acceptées lorsque la tension sera appliquée dans un sens mais certaines seront rejetées pour 

la tension opposée. On peut ainsi imaginer un effet de type« diode». Jusqu'à présent, de tels effets 

ne sont observables que dans des structures à doubles barrières mais ils seraient envisageables avec 

une barrière unique ! Une étude plus approfondie montre rapidement que les choses ne sont pas si 

simples, en particulier parce que l'épitaxie de tout l'empilement suppose la compatibilité des 

groupes d'espace des différents matériaux qui partagent donc nécessairement de nombreuses 

symétries électroniques. Une vision encore plus futuriste consisterait à considérer une barrière 

piézo-électrique pour laquelle l'application d'une tension la déformerait et changerait son groupe 

d'espace : certaines symétries ne passeront plus et le courant tunnel sera fortement modifié. 

Jusqu'à présent, «l'électronique de spin conventionnelle a ignoré la symétrie des électrons »mais, 

de la même manière que la maîtrise du spin de l'électron a ouvert un nouveau champ de recherche 

fascinant, 1' alliance de 1 'épi taxie et du transport par effet tunnel apportera autant de nouveaux 

développements dans l'électronique de spin qu'elle en a elle-même apporté à l'électronique 

conventionnelle. 
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Annexe A 
Stoechiométrie du MgO 

Le Mgü est évaporé par canon à électrons. Le faisceau d'électrons frappe des morceaux de 

substrats de Mgü placés dans le creuset. Durant le chauffage et le dépôt du Mgü, le spectromètre 

de masse nous indique un pic d'oxygène. Il semble donc qu'au moins une partie du Mgü se 

sublime en Mg+ et o- à cause du bombardement électronique [Keavney_JAP81_1996]. Comment 

se ïecombinent ces iûns au moment du dépôt sur la couche de Fe? Le ~vigO est-il 

stœchiométrique ? Cette question est cruciale car il se pourrait que l'oxygène préfère s'adsorber sur 

la paroi de l'enceinte ultravide entraînant alors une sous-stœchiométrie en 0 qui risquerait de 

détruire le caractère isolant de la barrière tunnel. 

Les mesures de stœchiométrie ont été effectùées au Laboratoire de Physique des Milieux Ionisés et 

Applications (UMR 7040, Université H. Poincaré) avec l'aide de Damien Genève. Ce laboratoire 

dispose d'un spectromètre Auger à balayage couplé à un MEB (Microlib 310D, Thermo VG 

Scientific). L'imagerie MEB permet de cibler précisément la zone à analyser en Auger. Ceci sera 

très utile à l'annexe B qui concerne les défauts induits par le faisceau RHEED sur une couche 

isolante. 

L'analyse portait sur l'échantillon suivant: Mgü (100) //Fe (400Â) 1 MgO (lOOÂ). L'épaisseur de 

MgO a été choisie suffisamment grande pour que le signal Auger provienne uniquement du MgO 

déposé et non de la couche de Fe sous-iacente. La méîhode consiste à mesurer les hauteurs des pics 

Auger (mode dE/dN) caractéristiques de chaque élément (voir figure A-1 ). Cela permet ensuite 

d'en déduire la stœchiométrie du composé selon les calculs exposés ci-après. Un substrat de Mgü 

pur, nettoyé in situ par gravure ionique, sert de référence. 
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figure A-1 
Spectres Auger d'une barrière et d'un substrat de MgO qui sert de référence. 
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D'après [McGuire_l979], en notant h;ch et h!;h les hauteurs des pics de l'oxygène et du 

magnésium des spectres Auger en mode dérivé pour l'échantillon, Ào et ÀMg les coefficients de 

sensibilité de l'oxygène et du magnésium (c'est-à-dire leur rendement d'électrons Auger), et 

%at;ch le pourcentage atomique en oxygène de l'échantillon, on a: 

Pour le substrat référence, on a de même : 

En supposant que %atoRef vaut 0.5 (MgO pur), on obtient alors 

0/ a'Ech 
/O 'o hEch vhRef 

0 ,... Mg Eh A 
---,---.,.;:.,- - A soit %at0 c = -- . 
hRef xhEch - n 1 +A 

0 Mg 

o/t at Ech X h Ech 0 0 Mg 

0/,. nf Rej v z_, Rej 
/Ow"O ''"'Mg 

(A-1) 

1 A 1""\\. 
v~-L.J 

(A-3) 

(A-4) 

En effectuant plusieurs analyses Auger à différents endroits de la surface de la couche de MgO et 

du substrat, la moyenne des différents %at/ch obtenus vaut 0.53. Cette valeur nous permet de 

conclure que, dans la limite des barres d'erreur, la stœchiométrie du MgO évaporé est très bonne. 
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Défauts induits par le faisceau RHEED 

La technique de diffraction d'électrons de haute énergie en incidence rasante (RHEED) est très 

utilisée pour la caractérisation cristallographique des échantillons. Elle fournit de précieuses 

indications in situ sur la rugosité des couches, le mode de croissance, la structure 

cristallographique, la variation du paramètre de maille, la 1aille des îlots ou encore la vitesse de 

dépôt. L'appareillage utilisé ici est réglé à une tension de 30kV et délivre un courant d'électron de 

501-!A. 

Cette thèse étant axée sur la confrontation des mesures expérimentales avec les prédictions 

théoriques, un point très important est le contrôle de la croissance 2D du MgO sur le Fe, effectué 

par Pu_TIEED en cours de croissance. Cependant, dans le cas d'épaisses couches isolantes, 

cette technique peut s'avérer destructive. En effet, les électrons apportés par le fuisceau RHEED 

sur la surface de l'isolant ne peuvent plus s'évacuer lorsque ce dernier devient trop épais. Par suite, 

iis s'accumulent jusqu'à une densité de charge critique pour laquelle un claquage diélectrique se 

produit. Les défauts induits ont l'apparence de volcans larges de plusieurs micromètres avec une 

couronne de projection tout autour, preuve d'un phénomène violent. Les couches sont 

complètement détruites ce qui est néfaste à l'élaboration de JTM. 

Considérons l'échantillon suivant: MgO (100) Il Fe (400Â) 1 MgO (70Â) 1 Co (400Â) 1 Au (200Â) 

de taille 2x2cm2
• Une fois la couche de Fe déposée et recuite, nous utiiisons le RHEED pour 

vérifier la planéité de sa surface. Le faisceau P'-'-~ED toujours alllL."'né, nous déposons le lv1g0 par 

canon à électrons. Des oscillations d'intensité RHEED confirment la croissance 2D du MgO sur 

le Fe plat. Après le dépôt de plusieurs couches d'isolant, nous observons la déviation du faisceau 

d'électrons sur l'écmn et soudainement un éclair se produit et le faisceau retrouve sa position 

originelle. Ce phénomène se produisit plusieurs fois et avec différentes intensités durant le même 

dépôt de MgO. Par moments, le « flash» était si intense que la caméra CCD, utilisée pour 

emegistrer les images RHEED, disjoncta. La figure B-1 montre les oscillations d'intensité RHEED 

dans le cas du dépôt de MgO sur Fe. Au début du dépôt, nous obtenons les oscillations attendues 

mais au bout d'une cer-._aine épaisseur, supérieure à une dizâine de cûuches âtûrrJques de r-v1g0, 

les oscillations de RHEED disparaissent et on voit apparaître d'autres« oscillations »d'une période 

plus grande. Ces« oscillations »ont été corrélées avec la déviation du faisceau d'électrons. 
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Oscillations d'intensité RHEED obtenues dans le cas d'une croissance 2D et fluctuations de l'intensité RHEED 
liées à la déviation du spot. L'épaisseur totale de MgO est de 70A. 

L'observation de la surface à l'aide d'un microscope optique révèle la présence de plusieurs zones 

présentant des défauts (figure B-2a). L'agrandissement de l'un d'eux montre la forme d'un volcan 

(figure B-2b). Une couronne de projections est visible autour du défaut, comme dans le cas d'une 

« éruption volcanique ». 

figure B-2 
Microscopie optique : 
a) zone à forte concentration de défauts. Chaque point en représente un mais les couronnes de projections sont 
nettement visibles pour les plus gros défauts. 
b) agrandissement d 'un des défauts. On remarque la couronne de projections. La focalisation sur le centre du 
défaut lui-même n'est pas possible à cause de sa hauteur. 
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L'utilisation d'un microscope électronique à balayage (MEB) confirme l'existence de défauts dont 

le diamètre varie entre 1 et lOOflm (figure B-3a). Le MEB utilisé permettait également la 

spectroscopie Auger (AES) avec une grande résolution latérale afin d'obtenir l'analyse chimique 

d'une zone précise. Bien évidemment, les spectres Auger n'ont révélé que la présence d'Au qui est 

la couche de protection utilisée pour cet échantillon. Nous avons alors effectué la même expérience 

de bombardement électronique mais sur un échantillon simplifié : 

Mg0(100)//Fe(400À)/Mg0(100A). Sur un défaut identique à celui de la figure B-3a, nous avons 

alors réalisé des analyses chimiques au centre du défaut et sur la surface libre de tout défaut qui 

sont respectivement numérotées zones 1 et 2 sur la figure B-3a. Il faut préciser que les analyses 

chimiques présentées par la suite ne correspondent pas aux vraies zones 1 et 2: la difficulté 

d'obtenir une image correcte sur une surface isolante nous empêche de fournir une image MEB 

correcte pour l'échantillon Mg0(100)//Fe(400À)/Mg0(100À). Par conséquent, les régions 1 et 2 

indiquent seulement les positions relatives pour lesquelles les analyses chimiques ont été réalisées. 

Les spectres Auger ont été réalisés sur des zones d'environ 500nm de diamètre et sont présentés sur 

la figure B-3b. Ils révèlent sans ambiguïté la présence de Fe à la surface du défaut (zone 1) alors 

que seul du MgO est détecté sur la zone 2. Si nous considérons l'épaisseur de la couche de MgO 

(100A dans notre cas) et la profondeur d'analyse du faisceau Auger (quelques dizaines 

d'Angstrôms), il ne fait aucun doute que la présence de Fe dans le défaut signifie que h couche de 

MgO est détruite localement et est constituée d'un mélange de Fe et de MgO. Il est important de 

préciser que ces défauts n'ont pas été induits par le faisceau d'électrons du MEB puisque nous les 

avions préalablement observés en microscopie opti)_ue, technique « inoffensive » pour 

1 'échantillon. 

La figure B-4 montre l'image tridimensionnelle d'un tel défaut en Microscopie à Force Atomique 

(AFM). La hauteur du défaut est l.6flm, bien au dessus de l'épaisseur totale de l'empilement 

(1000A dans notre cas). Une telle hauteur pourrait être due à l'accumulation de matière provenant 

du voisinage du défaut. Cependant, nous n'avons observé aucune dépression autour du défaut: la 

surface est plane. Par conséquent, une telle hauteur ne peut s'expliquer que par l'apport de matière 

provenant du substrat. Pour valider cette hypothèse, nous avons alors gravé 1 'échantillon pendant 

longtemps. Une fois toutes les couches métalliques gravées, l'impact de la décharge électrique était 

visible sur le substrat. Cela signifie que la décharge électrique est si intense qu'elle détruit non 

seulement les couches mais également une partie du substrat. 
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a) Image MEE d'un défaut pour un échantillon du type Mg0(100)1/Fe(400A)!Mg0(70A)!Co(400A)!Au(200A). 
La ressemblance avec un volcan est évidente. Les zones 1 et 2 correspondent au centre du "volcan " et 
une surface intacte, respectivement. 
b) Spectres Auger présentant les transitions KLL du Mg et de l'O et LMM du Fe. La présence de Fe au centre du 
défaut est clairement mise en évidence alors qu'aucune trace de Fe n'est détectée dans la zone 2. Précisons que 
ces signaux Auger ne correspondent pas« réellement» aux zones 1 et 2 de la figure B-3a (voir le texte). 
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Image AFM d'un défaut. Le point central a un diamètre d 'environ 8pm pour une hauteur de 1.6pm, c'est-à-dire 
nettement plus que l'épaisseur totale de l 'échantillon. La couronne a un diamètre d'environ 25pm. 

Quelques modèles théoriques ont été développés pour décrire la distribution spatiale des charges 

dans des matériaux diélectriques soumis à une irradiation d'électrons. Dans le cas d'électrons 

incidents, la longueur de pénétration n'est que de quelques Angstrôms par conséquent on peut 

imaginer une région irradiée et une région non irradiée comme le modèle développé dans la 

référence [Berkopec_ER68_2001]. Ce modèle prend en compte la dynamique des porteurs de 

charge dans les deux régions différentes. Il montre un déplacement des électrons œ la région 

irradiée vers la zone non irradiée jusqu'à une position d'équilibre où les charges négatives 

s'accumulent. A cause de la répulsion électrostatique, le faisceau RHEED est dévié jusqu'à ce que 

la densité de charge atteigne la valeur critique et soit évacuée par claquage de l'isolant. 

Bien évidemment, ce modèle est un modèle statique alors que dans notre cas, nous bombardons 

l'isolant en cours de dépôt. Cependant, il corrobore le fait expérimental qu'aucun défaut n'est 

observé pour les faibles épaisseurs d'isolant. En effet, la position d'équilibre est alors située très 

proche de 1' électrode métallique voire même dedans. Ainsi les électrons sont évacués soit 

directement soit par effet tunnel et collectés par l'électrode métallique. Dans tous les cas, il n'y a 

pas d'accumulation de charge. 

Je remercie Sylvie Migot-Choux du LPM et Damien Genève du Laboratoire de Physique des 

Milieux Ionisés et Applications pour 1 'aide apportée lors des expériences MEB et AES ainsi que 

pour les discussions scientifiques. 
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Annexe C 
Couplage de Néel 

Le couplage de Néel entre deux couches métalliques est un couplage magnétostatique induit par 

la rugosité des couches magnétiques. Considérons le cas simple d'un profil de type sinusoïdal de 

la rugosité comme illustré à la figure C-1. 

figure C-1 
Schéma illustrant ie coupiage peau d'orange. La rugosité topologique des interfaces {métal ferromagnétique­
isolant} induit l'apparition de charges magnétiques ce qui crée un champ dipolaire HNéel qui couple 
ferromagnétiquement les deux couches magnétiques. 

A cause de l'irrégularité de ce profil, il y a accumulation de charges magnétiques pour chacune des 

couches magnétiques aux endroits pour lesquels le produit scalaire entre le vecteur normal à 

la suif&ce et le vecteui aiüîtiütatiûJ.î ü'est pas uul. Si les rùgosités des interfaces inféricürc ct 

supérieure sont en phase, cette accumulation conduit à la création de dipôles magnétiques et d'un 

champ dipolaire magnétique entre les couches favorisant ainsi une orientation parallèè des 

aimantations [1"Jéel_CRA.S255_1962; Sc"P.rag_P..PL77_2000]. Ce cha.•np, dit de Néel ou «peau 

d'orange », s'exprime en fonction des paramètres que sont la période (À) et l'amplitude (h) des 

oscillations de rugosité, l'épaisseur de la couche magnétique la plus douce (ts) et de son 

aimantation (Ms) et enfin la distance moyenne séparant les deux couches magnétiques : 

1iz ( hz Î (-zn.JZ!fl 
H =----~----lM e' "') 

r;:; 1• s 
"V L. ~ '" < F ) 

(C-l) 
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Annexe C 
Couplage de Néel 

/>~ partir des images de Micmscopie Electmnique à Tnmsmissimï (MET), nous avons estimé 

les différents paramètres entrant en jeu cl::~ns cette expression. Voici l'exemple du calcul 

correspondant à l'image MET illustrée à la figure C-2. Les paramètres estimés de la rugosité sont 

alors À=80A et h""4A ; ts (=8.9À) est connu d'après les oscillations d'intensité RHEED, tF (=70À) 

d'après les calibrations des flux d'évaporation. Sachant que M=1714emu/cm3
, nous obtenons 

HN"" 130e soit, puisque JN=HNX).!FeXtF, JN""0.015erg/cm2
• Compte tenu des erreurs possibles sur 

la détermination des paramètres à partir des images MET, cette vabur est en bon accord avec celle 

obtenue par les mesures magnétiques. 

figure C-2 
Image MET d'une jonction Fe(tp=70A)/MgO(ts=8.9A)!Fe. Le profil de rugosité est symbolisé par les pointillés. 
La période des « oscillations» a été estimée à BOA. 
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Annexe D 

Expressions analytiques des champs de 

plateau et de saturation suivant les axes facile 

et difficile dans les systèmes AAF 

Soit le système AAF considéré suivant : 

J 

Axe 
B 

\ 
figure D-1 
Schéma illustrant la signification des angles 81, 82 et cp repérés par rapport à la direction d'application du 
champ. K1 et K2 sont les anisotropies, t1 et t2 sont les épaisseurs et M1 et M2 les aimantations des couches. J est 
le couplage bilinéaire. 

Son énergie totale s'écrit alors: 

L . . . . ct , , , . / aE {"\ aE {"\ ) ct . , . . a rmnnrnsatwn e 1 energ1e \- = v et --= v con rut aux equat10ns sm vantes : 
ae1 ae2 

I sin( el -el)=~ [MHtl sin el+ Kit] sin 2(el -cp)cos2(el -cp)] 

1- sin( e_ -e.) = _:_fMHt- sine_ + K2t- sin 2(8_- (IJ)cos 2(e, - (IJ) l l --, L 1/ J L L. L L. " L. 1 / , L. 1 _,-' 

(D-2) 
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systèmes AAF 

Résolution suivant P axe facile ( cp=O) 

La détermination des expressions des champs de saturation (Hs) et de plateau (flp) ne peut pas 

s'obtenir directement en passant à la limite, c'est-à-dire en posant directement {SI---70-; 82---70+} 

(pour Hs) et {81---70-; 82---77(} (pour Hp). En effet, cela ne nous apporte aucune information puisque 

tous les termes s'annulent. L'une des manières d'extraire de ces équations les valeurs analytiques 

des champs de plateau et de saturation est la suivante : 

{ 

sine! J.,...---_1_~ 
sin( e2 -e1) - t1 [MH + 2K1 cose1 cos2eJ 

sine2 J 1 

l sin( e2 -e1) t 2 [MH + 2K2 cose2 cos2e2 ] 

soit, en ajoutant les équations (D-3a) et (D-3b) : 

sin el -sin e2 J 1 J 1 ---'------"- = + 
.,;n( {J _ (:J î f r ll/11-l ...1.. '}Y """Cl """'}Cl l f r ILfT-T -L '1 V nnnCl nnn "lCl l" 
IJ..U..I.\'-'2 '-'1} "1 L..LJ'.L..L..L 1 .... ..._:l..l\,,V..:JVl\,..Vt.:J ... VlJ "2 FYL.L..L -,-&,...ll..2\.IV.:)V2"-'V~~V2J 

(D-3a) 

(D-3b) 

(D-4) 

Le champ de saturation suivant l'axe facile, noté lit, correspond à la saturation des couches 

magnétiques, c'est-à-dire pour 81---70- et 8z---70+. 

De plus, on a 
(el +e2) 

cos 2 

8 -8 . 
cos( 2 _ 1 ) 

'J 
k. 

En passant à la limite dans les équations (D-4) et (D-5) (81---70- et 82---70+), on obtient alors 

1-J 1 J 1 
- - t

1 
[MH{ +2KJ+G[MH{ +2K

2
]" 

ce qui conduit à une équation du second degré en Hl dont la résolution donne : 

(D-5) 

(D-6) 

rn_7\ 
,.._,.- 1 J 

Pour le calcul de Hp, le passage à la limite {81--70-; 82----tr(} est également impossible 

(indétermination du signe). On peut cependant écrire : 

sin el +sin e2 - J 1 

sin( e2 -e1) - t1 [MH + 2K1 cose1 cos2e1] 

J 1 
(D-8) 

Avec cette fois : n n n n u -u u -u 
2cos( 2 2 I )sin( 2 2 I) 

n n 
sin( _u_;:_z _-_u-=-.1 ) 

2 

(D-9) 
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Maintenant on peut passer à la limite {8 1~0-; 82~7(} dans (D-8) et (D-9), ce qui donne : 

1=J 1 _J 1 
t1 [MH: + 2KJ t2 [MH: - 2KJ . 

(D-10) 

et conduit à une équation du second degré en Hp F dont la résolution amène à : 

(D-11) 

Dans ces expressions, le signe +/- devant la racine carrée implique deux solutions possibles pour 

chacun des champs H/, Hp F. A ce stade purement analytique des calculs, il est impossible de lever 

cette indétermination. Cependant, en utilisant les cas limites qui sont analysés à la fin de cette 

annexe (K1 =K2=0), on parvient à ne garder que la solution physique acceptable, à savoir : 

H
F K1 + K2 _ J ( 1 1 îl

1 
l 4t1t2 (t1 - t2 ) (K2 - K1) 4t/t2 

2 
(K2 - K1)

2 l 
+ ----+-li + + + (D-12) 

s lvi 2M ~ t1 t2 JL V (t1 + t2 )
2 

J (t1 + t2 )
2 

J
2 J 

et 

On procède de manière analogue : 

J 

sin el J 1 

sin( e2 -e1)- t1 [MH- 2K1 cose1 cos2eJ 
sin e2 J 1 

1- -~--( n n'\=:- ru-TT "'1 v ---A --~"'10 l l :S!!~Uz -uj} tz llVlfl -Ll\..zl,.U1jJz \...tU~bllzJ 

(D-13) 

(D-14) 

Les passages aux limites {8 1~0-; 82~0+} (pour Hsn) et {8 1~0-; 82~7(} (pour & n) mènent aux 

expressions suivantes : 

J 1 J 1 . 
- 1 = [ D J + [ D J pour le champ de saturat10n 

t 1 MH8 -2K1 t2 MH8 -2K2 

(D-15) 

et 

J 1 J 1 
1 = [ D J - [ D J pour le champ de plateau 

t 1 MHp -2K1 t2 MHP +2K2 

(D-16) 
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(D-17) 

(D-18) 

De la même manière que précédemment, l'analyse des cas limites permet de lever 

l'indétermination sur le signe+/- situé devant la racine carrée. Les solutions physiques acceptables 

sont: 

et 

Cas limites 

• Considérons des couches magnétiques isotropes, c'est-à-dire telles que K 1=K2=0. Dans ce cas, 

on obtient: 

(D-21) 

Remarque : dans le cas de couches magnétiques par__faitement isotropes, les notions d'axes facile et 

difficile n'existent plus, ce qui se traduit dans nos équations par H[ = Hsu = Hs etH/ = EP =!!p. 

Ce qui nous conduit à l'égalité Hs = t1 + t2 = Q, Q étant le facteur d'amplification du champ 
Hp t1 - t2 

coercitif de 1 'AAF. 

• Supposons cette fois que les couches présentent des constantes d'anisotropie identiques (K1 = 

K2 = K). Alors on obtient : 

~ ~~ ~ { . . \ - ~· ~ { . . \ 

H;, + LK =-~~~+~let Hg- LK =-~~ ~+~ l (D-22) 
" M Ml t1 t2 ) M Ml t1 t2 j 
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soit 

(D-23) 

et 

(D-24) 

Remarque : on peut faire un développement limité en (tKIJ) dans les expressions de FI/ et EP 
pourvu que (tKIJ)<<l. 

• Si on suppose en plus que l'AAF est compensé (i.e. t1=t2=t) alors: 

H~+2K=_2J etHD_2K=_2J 
--~> . M Mt -- --s M Mt 

et Hp = 0 suivant les axes facile ou difficile. 

Ajout d'un terme d'anisotropie d'ordre 2 

(D-25) 

On suppose maintenant que les deux axes faciles ne sont plus équivalents. Cela revient à ajouter un 

terme d'anisotropie d'ordre 2 pour chaque axe facile @ et <p+rc/2) que l'on notera ~2 et ~2 • 

L'énergie totale du système s'écrit alors: 

(D-26) 

Suivant l'axe le plus facile A (<p=O), la minimisation de l'énergie conduit à : 

I 
sin81 J 1 

sin( ~2 -81) - t 1 [MH + 2K1 cos81 cos 281 + 2k12 cos81 ] 

l_ sm 82 _ J 1 
(D-27) 

l sin( 8 2 -- 81 ) - t 2 [MH + 2K 2 cos 8 2 cos 28 2 + 2k 22 cos 8 2 J 

et, suivant l'autre axe facile B (<p=n/2) : 

r sine, J 1 

~ sin( 82 -81) - t 1 [MH + 2K1 cos81 cos 281 - 2k12 cos81 ] 

1 sin e2 J 1 
l- sin( 8 2 -81 ) = t 2 [MH + 2K 2 cos 82 cos 282 - 2k22 cos82 ] 

(D-28) 
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Les passages à la limite donnent alors les résultats suivants : 

• pour l'axe le plus facile (A) : 

(D-29) 

et 

e pour l'autre axe facile (B) : 

H
B KI -kiz +Kz -kzz 
s+ = 

M 

J ( 1 (fl 1 4Vz(ti- lz) (Kz- kzz- KI+ klz) 4tl \
2 

(Kz- kzz- KI+ k12i l (D-31) - -- - + - 1 + + + --'--'"--::- -'--.!:.----"-~::-'--...:..;;,;.-
2lvf ~ t1 t2 A_ V (t1 + tY J (t1 + t2 )

2 J 2 J 

et 

HB _ Kz -kzz -KI +k12 _ 
P M -

(D-33) 

dont la résolution donne (D-34) 

Ainsi, la mesure de la différence des champs de saturation suivant chaque axe facile nous renseigne 

approximativement sur la valeur de l'anisotropie d'ordre 2. 
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AnnexeE 

Transport tunnel polarisé en spin dans le 

système Fe/MgO/Fe : l'approche de Mathon et 
.....- T .. e umersKI 

Nous allons présenter le travail théorique réalisé par Mathon et Umerski [Mathon_PRB63_2001]. 

Ils ont calculé la conductance tunnel à partir de la formule de Kubo [Mathon_PRB_56_1997], 

valable uniquement pour de faibles tensions appliquées (théorie de la réponse linéaire) et 

strictement équivalente à la formule de Landauer utilisée par Butler et ses collaborateurs et dont 

les résultats sont fortement similaires. Les figures E-la, b et c présentent la conductance 

correspondant aux canaux majoritaire, minoritaire et antiparallèle respectivement, pour quatre plans 

atomiques de MgO. On retrouve le fait que la conductance parallèle soit concentrée autour du point 

r et qu'elle soit dominée par le canal majoritaire, mais avec en plus quatre pics secondaires de 

conductance situés le long des lignes k=ky. La conductance parallèle du canal minoritaire, G>min, 

prend la forme d'un anneau autour du centre de zone et la conductance AP possède elle aussi les 

caractéristiques cumulées des deux canaux de la configuration P mais avec l'absence totale de 

conduction au point r . 

r---------------~-IJ;uu; 
1 "· 

,-" ~~;,. 

"lla.oos 
Il 1) JI ,. 

",_, kfl kr 

1 

(). ,A 

;~ 
oJ 
ô\ 

%, ~ 
l' 
1 1(}.00! 0.0001 

(a) k, {b) k, 

figure E-1 
Distribution des conductances partielles dans la zone de Brillouin 2D pour une jonction avec quatre plans 
atomiques de MgO [Mathon_PRB63_2001]: 
a) GPma;(k;) 
b} GPmin(k;} 
c) GAp(k;;). 

211 



AnnexeE 
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Lorsque l'épaisseur de MgO atteint dix plans atomiques (figure E2), on a atteint le régime 

asy111ptotique :Gr est dominée par le canal majoritaire qui se concentre uniquement autour de r et 

les conductances minoritaire et antiparallèle sont caractérisées par des anneaux très proches du 

point r mais toujours avec un trou au centre de la zone de Brillouin. On peut comprendre ces 

particularités en comparant les densités spectrales des électrodes de Fe au niveau de Fermi avec 

la surface de Fermi complexe du MgO. 

!XHY' 

1 Il"'"' r·· .; k 5.5~J})'{J "~1 ~'"'"' k, 2,2x-Hl ~ 

' 

~ ~ ' ' !, 

ilxH:t" 
-i ! 
LJ$x1!Y' i~4XHJ~ 

L ! 

~~) k1: tt>} k 
' 

{oj k, 

jigureE-2 
Distribution des conductances partielles dans la zone de Brillouin 2D pour une jonction avec dix plans 
atomiques de MgO [Mathon_PRB63_2001]: 
a) GPmaj(k;) 
b) GPmin(k;) 
c) GAp(k;;). 

La figure E-3a représente la distribution des Kmin vus au paragraphe IV.2. A chaque point (kx,ky) de 

la zone de Brillouin, Mathon et Umerski ont calculé Kmin· Les zones les plus claires correspondent 

ainsi à des endroits de transmission maximale. Les figures B3b et c représentent les densités 

résolues en k,;1 des spins majoritaire et minoritaire pour la surface (001) de Fe. On remarque que 

la densité résolue en ~1 du Fe majoritaire est globalement homogène, de sorte que la conductance 

associée (figure B 1 a) présente strictement les mêmes caractéristiques que la surface de Fermi 

complexe : une conductance maximale concentrée en r et quatre pics secondaires. En revanche, 

les maxima de la densité spectrale du Fe minoritaire se situent sur un anneau. Ni la forme de 

la &urfa~t: Ùt: Ft:rrni complexe ni la àensité résolue en iy1 ne peuvent expliquer la présence âe ce 

«trou» dans la conductance au point r. Pour cela, il faut s'appuyer sur l'étude de Butler et al. qui 

montre clairement que la conductance minoritaire (gouvernée par des états L'l5) est extrêmement 

faible au point r, pour des raisons liées à la symétrie cristalline [Butler_PRB63_2001a]. 

Lorsque l'épaisseur de MgO augmente, les différentes contributions situées loin du centre de 

la zone de Brillouin diminuent au profit du point central. Ceci permet de comprendre 

qualitativement les figures E-1 et E-2 ainsi que le passage du régime préasymptotique au régime 

asymptotique. 
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figure E-3 
a) Carte des Kmin(k;) des électrons dans la barrière de MgO 
b) Densité résolue en k11 du Fe majoritaire au niveau de Fermi 
c) Densité résolue en k 11 du Fe minoritaire au niveau de Fermi. [Mathon_PRB63_2ûûij. 

Le calcul de la magnétorésistance et les conductances surfaciques sont illustrés aux figures E-4a et 

b. La conductance majoritaire domine clairement le transport dans la configuration parallèle et 

diminue moins vite que les deux autres conductances (GPmin et GAP) lorsque i'épaisseur de MgO 

augmente. Mathon et Umersk:i associent ces taux de décroissance différents au fait que les trois 

conductances ne sont sans doute pas contrôlées par les mêmes mécanismes, comme cela a été 

montré par Butler et son équipe. La transition régime préasymptotique - régime asymptotique 

s'effectue pour environ sept plans de MgO (huit pour Butler et al.). Alors que dans la limite des 

grandes épaisseurs on observe bien l'augmentation de la TMR également prédite par Butler, 

le calcul effectué par Mathon et Umerski montre que cette dernière oscille étrangement en dessous 

de la limite asymptotique. Aucune explication qualitative n'est donnée. Les auteurs précisent 

seulement que pour les faibles épaisseurs d'isolant, le transport tunnel est gouverné par des états de 

résonance interfaciale comme cela est expliqué au paragraphe IV.5. 

figure E-4 
a) Variation de la TMR en fonction de l'épaisseur de MgO 
b) Variations des conductances GPmaj' GPmin et GAP en fonction de l'épaisseur de MgO. [Mathon_PRB63_2001}. 
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ANNEXEF 
Valeur de la résistance tunnel 

Tous nos résultats magnétorésistifs ont été obtenus dans la gamme des épaisseurs intermédiaires 

c'est-à-dire lorsque la barrière tunnel a une épaisseur de l'ordre de la dizaine de plans atomiques 

(entre 20 et 30Â). 

L'étude des effets de 1' état de résonance nécessite sans aucun doute d'élaborer des JTM avec des 

barrières plus fines, notamment pour l'analyse du couplage par effet tunnel sous tension. 

Malheureusement, la résistance des jonctions devient alors très faible et des effets géométriques 

apparaissent ; les calculs montrent que cela nécessite une structuration des JTM par lithographie 

électronique, procédé autorisant la réalisation de structures d'une centaine de nanomètres contre 

lj..tm au mieux pour la lithographie optique. 

A l'inverse, lorsque h barrière a une épaisseur supérieure à 35A, sa résistance est telle que nos 

appareils de mesures électriques ne sont pas assez sensibles pour détecter les courants (inférieurs au 

nA), ou alors nous mesurons des courbes I(V) fortement non linéaires mais aucune 

magnétorésistance. 

Faibles épaisseurs de barrières 

Les magnétorésistances mesurées peuvent être gravement modifiées par les distributions 

inhomogènes de courant. Ces phénomènes apparaissent quand la résistance des électrodes n'est pas 

n.égligeable devan.t celle de la jon~tion : ceci se produit pour de faibles épaisseurs de barrière et/ou 

de grandes tailles de jonction. Tis sont corillus depuis longtemps [Pederson_APL10_1967] et ont été 

remis à l'ordre du jour par l'observation de fortes magnétorésistances tunnel 

[Miyazaki_JMMM139_1994] et de résistances négatives [Moodera_APL69_1996]. L'une des plus 

belles iliustrations est donnée par Kamugai et ses collaborateurs [Kurnagai_TiwMM166_1997; 

Miyazaki_JAP81_1997] qui ont observé que la TMR mesurée sur des systèmes microscopiques 

était inférieure à celle de jonctions macroscopiques similaires. 

Après l'étude analytique basée sur un modèle unidimensionnel faite par Pederson 

[Pederson_.APL1û_1967], van de Veerdonk et al ont résolu numériquement l'impact de tels effets 

en géométrique croix sur la TMR mesurée [VeerdotLl<:_APL71_1997]. Leurs résultats montrent que 

les mesures électriques en mode quatre points ne sont fiables que lorsque le rapport 
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{résistance de la jonction 1 résistance de l'électmde} est typiquement supérieur à 10. Le lecteur 

pourra également se référer à la thèse de François Montaigne qui a pris en compte l'influence de la 

largeur de l'électrode et de la non-linéarité en tension du courant tunnel [Montaigne_thèse_l999; 

Montaigne_JMMM217 _2000]. A titre d'exemple, la figure F-1 montre la distribution planaire du 

potentiel électrique pour une jonction de taille 45x65f..UI12 et une électrode inférieure de taille 

200x300f..UI12
• Le calcul montre que plus la résistance de la jonction tunnel est faible, plus la 

résistance mesurée par une mesure à 4 points est grande. Par exemple, pour une résistance tunnel 

Rionction=O.lQ, par l'effet de la distribution de la tension nous allons mesurer une résistance 25 fois 

plus importante (Rmesurée""2.5Q). Ceci s'explique par la chute de tension dans l'électrode 

(figure Fl : le courant effectue de larges boucles dans l'électrode inférieure qui contournent la 

jonction). En revanche, si la résistance réelle de la jonction devient plus importante, i.e. 

Rionction-lOOQ, les effets de la distribution de courant seront négligeables et RmesurédRionction :::.1. 

figure F-1 
a) Distribution de tension, superposée sur la vue de dessous de l'ensemble électrode-jonction tunnel. La couleur 
représentée sur une échelle rouge (V= IV)- bleu (V=OV) est proportionnelle à l'amplitude du potentiel V(x,y). 
Les courbes équipotentielles sont représentées en noir et les vecteurs point représentent la densité de courant 
j=-grad(V). 
b) Distribution spatiale de la densité de courant, représentée sur une échelle rouge= Jmax• bleu =}min· 

L'intégration des JTM dans l'électronique de demain nécessite des résistances faibles, ce qui 

revient à üti1iscr des bâ1.1.~ères de fâibles épa.isseuis. ~v1ais, dans ct:: cas, lt::s t;vtaliut;l~ t;[[t;l~ 

géométriques sont contrebalancés par la réduction de la taille des éléments (technologie 0.131-Lm 

actuellement et 0.065!-!m en 2005). En revanche, les jonctions élaborées dans notre laboratoire sont 

de grandes tailles latérales (typiquement 20-100 !lm) et par cm1séquent, ces distributions de courant 

se font cruellement sentir. La résistance tunnel de jonctions Fe/MgO/Fe avec de faibles épaisseurs 

de barrière étant inférieure à la résistance des électrodes, les mesures en mode deux points noient 

le signal magnétorésistif de sorte que nous observons une très faible TMR. Ceci nous oblige à 

effectuer les mesures en mode quatre points, technique de mesure connue pour la manifestation 

d'effets géométriques. La figure F-2 montre l'inversion de magnétorésistance suivant le mode de 

mesure (deux ou quatre p::>ints) ainsi que l'influence de la taille de la jonction sur les résistances 

mesurées en mode quatre points. 
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12,7 

12,6 
a) mesureen 

2 points TMR=+2.6% 

12,5 

ll l §:12,4 

t:t:: 12,3 

12,2 

12,1 

0,268 

LU 0,266 

~0,264 

0,262 
TMR=-2% mesure en 

~) 4points 
û,:!Sû l...-60-'-0 --400-'--.-'20'-0~0 ........ _200 ......... _40.._0~6-'-00....l 

Champ magnétique (Oe) 

§: 
t:t:: 

§: 

0,044 c) 

ANNEXEF 
Valeur de la résistance tunnel 

mesure quatre points 
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Effets géométriques pour une jonction avec 15A de MgO sur une jonction de taille 65 x9 5 pm2 (T = 2 9 3K) : 
a) mesure en mode quatre points. 
b) mesure en mode deux points. 
Effets géométriques pour une même jonction avec 15A de MgO (mesures en mode quatre points, T = 293K) : 
c) jonction de taille 110x160 pm2

• 

d) jonction de taille 45x65 pm2
. 

L'acquisition récente de masques permettant la définition de jonctions de taille micronique, 

l'optimisation du procédé par l'utilisation d'une birésine (LOR3A + S1813) et l'amélioration des 

étapes critiques de lithographie devraient permettre la structuration et la mesure de JTM ayant de 

faibles épaisseurs de barrière. Bien que les effets magnétorésistifs impressionnants ne soient prévus 

que dans le cas de barrières épaisses, le transport au travers d'une tricouche Fe/Mgü(fin)/Fe recèle 

sans aucun doute des trésors de résultats magnétorésistifs, nota!ll..ment par la présence démontrée 

d'états de résonance interraciale. 

Fortes épaisseurs 

Nous avons signalé les problèmes de court-circuit, ou tout au moins de résistance parasite, au 

niveau des bords de l'ék:ctrode inférieure suite au dépôt de Siüz par plasma réactif. La valeur de 

cette résistance parasite est impossible à estimer, cependant il est clair que lorsque la résistance de 

Mgü devient supérieure à cette résistance, les électrons préfèrent emprunter le chemin le moins 

résistif et ignorent donc pour la plupart la barrière tunnel, ce qui détruit fortement tout effet 

magnétorésistif. Le Si02 étant un isolant, nous obtenons des courbes I(V) fortement non linéaires 

(figure F-3) mais ce canal de conduction étant non magnétique (les électrodes de contact sont en 

aluminium), ces jonctions présentent une très faible TMR (inférieure au pour-cent). A 1 'heure 

actuelle, bien que les solutions envisagées aient permis de résoudre bon nombre de problèmes de 

court-circuit augmentant ainsi la reproductibilité des résultats, elles ne sont pas efficaces à 100% ce 

qui explique le manque d'échantillons avec de fortes épaisseurs de MgO. 
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Courbe J(V) pour une jonction Fe/Mg0(40A)!Fe. La courbe est fortement non-linéaire mais aucune 
magnétorésistance n'est observée, preuve d'un transport tunnel non dépendant du spin. 
En insert: image AFM d'un défaut en bord d'électrode (voir partie II.4)fragilisant le dépôt isolant en Si02. 

Epaisseurs intermédiaires 

Le régime des épaisseurs intermédiaires est le régime que nous avons le plus étudié. D'une part 

les résistances dans ce régime sont suffisamment grandes pour éviter tout effet géométrique pour 

les tailles de nos jonctions lithographiées et d'autre part, elles sont inférieures aux éventuelles 

résistances parasites (quand elles existent) de sorte que les électrons préfèrent passer par la barrière 

tunnel. La deuxième raison concerne l'étude minutieuse que nous avons réalisée dans cette ganune 

d'épaisseur après la mise en évidence d'un état de résonance interraciale. La figure F-4 représente 

les produits «Résistance parallèle x Aire de la jonction» (RxA) pour ce régime qui s'étend de 25A à 

35.LA .... Les points qui sont tracés correspondent uniquement aux jonctions pour lesquelles la résistance 

suit la loi attendue en liA: c'est le critère nous assurant qu'aucun effet parasite n'intervient dans 

les mesures. Ainsi, pour de telles jonctions, à une même épaisseur de Mgû devrait correspondre une 

même valeur RxA, ce qui n'est pas le cas. Nous avons attribué cette dispersion de résultats à une 

contamination plus ou moins importante en carbone au niveau de l'interface inférieure, en accord 

avec les analyses chimiques (chapitre II) et les calculs théoriques (chapitre IV). 
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figure F-4 
Evolution du produit« Résistance x Aire» des jonctions pour lesquelles la résistance suit la loi attendue en liA. 
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Résumé 

Les jonctions tunnel magnétiques monocristallines F e(l 00)/MgO(l 00)/F e( 1 00) élaborées par Epi taxie 
par Jet Moléculaire sont des systèmes modèles pour la validation de concepts spécifiques au transport 
polarisé en spin dans les multicouches cristallines. L'analyse de la structure de bande montre que 
le Fe(lOO) apparaît comme un demi-métal au regard de la symétrie ~1 : cette nouvelle notion de 
polarisation en terme de symétrie électronique explique les formidables effets magnétorésistifs prédits 
dans ce système. 

Nos résultats magnétorésistifs valident les effets de filtrage en symétrie et montrent l'influence de 
la structure électronique sur le transport dont les mécanismes dépassent le modèle des électrons libres. 

Parallèlement, la croissance bidimensionnelle du Mgü a permis l'élaboration de fines couches de 
Mgü pour lesquelles nous avons fourni la première mise en évidence expérimentale d'une interaction 
antiferromagnétique entre deux couches magnétiques par effet tunnel polarisé en spin. 

Mots clés: transport tunnel polarisé en spin, jonctions tunnel magnétiques, épitaxie par jet 
moléculaire, croissance de films minces, symétrie électronique, interaction magnétique, couplage 
magnétique par effet tunnel. 

Abstract 

rv1onocrystalline Fe(J OO)~v1g0(1 00)/Fe(lOO) magnetic tllnnel junctions (r-v1TJ), elaborated by 
Molecular Bearn Epitaxy constitute ideal systems for validation of specifie concepts related to the spin 
polarized transport in crystalline multilayers. The analysis of the band structure shows that the Fe(lOO) 
behaves as a half-metal with respect to the ~1 electronic symmetry; this new concept of spin 
polarizationlfiltering in terms of symmetry being at the origin of huge magnetoresistive effects 
theoretically predicted in these systems. 

Our magnetotransport results va!idate the effects of electronic symmetry filtering. Moreover, they 
illustrate the influence of the electronic structure on tunnel transport, \vhose complex mechanisms go 
wdl beyonù ihe fœe-eiectron Îramework. 

The precise control of the bidimensional epitaxial growth of Mgü allowed us the elaboration of 
extremely thin insulating barriers for which we provide a first experimental proof of magnetic 
coup ling by spin polarized tu.nneling. 

Kevwords : spin polarized tunnel transport, magnetic tunnel junctions, molecular bearn epitaxy, thin 
film growth, electronic symmetry, magnetic interaction, magnetic coupling by spin polarized tunnel 
effect. 
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Résumé 

~s jonctions tunnel magnétiques monocristallines Fe(lOO)/MgO(lOO)/Fe(lOO) élaborées par Epitaxie 
lr Jet Moléculaire sont des systèmes modèles pour la validation de concepts spécifiques au transport 
~!arisé en spin dans les multicouches cristallines. L'analyse de la structure de bande montre que 
J Fe(l 00) apparaît comme un demi-métal au regard de la symétrie L\.1 : cette nouvelle notion de 
~larisation en terme de symétrie électronique explique les formidables effets magnétorésistifs prédits 
~ns ce système. 
i 
bs résultats magnétorésistifs valident les effets de filtrage en symétrie et montrent l'influence de 
i structure électronique sur le transport dont les mécanismes dépassent le modèle des électrons libres. 
1 

~rallèlement, la croissance bidimensionnelle du Mgû a permis l'élaboration de fines couches de 
~gO pour lesquelles nous avons fourni la première mise en évidence expérimentale d'une interaction 
~tiferromagnétique entre deux couches magnétiques par effet tunnel polarisé en spin. 

lots clés: transport tunnel polarisé en spin, jonctions tunnel magnétiques, épitaxie par jet 
~oléculaire, croissance de films minces, symétrie électronique, interaction magnétique, couplage 
tagnétique par effet tunnel. 

Abstract 

;lonocrystalline Fe(lOO)/MgO(lOO)/Fe(lOO) magnetic tunnel junctions (MTJ), elaborated by 
Œolecular Bearn Epitaxy constitute ideal systems for validation of specifie concepts related to the spin 
plarized transport in crysta!line multilayers. The at1alysis of the band structure shows that the Fe(lOO) 
ehaves as a half-metal with respect to the L\.1 electronic symmetry; this new concept of spin 
olarization/filtering in terms of symmetry being at the origin of huge magnetoresistive effects 
'leoretically predicted in these systems. 

)ur magnetotransport results validate the effects of electronic symmetry filtering. Moreover, they 
!lustrate the influence of the electronic structure on tunnel transport, wh ose complex mechanisms go 
rell bevond the free-electron framework. 

!he precise control of the bidimensional epitaxial growth of MgO allowed us the elaboration of 
l<tremely thin insulating barriers for which we provide a first experimental proof of magnetic 
bupling by spin polarized tunneling. 

rerwords : spin polarized tunnel transport, magnetic tunnel junctions, molecular bearn epitaxy, thin 
ilm growth, electronic symmetry, magnetic interaction, magnetic coupling by spin polarized tunnel 
ffect. 
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