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Introduction

De nos jours, les dispositifs de stockage et de traitement de l'information sont
courants et font partie de notre quotidien. L’électronique de la technologie mise en jeu est
basée sur le transport des porteurs de charge dans les semi-conducteurs. L'un des défis
actuels de la science et de la technologie est d’améliorer ces dispositifs en termes de
puissance de calcul et de stockage de I'information.

L'amélioration de la puissance des systéemes électroniques passe par une
miniaturisation des composants les constituants. Cette miniaturisation constitue une
limitation a laquelle I'industrie du microprocesseur est en train de se heurter. Une grande
avancée scientifique peut permettre la réalisation de nouveaux dispositifs pouvant exploiter
le spin de I"électron. L’électronique combinée avec le magnétisme donne naissance a la

spintronique.

La spintronique (électronique de spin) est née de la découverte de Ia
magnétorésistance géante (MRG) par I'équipe d’Albert Fert [1.2] en 1988 a Orsay. En plus de
la manipulation de la charge électrique, base de [I'électronique conventionnelle,
I’électronique de spin exploite le spin dans le but d’avoir de nouveaux phénomeénes et de les

exploiter dans de nouveaux composants.

La base de ce domaine de la spintronique est la manipulation de l'orientation de
I'aimantation dans des dispositifs par une excitation externe tel qu’un champ magnétique
(mémoires magnétiques), un champ électrique, etc. La modification d’aimantation peut étre
relative entre deux composés dans les structures a multicouches qui fonctionnent par des
effets MRG et TMR [3] ou absolue par rapport aux axes cristallins, dans des films
magnétiques qui fonctionnent par effet de magnétorésistance anisotrope a effet tunnel

(TAMR) [4].

L'aimantation d’un systeme a I'équilibre est orientée suivant I'axe de facile
aimantation. Pour pouvoir manipuler I'aimantation, il faut que le systéme ait la possibilité de
surpasser les barriéres d’énergie qui sont liées aux différences d'énergies libres du systéeme

selon que son aimantation est alignée suivant différentes orientations cristallographiques.
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Une des problématiques est d’arriver a réduire ces barrieres afin de minimiser Ia
consommation d'énergie nécessaire a la modification de I’'aimantation, ainsi que les champs
appliqués pour qu'ils ne perturbent pas le fonctionnement du systeme. Dans le domaine de
la spintronique, les sujets relatifs aux anisotropies magnétiques des films minces
ferromagnétiques sont en plein expansion pour la réalisation de dispositifs a base de semi-
conducteurs ferromagnétiques et de couche ultra minces tels que Fe/GaAs [5], dans lesquels
la résistivité électrique dépend de l'orientation relative des aimantations. Les anisotropies
sont généralement déterminées par la forme des objets (anisotropie de forme) et par des
anisotropies magnétocristalline dépendant des contraintes exercées et de la structure

cristalline.

L'objectif de ce travail est d’étudier :

- La grande influence des contraintes sur les propriétés magnétiques de couches de
GaMnAs épitaxiés sur GalnAs par la technique de spectroscopie de Résonance
Ferromagnétique et comparer les résultats avec ceux obtenus par Kh. Khazen et al.

[6] sur les mémes couches de GaMnAs mais épitaxiés sur GaAs.

- Des films d’alliage CoFe d’épaisseur variant de 20 a 3.5nm, déposés sur un substrat
de GaAs, pour déterminer l'effet d’interface sur I'anisotropie magnétique Nous

avons scindé notre travail en quatre chapitres:

Le premier chapitre est consacré a la présentation de I'historique et les concepts

fondamentaux de la spintronique.

Dans le second chapitre, les principaux concepts et le dispositif expérimental de la
spectroscopie de résonance ferromagnétique (RFM) sont introduits. La technique RFM est
une technique de choix pour I'étude des anisotropies magnétiques. Elle a bien fait ses
preuves et a montré sa puissance pour I'étude des systémes magnétiques métalliques
massifs que nous avons utilisés dans deux régimes particuliers. Le premier concerne les
systemes semi-conducteurs ferromagnétiques dilués et le second est celui des films

métalliques ultra minces.



Le troisieme chapitre donne un apercu des deux types d’échantillons étudiés qui sont

GaMnAs et CoFe.

Et enfin, le dernier chapitre est consacré a la présentation et a la discussion des

résultats obtenus.



Chapitre 2 : La Résonance Ferromagnétique (RFM)

La technigue de résonance ferromagnétique (RFM) est une technique tres ancienne. Elle
est la plus utilisée pour la détection de la dynamique de I'aimantation dans les couches
minces ferromagnétiques. La RFM est une technique spectroscopique dont la méthode
classique de détection est fondée sur le principe de [I'absorption d’'une onde
électromagnétique dans une cavité résonante. En faisant balayer le champ magnétique
extérieur, on modifie I'’énergie magnétique du systéme et on observe une série de raies de
résonance correspondant aux énergies propres de la dynamique de I'aimantation. Le spectre
de RFM contient une information tres riche. Il nous renseigne sur la nature des interactions
magnétiques dominant la dynamique de I'aimantation et sur les propriétés dissipatives du

systéme magnétique [14].

On peut définir la technique de résonance ferromagnétique comme étant la technique
qui s’intéresse a la séparation des niveaux d’énergie d’un systeme de spin sous I'effet d’'un
champ magnétique statique Hy. Cette séparation en énergie (AE=hwo-hyHg ) est caractérisée
par I'absorption résonnante par le systeme de spin d’un petit champ haute fréquence hp)
lorsque la condition de résonange (=w est satisfaite. On parle donc de Résonance
Ferromagnétique (RFM) lorsqu’on étudie un systéme ferromagnétique en dessous de sa
température de Curie c’est-a-dire un systéme de spins couplés entre eux par une interaction

d’échange [14].

Dans ce second chapitre, on donnera quelques aspects théoriques mis en jeu pour
I’étude d’un systéme par résonance ferromagnétique. Par la suite, on présentera le dispositif

expérimental utilisé pour nos mesures.

2.1 Principe de la RFM

L'effet Zeeman représente l'interaction entre un champ appliqué et un ensemble de

moments magnétiques indépendants tendant a s’orienter dans celui-ci. Il peut étre décrit en

16



considérant le modeéle classique des moments magnétiques qui auront un mouvement de
précession autour du champ appliqué. En appliquant un petit champ oscillant a la fréquence
de précession de Larmor et perpendiculairement au champ appliqué, le moment

magnétique va accroitre I'amplitude de sa précession ; il se produit une résonance.

Pour un solide ferromagnétique, un fort couplage existe entre les différents électrons. I
se manifeste par |'apparition, sans champ magnétique extérieur, d’une différence de
population entre les états de spins haut et bas. En général, cette énergie est bien plus
intense que I'énergie Zeeman, l'interaction d’échange assure fort couplage des moments
magnétiques. En présence d’'un champ appliqué, c’est I'aimantation totale de I’échantillon

de matiere ferromagnétique qui va présenter un mouvement de précession.

Le comportement de l'aimantation peut étre modifié par d’autres interactions
magnétiques comme |’anisotropie magnétocristalline ou encore le champ démagnétisant. A
priori, on peut remonter a ces grandeurs par la mesure de la résonance. Il est possible
d’étudier la distribution des champs internes du matériau grace a I’étude de la résonance

ferromagnétique.

2.1.1Interaction Zeeman

L’énergie Zeeman, tendant a aligner I'aimantation du matériau avec le champ extérieur,

représente l'interaction entre cette aimantation M et le champ appliqué Hey:

E, =—MH cos ¢. (2.1)

z

@ représente |'angle que fait le champ appliqué H avec la direction de I'aimantation M.

17



2.1.2 Champ démagnétisant

Lorsque la seule source du champ magnétique H est une distribution connue

d’aimantation, on le désigne par champ démagnétisant (/,). Ce champ H, est opposé

généralement a I'aimantation. Sa projection sur la direction de I'aimantation est opposée a
cette derniere. Dans une expérience de résonance, le champ démagnétisant est de sens
contraire par rapport au champ externe appliqué. Les facteurs de forme des matériaux

ferromagnétiques affectent les conditions de résonance.

2.1.3 ’anisotropie magnéto-cristalline

Les  matériaux cristallisés magnétiquement homogenes sont a aimantation
s’orientant préférentiellement selon certaines directions cristallographiques et minimisant
I’énergie magnétocristalline. L'asymétrie du recouvrement des distributions électronique des
ions voisins est un mécanisme d’anisotropie magnétocristalline. La distribution des charges
n‘est pas sphérique a cause de linteraction spin-orbite [15]. L’asymétrie est liée a la
direction du spin. De plus, une rotation des directions des spins par rapport aux axes
cristallins change les énergies d’échange et d’interaction électrostatique des distributions de
charges sur les paires d’atomes. Ces effets donnent lieu a une énergie d’anisotropie

magnétocristalline.

On peut décrire I'anisotropie magnéto-cristalline en considérant que I'énergie ne
dépend que de l'orientation de l'aimantation par rapport aux axes cristallins. L'énergie
d’anisotropie d’un échantillon cristallin aimanté dans une direction repérée par les cosinus
directeurs a1, o, a3 rapportés aux arétes d’'un cube, est exprimée en utilisant un polyn6me
dépendant de la symétrie du matériau étudié. Dans le cas de nos échantillons de symétrie

. 2 2 2 2 2 2 2 2 2
cubique : Fx=Kq (01" o™+ ap” az™+ az” o1”) + Ky o” ap” a3 + ...

L'énergie et les constantes K; (i=1,2,..) sont en erg par cms. Les directions
cristallographiques selon lesquelles cette énergie est minimale sont les directions de facile

aimantation.

18



2.2 Equation du mouvement de I'aimantation

Dans cette partie, nous allons introduire le modéle dynamique proposé par Landau et
Lifshitz en 1935 pour décrire I’évolution temporelle de I'aimantation sous I'action d’un petit
champ micro-onde. Et apres I'introduction de la densité d’énergie libre F, nous calculerons la

fréquence de résonance pour un systeme a anisotropie cubique uni-axiale.

2.2.1 Equation Landau-Lifshitz-Gilbert

La dynamique de I'aimantation M est régie par I'’équation du mouvement établie par
Landau et Lifshitz, combinée avec un terme d’amortissement introduit par Gilbert. Cette

équation est connue sous le nom d’équation Landau-Lifshitz-Gilbert (LLG) [16]:

la—M:—[MXﬁeff]'FL an—M . (2.2)
y ot ¥ M ot

Le premier terme a droite dénote le couple de précession. Le deuxieme est le terme

d’amortissement de Gilbert décrivant le processus de relaxation de I'aimantation.

7 =g, | h représente le rapport gyromagnétique et g le facteur de Landé.

Hess. Champ effectif.
Ug : Magnéton de Bohr.

M : Aimantation a saturation que I’'on a mesurée par SQUID.
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-dM/dt X Her

} Hess

' a) b)

Figure 2. 1 : a) Rotation de I'aimantation excitée par micro ondes autour du champ effectif,
b) Mouvement précessionnel de I'aimantation autour du champ effectif.

Le champ effectif est la somme de trois contributions qui sont celles du champ
magnétique appliqgué H, du champ démagnétisant Hy ainsi que celle des champs internes
associés aux énergies d’anisotropie magnéto cristalline. Ce champ H.s peut étre lié a
I’énergie libre F du systéme par :

OF = Huyr.OM. (2.3)

2.2.2 Densité d’énergie libre

Pour les structures cristallines blende-zinc Ga;xMn,As et I'alliage Co;.Fe,, la densité

d’énergie libre est décrite comme donnée dans la référence [17].

F= %M[—2H[cos 0 cos O +sin sin O cos(p— gu)]+4m M cos” O

(2.4)
~H,, cos’ 6?—%H4L cos* 9—%H4//%(3+cos4¢)sin4 60— H,, sin’ @sin’ (¢—%ﬂ
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Le premier terme de cette derniére équation représente I'énergie Zeeman, le second
décrit I'énergie de démagnétisation (anisotropie de forme), et les autres termes
représentent I'énergie d’anisotropie magnétique (énergie d’anisotropie cubique et énergie
d’anisotropie uni-axiale). K, | et Hs_| , apparaissant dans ces termes, décrivent les champs
d’anisotropie perpendiculaire uni-axiale et cubique respectivement. Hy;, et Hy; sont
respectivement les champs d’anisotropie uni-axiale et cubique dans le plan.Les angles
polaire et azimutal, 8, 0 et ¢, ¢y de I'aimantation et du champ appliqué sont définis par

rapport aux orientations [001] et [100] respectivement. (Voir figure 2.2).

i
'~ [o01
U[ | ooyl M M
W ,‘ /
r'np"';l)/fnjq
o (010] e
' [10]
o H .
HoeF - "m [1-10] (100}~
() \ , oo (b - S
Fig 2.2 : Systéeme de coordonnées utilisé M, pour décrire l'orientation de

I'aimantation M et du champ magnétique extérieur H [18].
(a)Rotation dans le plan avec 84 =08 =90°,

(b) Rotation en dehors du plan avec ¢y = ¢ = 45°.

Les champs d’anisotropies H; sont liés aux constantes d’anisotropies magnétocristallines

Ki par: H|=2K|/M

Ky L et Ky, sont les constantes d’anisotropie bi-axiales, elles représentent la différence

d’énergie du systeme d’aimantation perpendiculaire et paralléle au plan du film. Son origine
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est due a l'existence de la contrainte bi-axiale résultant de I'inadéquation de réseau entre le

film et le substrat.

K, 1 : sera de signe opposé, suivant que les contraintes soient en compression ou en
extension. Dans le cas des films minces, elle représente la plus grande contribution de
I’énergie d’anisotropie contenue dans |'énergie libre du systeme. K, | est lié a I'anisotropie
de forme a travers ce terme (4 7 M)-(2 K, 1 /M)= 4 & Mefsective QUi joue un rdle crucial dans la

réorientation de I'aimantation ce qui montre 'importance de cette constante.

Ky, est une constante d’anisotropie dans le plan (dans une structure blende-zinc, les

directions [110] et [1-10] ne sont pas équivalentes).

Kyl et Ky, dénotent respectivement les constantes d’anisotropie cubique
perpendiculaire et dans le plan. Dans le cas d’un systeme cubique, les directions [100] et
[110] de la matrice sont identiques, alors qu’en présence de déformations bi-axiales (cas

d’un de nos échantillons GaixMnyAs), les deux constantes sont différentes [19].

2.2.3 Calcul de la fréquence de résonance ferromagnétique

Les spectres RFM sont analysés a I'aide du formalisme de Smit-Beljers [17.19] reliant les
champs de résonance mesurés a la densité d’énergie libre F du systéme et cela en négligeant
les effets d’amortissement. La précession du moment magnétique total avec I'énergie libre

F se produit a une fréquence f=w / 2m:

2 2 2 2 2
o) 1 O’F O'F ( &°F 2.5)
v ) M?3sin’0| 00* o¢*> | 0604 ) | '

avec w représente la pulsation du champ micro-onde.

Les angles d’équilibre 6., et ., de I'aimantation sont déterminés a partir les premieres

dérivées de F suivantes:
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aFeq (2. 6)
F,-—| =0.
04|,

Pour remonter aux constantes, on effectue les variations angulaires du champ
magnétique dans le plan de I’échantillon et perpendiculairement. En tenant compte
I’équation de Smit-Beljers (2. 5) et de celle régissant la densité d’énergie libre (2.4), la

valeur du champ de résonance H..s peut étre déduite des équations suivantes:

e Pour une variation angulaire dans le plan (¢=®4=45)

2
Ly Hres(0n —0) + —47[M+Hu+i—ﬂ cos20 + i—kﬂ cos4d px
y 2 4 2 4

(2.7)
H4// 2 H4// 4
Hrescos(O0n —0)+| -4nM + H, | + 5 cos"0+| H, + 5 cos' 0-H,,—H,, .
Pour une variation angulaire perpendiculaire au plan (6= 8,=90°)
2 3+cosd
g\ = [-L'escos(¢—¢y)+47rM—Hu+H4,/M+H2//,sin2(¢—ﬂj x
y 4 4 (2.8)

T
{Hm COS(¢ - ¢H) + H4,// CoS 4¢ - H‘w COS [2¢ - 2]}
Dans le cas ou le champ magnétique et I'aimantation sont orientés dans I'une des

directions des quatre axes de haute symétrie (H // [001], [100], [110] et [1-10]), les

équations précédentes (2.7) et (2.8) sont simplifiés selon les formes suivantes:
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2
@ :(Hm—47rM+2K—“+2K;“j Heo—drh + 2520 2K 2Ky ) (5 g
¥ M M M M M

2
Q =| Hres+ 2K4//j Hres +47x M — 2K2L + 2K4L + KZ// , (2 10)
¥ M M M M
2
L e SV SR (5 A y 2, SR ST | (2.11)
y M M M M
2
2 = [‘Ii‘es—&'Fﬁ Hees+4nM — 2K2L + K4// + 2K2// . (2 12)
y M M M M M

A partir des équations (2.9), (2.10), (2.11) et (2.12) sont déterminées les quatre
constantes d’anisotropie correspondant aux quatre directions de haute symétrie ([001],

[110], [100] et [1-10]) respectivement.

2.3 Dispositif expérimental

Pour réaliser des mesures RFM, on colle I'échantillon magnétique sur une tige en Quartz
et on l'insére au centre d’une cavité micro-ondes (voir figure 2.4 [20]). Deux ponts micro-
ondes (de 9,5 GHz (bande X) et 35 GHz (bande Q)) sont disponibles avec une puissance
variable jusqu’a 200 mW. Les cavités micro-ondes sont cylindrique (TEq;1) pour les mesures

en Bande Q et rectangulaires (TE;p;) pour la Bande X.
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Dans la cavité, I’échantillon est soumis a un champ magnétique continu de maniére a
créer I'effet ZeemanAE sur les niveaux 3d. Le champ magétique micro -onde est appliqué
perpendiculairement au champ continu. Le moment magnétique total de la couche
pressasse alors a la fréquence de Larmor autour de la direction du champ total Hyy. Cette
précession du moment magnétique est décrite par I'équation de Landau-Lifshitz-Gilbert [7]
ou tous les moments magnétiques de la couche sont alignés autour de Hi: A cette
fréquence de précession I'onde est absorbée. En pratique, apreés avoir fixé la fréquence
micro-onde, on balaye le champ externe jusqu’a observer I'absorption de I'onde a Hes. On
effectue des mesures en température variable de 4 a 300 Kelvin. On mesure par la suite le
sighal RFM en contrélant I'absorption micro-ondes en fonction du champ magnétique.

L’absorption micro-onde est enregistrée a I'aide d’un détecteur a diode.

Dans le but d’améliorer le signal/bruit de I'expérience, la mesure RFM est effectuée en
utilisant un champ magnétique modulé a 100 kHz. Par conséquent, le signal RFM mesuré est

proportionnel a la premiére dérivée de la partie imaginaire de la sensibilité (dy /H). Le
champ de résonance H,s est déterminé par le passage a zéro dedy / H, et la largeur des

raies AH (intervalle des champs) entre les extremade dy / H .

1 lau]
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Figure 2. 3 : Spectres typiques d'absorption (courbe du haut) et de la dérivée premiére
de I'absorption (courbe du bas) obtenus a fréquence fixe et en faisant fluctuer le champ

magnétique statique externe [21].



Microwave bridge (X.Q})

Cryostate and cavity

Miagnel power supply

Figure 2. 4 : Dispositif expérimental [20]

En conclusion, dans ce chapitre, nous avons introduit la technique
expérimentale de résonance ferromagnétique utilisée dans ce travail. Les aspects théoriques
mis en jeu pour I'étude d’un systéme par résonance ferromagnétique sont présentés.
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Chapitre 3 : Présentation des échantillons

Dans ce chapitre on fera une présentation détaillée des propriétés structurales et
magnétiques sur chacun des échantillons (Ga;,Mn,As et Co.Fei,.). La majorité des
informations concernant ces deux échantillons ont été puisées dans les références [22],
[[23]. [24].

3.1 Semi-conducteurs magnétiques Dilué (DMS) Ga,.,Mn,As

En dopant des semi-conducteurs avec des éléments magnétiques on peut créer une
nouvelle catégorie de matériaux. Ces derniers sont dit semi-conducteurs magnétiques dilués
(DMS) dont la particularité est I'apparition d’'une compétition entre les couplages de
moments magnétiques et les couples électrons (Mn)-trous. Il y a quelques décennies,

I'intérét des DMS a été suscité par les travaux réalisés sur les semi-conducteurs II-VI [25].

Les semi-conducteurs 1lI-V, en particulier ceux dopés au manganése, font aujourd’hui
I'objet de nombreux travaux et publications. L’arséniure d’indium dopé au Mn f(it le premier
composé étudié en couche mince. L'existence d’une phase homogéene Ini,Mn,As
ferromagnétique a été rapporté en 1989 par le groupe de H. Ohno [26]. Ce méme groupe a
montré par la suite en 1992 que le ferromagnétisme était induit par la présence de trous
[27]. Aprés ces résultats intéressants et encourageants, plusieurs chercheurs se sont
intéressés a étudier les semi-conducteurs IlI-V dopés au Mn et particulierement le composé
Gay,Mn,As. Depuis 1996, plusieurs travaux expérimentaux et théoriques, sanctionnés par de

nombreuses publications internationales, sont consacrés a I’étude de Gai,Mn,As [28].

Notre étude sera consacrée aux semi-conducteurs llI-V dilué dopés au manganese Ga.
«Mn,As. On commencera par étudier la structure cristalline, ainsi que la configuration
électronique des ions Mn. Puis on s’intéressera a I'origine du ferromagnétisme présent dans

ces structures.
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3.1.1 Structure cristallographique

La structure de I'arséniure de gallium dopé manganése (Ga,Mn)As est une structure
cristalline de type blende de zinc. Dans cette structure, les atomes de gallium (Ga) ont été

remplacés aléatoirement par ceux de manganése (Mn) [29].

Figure 3. 1 : Structure cristallographique du GaMnAs [30].

3.1.2 Condition de croissance

Dans les conditions de croissance de GaAs qui se réalise généralement a une
température avoisinant les 600°C, la solubilité de manganéese dans la matrice de GaAs est de

0,1 % uniquement.

Au-dela de cette limite (limite thermodynamique), pour améliorer le dopage il est
nécessaire de faire recours a une technique de croissance hors-équilibre comme I'épitaxie
par jets moléculaires a basse température (LT-MBE). La figure 3.2 représente le diagramme
de phase établi par H. Ohno [31], de la qualité cristalline du (Ga,Mn)As en fonction des
parametres de croissance. Ce diagramme montre que la fenétre de dopage et de
température du substrat qui permet de déposer des couches minces de (Ga,Mn)As sans
phases magnétique (clusters de MnAs) ni apparition de phase polycristalline est

relativement réduite.
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Dorénavant, grace a l'optimisation des parameétres de croissance, il est possible
d’incorporer plus de 10 % de manganése sans précipiter MnAs. Toutefois, cette valeur de
dopage ne correspond pas a la concentration effective des atomes de manganese participant

au ferromagnétisme du fait de I'apparition de défauts lors de la croissance [22].

Metalic (Ga,MnjAs

L1

Polyorystal

.00 0.0z (.04 006 0.08

Coamposition ¥ de M dans le Gal-shineds

Figure 3. 2 : Diagramme de phase de la qualité cristalline du (Ga,Mn)As en fonction
des parametres de croissance (Tsupstrat, Xmn) [31]. Figure tirée de [18].

3.1.3 Configuration électronique de I'ion Mn

Les propriétés électroniques et magnétiques sont fortement dépendantes de la position
cristallographique des ions manganése. Le composé sera ferromagnétique ou non, de type p
ou de type n, selon que le manganeése se situe sur les sites des cations (élément Ill) ou en site
interstitiel. Pour les semi-conducteurs IlI-V de structures zinc-blende ou Wurtzite, Il a été
montré que le manganése substitue les cations [32]. Une partie de ces ions se placent en site
interstitiel pour des grandes concentrations (x>5%) de manganeése [33]. Dans la maille de
(Ga,Mn)As, tétraédre dont les sommets sont occupés par des atomes d’arsenic, I'atome de

manganeése est incorporé au centre 3 la place d’un atome de gallium. L'ion Mn?" se trouvant
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alors en coordination tétraédrique, est soumis a I'action d’un champ cristallin qui va induire
. ;s . L. 2 2 2
une levée de dégénérescence de ces niveaux 3d formant ainsi deux bandes eg (d,”, d\".,") et

tZg (dxy; dxz; dyz)-

En substituant un cation trivalent (Ga®'), 'atome de manganése de configuration
électronique 3d°4s” peut prendre plusieurs configurations électroniques : d*, d° plus un trou
faiblement lié autour du manganése (d>+h) et d°. Les deux premiéres configurations sont
neutres (notées A°) alors que la derniére est chargée négativement (notée A) [22]. Par des
mesures de résonance électronique paramagnétique [34] et de spectroscopie infrarouge, il a
été montré que I'état fondamental du manganése dans la matrice de GaAs correspond a la

configuration A°%(d>+h). Le moment cinétique orbital du manganése est nul (L=0) et son spin

S=5/2 (facteur de Landé gyu,=2). Toutes les orbitales 3d occupées portent un spin orienté

dans la méme direction et constituent alors le moment local S=5/2 [22].

Des mesures de spectroscopie tunnel et de spectroscopie infrarouge [35] ont montré
gue I'atome de manganese constitue un centre accepteur situé a 113 Mev au-dessus du
sommet de la bande de valence de GaAs. L'origine de I'énergie de liaison, entre le centre
accepteur et le trou, est le potentiel coulombien d’attraction et I’hybridation p-d entre les
orbitales de I'atome de manganése et de son porteur (h). Pour des concentrations en
manganese faibles, la densité de porteurs est insuffisante pour écranter le potentiel
coulombien crée par les atomes de manganése. Il y'a peuplement des états d’impuretés
créés autour du centre accepteur et les porteurs de charge restent localisés. Lorsque la
concentration en atomes de manganese augmente (x > 2 %), cette bande d’impuretés
fusionne avec le haut de la bande de valence et les porteurs sont localisés. Cela coincide

avec une transition de type métal-isolant [22].

3.1.4 Origines du ferromagnétisme

Les phases ferromagnétiques dans (Ga,Mn)As ont été observées expérimentalement

a partir de xun, = 1% [36].
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Deux types d’interactions magnétiques sont a l'origine du ferromagnétisme dans le semi-
conducteur magnétique dilué (Ga,Mn)As. Ces interactions sont d’une part entre les porteurs
délocalisés et les atomes de manganése, et d’autre part entre les impuretés magnétiques

comme représentées sur la figure 3.3 (tirée de [21]).

Figure 3. 3 : Présentation de deux interactions: une interaction directe
antiferromagnétique entre les trous itinérants et les moments magnétiques Mn localisés
et une interaction indirecte ferromagnétique entre les moments magnétiques Mn

résultant de leur couplage aux trous [21].

Les mécanismes induisant le ferromagnétisme sont différents selon la concentration
des porteurs. Pour une densité de trous élevée, ces trous sont délocalisés et le
ferromagnétisme peut étre décrit par le modéle de Zener. Dans le cas contraire ou les trous
sont localisés ; faibles densités de trous ; le ferromagnétisme est induit par la formation de

polarons magnétiques.

Dans les GaMnAs et dans un premier temps, I'origine du ferromagnétisme induit par
les porteurs a été expliquée par le mécanisme de double échange. Zener propose qu’un
"spin splitting" des bandes est a I'origine de la polarisation des spins localisés et que le
couplage d’échange entre ces derniers (les spins localisés) et les porteurs induit une phase

ferromagnétique [37]
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3.1.5 Structure de bande

Dans la théorie de I'approximationk.p, la structure de bande de (Ga,Mn)As est décrite
par un modeéle a huit bandes (deux bandes de conduction I, et six bandes de valence (T, et

I’y )). Cette structure de bande est déterminée a partir des énergies et des fonctions propres

obtenues par diagonalisation de I’hamiltonien total H,, suivant [22]:

H

tot

+H

contrainte

=H, ,+H +H (3.1)

echange zeeman *

Ces quatre contributions représentent respectivement I’hamiltonien k.p de Kohn-Luttinger,

d’un terme d’échange, de I’'hamiltonien des contraintes et de I’hamiltonien Zeeman.

3.1.5.1 Hamiltonien de Kohn-Luttinger

Sans contrainte et échange, les bandes de trous lourds ( j,= +3/2) ainsi que celles des
trous légers ( j. = £1/2), formant la bandeI’,, sont quatre fois dégénérées au point de haute

symétrie I" de la zone de Brillouin. Elles sont essentiellement composées des orbitales p

des arsenics. Le couplage spin-orbite sépare ces derniéres de la bandeI’, .

3.1.5.2 Hamiltonien d'échange

Les Hamiltoniens d'échange H, et H ,entre les bandes de conduction et de valence, et

les électrons 3d du manganese sont donnés comme suivant :

H,=-x, N« <§>-s, (3.2)

H,y =%, NA(S)s. (3.3)
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On peut également exprimer ces Hamiltoniens en fonction de l'aimantation, ou du
parametre B, en utilisant :
M =x), Nogy, 1S,

_ BM (3.4)
© 6gu,

B

Pour les couches étudiées dans ce travail, Bg est de I'ordre de 20 meV.

Pour I'heure, il n'existe aucune mesure expérimentale de l'interaction d'échange
sd dans (Ga,Mn)As, généralement considérée comme ferromagnétique et égale a celle des
semi-conducteurs magnétiques II-Vl, N,a =+0-2el [38]. L'interaction d'échange pd est

considérée proportionnelle au parameétre de maille de la matrice (——), l'intégrale S est
0

aussi supposée égale a celle des II-VI. Les différentes techniques expérimentales I'ayant
estimée ont donné des mesures étalées en signe et en amplitude.

Dans le cas d’une aimantation parallele a z et non-nulle, il y a éclatement des niveaux des
bandes de valence et de conduction:

AE, = xM"NOa <SZ>0'; ,

3.5
AEV:xM”N(]g(SZ)j_. )

La séparation en énergie des trous lourds; j =+— ; est trois fois plus grande que

N | W

celle des trous légers( ;. :%)

3.1.5.3 Hamiltonien de contrainte

La symétrie cubique du matériau est brisée par la déformation tétragonale de la
maille (imposée par le substrat) induisant une leve de dégénérescence entre trous lourds
(HH) et légers (LH) d'une quantité2bQ. . Dans cette derniére formule b représente le
coefficient de déformation. En négligeant la déformation hydrostatique, on peut exprimer

O, enfonction des déformations ¢, et des constantes élastiques C;, :
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£, +E,
Qg:gzz—u:gx{l—2&}. (3.6)
2 11

Le signe de la contrainte épitaxiale a une conséquence directe sur la position relative

des bandes de trous lourds et légers enk=0: elle est inversée pour une couche en
compression (en tension). En I'absence d'échange et présence des contraintes épitaxiales,

I'éclatement des bandes HH/LH au pointI" de la zone de Brillouin est de 20 meV environ.

3.1.6 Anisotropie magnétique

Comme on vient de le voir, la répartition électronique de l'ion manganese est
relativement isotrope puisque sa configuration électronique est en d> et son moment
cinétique est uniquement di au moment intrinséque de spin (S = 5/2). L'effet du champ
cristallin sur I'orientation des spins des manganéses n’est que secondaire et il n’est pas a

I'origine de I'anisotropie magnétique de GaMnAs.

L’anisotropie magnétique de GaMnAs est déterminée par I'anisotropie des porteurs.
L'anisotropie magnétique du Ga;xMn,As dépend de plusieurs parametres tels que les
contraintes et la densité de porteurs. L'effet de ces parameétres sur cette anisotropie
magnétique a été étudié théoriquement (Dietl et al. [39] Abolfarth et al. [40]). L'axe de facile
aimantation est soit dans le plan ou hors du plan suivant que la couche ferromagnétique est
en compression ou en tension. Les résultats de Shen et al. [41] ont montré qu’une couche
de Ga;xMn,As présente un axe de facile aimantation dans le plan de la couche si elle est

déposée sur un substrat GaAs et hors du plan si elle est déposée sur (Ga,In)As.

Le substrat (Ga,In)As utilisé crée une déformation tétragonale de la maille de (Ga,Mn)As

impliquant une brisure de la symétrie cubique.
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Figure 3. 4 : Champ moyen du champ d'anisotropie en
fonction de la déformation bi-axiale £« , pour une couche de

Gag,esMng osAs d'apres Dietl et al [39]..

Le champ d’anisotropie en fonction de la déformation bi-axiale g, est représenté sur
la figure 3.4. Le symbole [100]-> [001] indique que |'axe facile est selon [100], et que le
champ est appliqué selon [001]. Pour un dopage élevé, |'axe de facile aimantation est dans le
plan pour une couche en compression et est perpendiculaire au plan pour une couche en

tension.

3.2 Alliage CoxFe;.x

Avant d’effectuer les mesures magnétiques sur le second échantillon CosFeix, nous
avons jugé utile de faire un rappel sur les notions de bases et importantes du magnétisme de
surface des atomes de fer (Fe) et de cobalt (Co). Le but de cette étude est d’approfondir les
connaissances fondamentales des propriétés magnétiques des métaux de transition 3d sous
forme de couche mince par la mesure de I'énergie d’anisotropie magnéto cristalline. Des

mesures d’anisotropie magnétique sur des films minces ont déja été réalisées sur le Fe
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épitaxié sur GaAs [5]. Dans ce travail, des mesures seront faites sur une couche mince
CoyFe1x épitaxié sur GaAs. Les résultats de cette étude seront comparées a ceux obtenus en

référence [5] dans le cas du Fe/GaAs.

3.2.1 Généralités sur les métaux de transition (Cobalt, Fer)

Les métaux de transition sont caractérisés par une bande d étroite (quelques eV) de
densité d’états tres élevée, chevauchant la bade s de faible densité d’état. Dans cette
derniere, les électrons sont étendus dans I'espace et sont bien décrits par le modéle
d’électrons presque libres. La masse effective de ces électrons est proche de la masse
intrinseque de I'électron. Quant aux électrons de la bande d qui sont relativement localisés ;

de masse effective plus grande ; sont mieux décrits par approximation de liaisons fortes.

3.2.2 Structure électronique de I’alliage ferromagnétique Cobalt-fer

Le diagramme d’énergie d’un alliage peut étre représenté tres schématiquement en
considérant que les niveaux atomiques correspondant a chaque élément sont hybridés, a
I'instar d’une molécule diatomique (figure 3.5) [23 ] L’'exemple du Fe-Co est donné sur la

figure 3.6 [23].

_I_FE

Fe,Co
+"-"-.‘.‘. *.-Il‘-bll
-r"'b,,‘ *FEICDl""_..:t

Fe Fe-Co Co

Figure 3. 5 : Représentation schématique du diagramme

d’énergie d’un alliage FeCo [23].
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On constate que sur la figure 3.5, les niveaux discrets marquent le centre des bandes
d. Par l'interaction d’échange, ces niveaux discrets sont scindés en deux sous-niveaux d/* et
d{ . On constate que dans le cas du Fe, le décalage est plus grand que dans le cas du Co.
Cette différence est due a la différence des valeurs de moments magnétiques qui est de 2.15

us/atome dans le cas du Fe et de de 1.65 pg/atome dans le cas du Co.
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Figure 3.6: Densité d’états majoritaire dans les alliages bcc Fe,Co1,désordonnés
(calcul LCAO-CPA d’apres [42]). (a) DOS totale ; (b) LDOS sur un site de Fe ; (c) LDOS

sur un site de Co. Figure tirée[23].
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Figure 3. 7 : Densité d’états minoritaire dans les alliages bcc FexCo1l-x
désordonnés (calcul LCAO-CPA d’apres [42]). (a) DOS totale ; (b) LDOS sur un site
de Fe; (c) LDOS sur un site de Co Figure tirée [23]..
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La figure 3.6 représente la densité d’états majoritaire dans les alliages bcc Fe,Coiy
désordonnés (calcul LCAO-CPA [42]). Sur cette figure, on remarque que la structure de la
DOS ne change presque pas avec la composition de I'alliage, et qu’elle est identique sur les
sites de Fe et de Co. L'effet d’ajouter le Co est seulement I'élévation du niveau de Fermi et
donc le remplissage graduel de la bande d**. Le remplissage de bande d** se fait jusqu’a une
concentration de Co d’environ 30%..Pour des concentrations de Co supérieures de 30%.,

uniguement la DOS minoritaire évolue.

La séparation en énergie importante des états minoritaires dFe, et dCo, n’autorise
guant a elle qu’une trés faible hybridation [23]. Les niveaux propres du Fe et du Co sont
conservés, ils sont plus ou moins décalés en énergie selon la densité électronique moyenne
de I'alliage. La figure 3.7 montre la densité d’états minoritaire dans les alliages bcc FexCol-x
désordonnés. Les résultats de cette figure confirment que sur les deux sites les densités

d’état de spin minoritaire sont effectivement différentes.

3.2.3 Origine du magnétisme dans les métaux de transition (Cobalt et Fer)

Le fer et le cobalt sont des métaux de transition 3d qui ont une propriété remarquable
d’avoir une aimantation spontanée en absence de champ magnétique a des températures
inférieures a la température de Curie (Tc). Ces métaux sont des métaux ferromagnétiques.
Lorsque la température diminue, I'aimantation spontanée augmente et atteint une valeur

maximale a T=0K.

La susceptibilité magnétique y est définie par [24]:
x = M(H->0)/H

ou M(H) dénote I'aimantation crée par le champ magnétique H

Cette susceptibilité magnétique est fortement liée a la température. Elle tend vers
I'infinie pour des températures tendant vers la température de Curie. Elle est gouvernée par

laloi:

X =C/T-T¢)

38



avec C représente la constante de Curie du matériau considéré.

A des températures T élevées et supérieures a la température de Curie (T¢), les moments
magnétiques ont tendance a étre désorientés par I'agitation thermique. Dans ce cas, le

matériau devient paramagnétique en perdant son aimantation spontanée.

Une aimantation spontanée ne peut exister que si les moments magnétiques portés par
les atomes se mettent collectivement en ordre [24]. Dans le but d’expliquer cette mise en
ordre, en 1907 Weiss a fait I'hypothése de I’existence d’une interaction favorisant
I'alighement des moments magnétiques des différents atomes, a laquelle il a donné le nom
de champ moléculaire [43]. Ce concept de champ moléculaire, nécessitant de considérer le
matériau comme une assemblée de dipOles magnétiques en interaction, a permis a Weiss
d’expliquer I'ensemble des caractéristiques essentielles des matériaux ferromagnétiques
(aimantation spontanée, transition de phase). La théorie du champ moléculaire a abouti a
des valeurs de la température critique plus faibles que les valeurs expérimentales mesurées.
C'est grace a la mécanique quantique que l'origine physique de la mise en ordre des
moments magnétiques, s’'alignant parallelement entre eux lorsque le matériau présente une

aimantation spontanée, a été donnée.
En effet, Heisenberg en 1928 a démontré que l'origine de l'interaction induisant cet
ordre des moments magnétiques est purement quantique. Le principe d’exclusion de Pauli

et la répulsion coulombienne entre électrons sont a I'origine de cette interaction [44].

Les interactions d’échange entre les spins de deux atomes voisins peuvent étre modélisée
par une énergie d’échange (modéle Heisenberg) :

E,'j= -2./,:,' S,‘ Sj.
Ej.énergie d’échange entre deux atomes voisins repérés par les indices i et j.

Siet S représentent respectivement les spins de I'atome i et de 'atome j.

Jijdénote l'intégrale d’échange. Il peut prendre une valeur positive ou une valeur négative.
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L'intégrale d’échange J; est considérée dans ce modele comme étant isotrope. L'énergie
d’échange dépend de I'angle entre les spins S; et S;, et non pas de leurs [lorientations

rapport aux axes cristallographiques.

3.2.4 Quelques aspects magnétiques du Co et du Fe

Concernant le cas des métaux de transition Fe et Co étudiés dans ce mémoire, le
moment magnétique est di au fait que le nombre d’électrons de spin majoritaire et celui des
spins minoritaires peuplant les bandes 3d ne sont pas identiques. Ces bandes sont
relativement étroites et ne sont occupées que partiellement. Elles décrivent des états
électroniques de Bloch qui sont caractérisés par une hybridation entre les orbitales
atomiques de symétrie s, p et d. Une approche phénoménologique du ferromagnétisme
montre que la condition d’apparition du ferromagnétisme est définie par la compétition

entre [24] :

e le gain d’énergie d’interaction associé au déséquilibre entre les populations des deux
types de spins qui occupent les bandes 3d (Principe de Pauli).
e |'accroissement d’énergie cinétique lié au transfert d’électrons depuis les bandes 3d

J vers les bandes 3d 1.

3.2.5 Magnétisme des couches magnétiques ultraminces

Pour le cas des couches magnétiques ultraminces, la présence de surfaces et
d’interfaces modifie de fagon significative et non négligeable le comportement magnétique.
Dans le cas des métaux de transition Fe et Co ferromagnétiques, pour lesquels I'aimantation
est portée par les électrons d (délocalisés dans le cristal), la présence de surfaces et

d’interfaces a un impact important sur les moments magnétiques.
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3.2.5.1 Effets de surface

Le nombre de premiers voisins pour un atome situé a la surface est bien inférieur
celui dans le cas matériau massif. Ceci a pour conséquence une réorganisation locale de la
densité électronique qui s’accompagne d’une diminution de la largeur des bandes d au

voisinage de la surface [24].

Le tableau 2.1 [24] compare les moments magnétiques en volume et en surface de
certains métaux de transition: le moment est toujours augmenté en surface. Sur ce tableau,
on constate que la valeur du moment magnétique est moins important pour les surfaces
denses ((110) pour le fer, (111) pour le Co), que pour les surfaces moins compactes (100).

Les couches libres ont des moments magnétiques plus élevés que les métaux massifs.

Crcc Fe cc Co cfc Ni cfc

surface (100) 2,49 2,98 1,95 0,68
surface (110) 2,65

surface (111) 1,82 0,63

Volume 0,59 2,15 1,76 0,56

Tableau 2.1: Moments magnétiques (pg/atome) de volume et de surface de certains métaux de

transition 3d [24].

3.2.5.2 Effets d’interface

Les interfaces ont aussi un effet sur les propriétés magnétiques. Ces effets induits par les
interfaces sur le magnétisme des films ultra-minces peuvent avoir trois origines différentes

[24]:
e Modification du parameétre de maille : Une variation des parametres de maille peut
étre provoquée par les déformations des matériaux. Une contraction de la maille

conduit a un élargissement des bandes d (une diminution du moment). Une
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dilatation de la maille tend par contre a accroitre les moments magnétiques dans la

couche déposée.

e Stabilisation de phases cristallographiques n’existant pas dans les matériaux
massifs : Cas du fer (cc), épitaxié sur Cu (100) sa structure devient cfc (celle du

substrat) [45], et les propriétés magnétiques changent.

e Hybridation a lI'interface : Les calculs montrent qu’un plan atomique de fer libre est
ferromagnétique avec un moment proche gde 3 g/atome [46]. Déposé sur de
tungsténe (W), la forte hybridation avec W conduit ce plan a devenir

antiferromagnétique, avec un moment de 0,93uB/atome.

3.2.6 Courbe de Slater Pauling

Dans ce travail, les échantillons utilisés sont constitués de couches minces limitées
par des interfaces fer/cobalt. La proximité des atomes de fer et de cobalt peut conduire a
des effets d’alliage et approcher le comportement présenté par la courbe de Slater-Pauling

(la figure 3.9) [47] :
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Figure 3. 8: Courbe de Slater-Pauling représentant la variation du moment
atomique moyen en fonction de la concentration en Co pour les alliages Fe,Co; 4

[47].
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L'alliage Fe,Coix présente un moment magnétique qui augmente en fonction de la
concentration en cobalt jusqu’a atteindre 2.45u g pour une concentration en atomes de Co

d’environ 30%. A partir de cette valeur, ce moment magnétique diminue.

Pour expliquer cette évolution non monotone, les variations du moment magnétique
de chacune des deux espéeces chimiques sont considérées [48]. L'évolution des moments
magnétiques portés par les atomes de fer et de cobalt en fonction de la composition de

I'alliage Fe,Coy, est montrée sur la figure 3.9 [48].
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Figure 3.9 : Evolution des moments magnétiques portés par les
atomes de fer et de cobalt en fonction de la composition de I'alliage

FeXCO 1-x [48] .

Pour les atomes de fer, le moment magnétique augmente continuellement avec la
concentration en cobalt (Sa valeur est presque de 3ug pour une concentration en cobalt de
50%). Quant aux atomes de Co, leur moment magnétique qui est presque indépendant de la

composition de I'alliage, reste toujours inférieur a celui des atomes de fer.

En somme ; dans ce travail nous avons considéré deux échantillons différents qui sont le
semi-conducteur magnétique dilué le Gai,Mn,As ainsi que I'alliage CoxFe,.x. Les propriétés
magnétiques et la structure cristallographique de ces deux échantillons,, qu’on va étudier

dans le chapitre quatre, sont décrits
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Conclusion

Au cours de ce mémoire de magister on a étudié les propriétés magnétiques du semi-
conducteur magnétique dilué GaMnAs et des couches minces métalliques de CoFe de
différentes épaisseurs (variant de 20nm a 3.5nm). Le premier échantillon on I'a obtenu de
Laura Thevenard du laboratoire (INSP, université Paris 6), et les couches minces de CoFe ont
été préparées par des collaborateurs de l'université de Nottingham (UK). L’anisotropie
magnétique de ces systemes est étudiée en fonction :

e Des contraintes qui résultent du désaccord de maille entre le substrat et les films
épitaxiés.

o De l'effet de Iinterface qui est la seconde contribution a I'anisotropie.

Dans un premier temps, nous avons donné pour les besoins de cette étude les
fondements physiques de la spintronique. Les concepts fondamentaux de I'électronique de
spin sont ainsi rappelés (asymétrie de spin des porteurs de courant, approximation de Mott,

diffusion dépendant du spin, origine de la conduction polarisée, ....).

Dans le chapitre 2, nous avons présenté la technique expérimentale de résonance
ferromagnétique (RFM), technique expérimentale qui s’intéresse a la séparation des niveaux
d’énergie d’un systeme de spin sous I'effet d’'un champ magnétique extérieur. Nous nous
sommes intéressés aussi aux aspects théoriques mis en jeu pour I'étude d’un systéme par
résonance ferromagnétique.

Le chapitre trois est dédié a une présentation détaillée des propriétés structurales et

magnétiques sur chacun des échantillons candidats (Ga;,Mn,As et Co,Feq.).

Dans le dernier chapitre, nous avons présentés et discuté les principaux résultats que
nous avons obtenus. En somme :

L'étude réalisée sur le GaMnAs nous a permis de démontrer que l'anisotropie
magnétique est trés sensible a la contrainte épitaxiale. Pour le Gagg3Mngo; As/GalnAs les
contraintes sont en extension. A basse température, nous avons pu montrer par des

mesures de résonance ferromagnétique et des calculs des champs d’anisotropie et des
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constantes d’anisotropies, que les constantes d’anisotropie uniaxiale perpendiculaire au plan
du film K, et le champ d’anisotropie perpendiculaire H,, sont de signe positif et leurs
contributions sont plus importants que la contribution des autres constantes. Les résultas
obtenus par résonance ferromagnétique sont en trés bon accord avec ceux obtenus par

SQUID.

En comparant nos résultats a ceux obtenus sur le GaMnAs/GaAs [6], on peut conclure
gu’il est possible de choisir aisément la direction de I'axe de facile aimantation en jouant sur
le substrat utilisé. D'autres substrats, comme GaAs (311) par exemple, permettraient d'avoir
une composante de |'aimantation a la fois dans le plan, et en dehors du plan de la couche
[59].

Les résultats de mesures de résonance ferromagnétique effectuée sur CoFe/GaAs ont
montré que I'anisotropie de volume domine toujours pour des épaisseurs de (20 et 11) nm.
Pour des épaisseurs inférieures, il existe une contribution importante a l'anisotropie

magnétique due aux propriétés magnétiques de l'interface.
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