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Quelques rappels sur la spintronique

 Electronique de spins (= spintronique): consiste a utiliser le spin de 1’¢électron pour modifier la
conductivité ¢lectrique d’un dispositif €lectronique

* Brigue de base : Magnéto Résistance Géante (GMR) Nobel 2007 A. Fert et P. Grundberg
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 Interét : capteurs de champ, pas de flux => miniaturisation des composants

« Applications principales : informatique, automobile (ex : capteurs de position), mesure de
courant électrigue, Contr6le Non Destructif, imagerie médicale etc.....



Augmenter les effets de magnéto-résistance : implication materiau

NT—N

« Augmenter la polarisation en spin P = x pour augmenter la GMR et TMR
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Augmenter les effets de magnéto-résistance : implication materiau
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« Augmenter la polarisation en spin P = x pour augmenter la GMR et TMR
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Exemple CoFe => P =70%



Le transfert de spin : manipuler ’aimantation avec un courant électrique

 Principe : transfert de moment cinétigue entre electrons polarises et aimantation

Appl. Phys. Letters 77, 3809 (2000)
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« Applications principales : mémoires magnétigues ST-MRAM
* Objectifs : diminuer le courant critique Jc

— augmenter la polarisation en spin

= diminuer le facteur de relaxation dynamique o



Forte recherche pour des matériaux demi-métalliques car P = 100%
(théoriguement!)

— Oxydes : LaSrMnQO,, Fe;O,, CrO, etc..

—> Alliages d’Heusler du type X,YZ avec X, Y E,
des métaux de transitionset Zdetypesp WL Ferromagnetic\ Tamagneti
= Intérét particulier pour Heusler a base de t . . T
Cobalt car haute T°,, n (E) n,(E) Teurie
(a Tpasr?b(;/;nte) ¢ HoMs Teen® Cor(n:FIGtCI)bSI“té
CoFe 70 @ =5103@| =~18T © 900 @ oul @
Permalloy 50-60 @ =5108@| =11T @ 300 @ oul @
Fe,0, |=30(80ensurface) @ =~3.102@| =04T @ 600 @ difficile &
LSMO > 80 © ~210%@| =065T@® 50 @ NON @
CO,MnSi > 90 e =810'® =127T@ 650 @/| Peutétre..




Rappels sur les concepts de la magnonigue

 Principe de base : utiliser des ondes de spins pour transporter de I’information
— Reduction des pertes par effet joule (pas de courant électrigue) MSSW
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Intéréts principaux :

 Miniaturisation des composants radiofréquences (GHz) car longueurs d’ondes petites
« Composants accordables en fréquence par application d’un champ magnétique

* Physique des ondes (interférométrie, modulation phase/amplitude, etc...)



Exemple d’applications : portes logiques

J. Appl. Phys. 104, 053909 2008

. (a) NAND gate
(a) o (b)
[=18 GHz &% & ..-‘@\"o;....,,
= o ., - 2 5 N ]
.....'.’. 4 l _ l ! "' :uluu “-‘l .
'0' ¢ In-phase Py 4
= a ' l s {$\0/ ‘.:“nti" In
05 05 OIS et e A
"! "! (%) : 2
s“‘ ite, In , Out 0
’
— & % i 1 A C\ }
lnulll;' > ) 0 "'».'%1/' >
’; & QOut-of-phase S
'4‘ \’ 0 1 .."'""o. .‘.“ 1 e, 0
“ais g .-"r ) | \ %ep.
0.“\./:‘\ = | ..q'
Ry -0.1 0.1 oy

M /M (%)
, . , 4
« Longueur d’atténuation de I’onde L o« —&

2af
* Objectifs:
= diminuer le coefficient de relaxation dynamique a pour augmenter la longueur d’atténuation
Exemple : YIG a = 5.10 => longueur d’atténuation de plusieurs centaines de pum

— forte aimantation 1,Ms pour atteindre des frequences de plusieurs GHz

mmi ntérét pour les Heulser (o <103, y,Ms > 1T)



Rappels sur les concepts de la magnonique

« Cristal magnonique : matériau avec une modulation péeriodigue de ses propriétés magnétiques

* Positions et largeurs des bandes interdites dépendent des matériaux, du réseau, du champ ...

Nature Comm. 5, 4700, 2014

PRL 109, 13?502’|20|12| - J. Phys. D: Appl Phys. 43, 264003, 2010. ——
11 ::____ . A<55nm
B N P I
e 1.2‘/?1:2 e o D0 05 10 15 20
k (10° rad/cm) o
O'Q%
« Multiples applications : composants RF a bande passante ajustable, e v’
télephonie, portes logiques, transistor a magnon, cryptage... k:;: ',4: @g

Review : Magnonic crystals for data processing, Chumak et al., J. Phys. D: Appl. Phys. 50, 244001, 2017




Recherche en nouveaux matéeriaux en spintronigue et en magnonique

P en % (T ambiante) o« 1 Ms _Tc en ° Compa_tibilité CMOS

GMR/TMR spin torq_ue et magr?onique Splntron_lque Splntron_lque

Spin torque magnonique magnonique magnonique
CoFe 70 @ =5103@| =18T@ 900 @ ou @
Permalloy 50-60 @ =5103@| =11T@® 300 & ou @
Fe,0, |=~30(80ensurface)@| =~3.102@| =~04T @ 600 © difficile @
LSMO > 80 © =2108@| =065T@®@ 50 @ NON @
YIG isolant  @| =510°@| =04T @ 200 @ NON @

CO,MnSi > 90 e =3510°'@ =1277T@ 650 @ Peut etre..

» L’Alliage d’Heusler Co,MnSi (CMS) présente un profil ideal pour la spintronique et la magnonique




Recherche en nouveaux matéeriaux en spintronigue et en magnonique

P en % (T ambiante) o Ms Tcen® Compatibilité CMOS

GMR/TMR spin torque et HolVIS Spintronique Spintronique

. : magnonique : .

Spin torque magnonique magnonique magnonique
CoFe 70 @ =5103@| =18T@ 900 @ oul @
Permalloy 50-60 @ =5108@| =11T@® 300 & ou @
Fe,0, |=~30(80ensurface)@| =~3.102@| =~04T @ 600 © difficile &
LSMO > 80 © =210°0@ =065T@ 50 @ NON @
YIG isolant  @| =510°@| =04T @ 200 @ NON @

CO,MnSi 100 ~1.10" ~13T 650 @ Peut etre..

» L’Alliage d’Heusler Co,MnSi (CMS) présente un profil ideal pour la spintronique et la magnonique

Mais expérimentalement.....

« P<100% (record 93% Nature Comm 5, 3974, 2014)
* moment magnétique <5 pg/f.u (ou pMs<1.29T)
* @ presque toujours > 3x10° (record 8x10* Phys. Rev. B. 93, 094417, 2016)

Pourquoi ? Influence du désordre atomique sur les proprietés magnétigues



Exemple de relation entre structure et magnétisme : le Co,MnSi
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Exemple de relation entre structure et magnétisme : le Co,MnSi
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« Aimantation maximum 5pg/f.u (U,Ms = 1.29 T)
 Polarisation en spins 100 %

» Meilleure valeur de «a value théorique ~ 1 x10-4
» Anisotropie cristalline cubique

!

expériences # théorie !



Exemple de relation entre structure et magnétisme : le Co,MnSi
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Phase L2, : la + ordonnée Phase B2 : échange Mn/Si ]
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« Aimantation maximum 5pg/f.u (U,Ms = 1.29 T) .
 Polarisation en spins 100 % .
» Meilleure valeur de a value théorique ~ 1 x104 .

* Anisotropie cristalline cubique

!

expériences # théorie !
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Rarement discuté dans la littérature  Pas d’info

Polarisation = - 30%

Aimantation plus faible 3.35 pg/f.u

(LMs =0.9T)
Effet sur anisotropie et a ?



Objectif : faire de I’ingénierie des différents désordres atomiques dans le CMS pour comprendre leurs effets
respectifs sur les propriétés magnétiques

Preparation echantillon :
Croissance de films de 40 nm de CO,MnSi par pulveérisation cathodique sur substrat MgO (001)

- T°,.,,=600°C, T° = 750°C pendant4 H

— Echantillons coupés en 4 morceaux : 1 référence et 3 irradiés a des fluences de 101°, 5x10%° et 101% ions/cm?2.

dep recuit

Helium Concentration
1)&'.1[]2D F T T T

2

T T
1:10%% jons.cm”

* Outil pour modifier Pordre chimique : irradiation ionique . i& MgO . ]

aux ions He* a 150 KeV § |@|. Interface ! '
- Vision simplifiée : transfert d’énergie cinétique entre ions g0 @ MgO/CMS ! ]

incidents et atomes du réseau grao’p : '—
- Choix des ions He* car chimiguement inertes Sttt} - Sénst Dépot o ]
- Grande énergie cinétique pour éviter I’implantation d’He Pt L T élengl?gie des fons : ]

i |
dans Ie CMS x10% 0 IIGO ZIOO BIOO 4IGO SIOO I EIDO 700

Depth (nm)



Caracterisation structurale: diffraction X

pic fondamental
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Pics de sur-structure : information sur ’ordre cristallin

fluence a (A) c (A)
Ref 5.63 5.67
101 5.63 5.68

5x1015 5.63 5.69
1016 5.63 5.69

Ref

15

100 -
110

15.10"
1016

310 315 320 325

Pic (111) =
Ordre L2;... et/ou DOg!!!!

Valeur théorique a=c= 5.65 A : l1égére déformation tétragonale qui augmente avec la fluence




Caracterisation structurale: diffraction X

pic fondamental Pics de sur-structure : information sur ’ordre cristallin
4000
Ref |
| 800 100, Re1f5
3000 500 sof 10 (111)
S 2000 S5 5 6010 CoKa
© g 400 o 1016
40 -
1000 -
200 - 20 1
01 0l 04
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52,0
20°
3 parametres d’ordre Facteur de structure avec les # désordres Compare exp. and th. I,,,/1y,,
o: Mn/Si F110 « (1 — 200 = B)(fmn — fsi) + (v — B)(fco — fmn) |:> ratios
p: Co/Si Fooz & (1 — 2B)(feo — fsi) + (1 — 2y) (feo — fumn) I~ L p IF, |2
v:Co/Mn Fo22 = Fooa X 2fco + fun + fsi Ak hILE) T RELO)TTRKLL sin G,

Niculescu et al. PRB,13, 3167, 1976.
Takamura et al. JAP, 107, 09B111, 2010.



Caracterisation structurale: diffraction X

0_20_' ; $ o (Mn/Si) : B2 type

01 5_— , ; (a, B, v) des structures « parfaites »
- | L2, (0, 0, 0)
@ 0-10'_ ] ¥ (Co/Mn) : DO, type B2 (1/2, 0, 0)

1
0.05-_t } } § B (Corsi DO, (0, 0, 2/3)
00044 ,+* % A2 (1/4, 1/2, 1/2)
0.0 5.0x10"°  1.0x10"

fluence (ionslcmz)

 Echantillon de référence : = 75% d’ordre L2, et = 25% d’ordre B2.

» Effet de I’irradiation:
« Augmentation de I’ordre B2 (désordre de type Mn/Si)
« Augmentation de I’ordre DO, (désordre de type Co/Mn)
 Le désordre de type Co/Si est a peu pres constant.

Mais quelle est ’organisation du désordre au niveau atomique ?



STEM - HAADF (Coll. Cesar Magén @ TALEM a Zaragosse )

« Technique d’imagerie par microscopie électronique
* Intensité proportionnelle a Z => difficile de distinguer entre atomes de Co (Z=27) et Mn (Z=25)

Echantillon de référence
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STEM - HAADF (Coll. Cesar Magén @ TALEM a Zaragosse )

« Technique d’imagerie par microscopie électronique
* Intensité proportionnelle a Z => difficile de distinguer entre atomes de Co (Z=27) et Mn (Z=25)

Echantillon de référence Ordre L2,
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STEM - HAADF (Coll. Cesar Magén @ TALEM a Zaragosse )

« Technique d’imagerie par microscopie électronique
* Intensité proportionnelle a Z => difficile de distinguer entre atomes de Co (Z=27) et Mn (Z=25)

Echantillon de référence Ordre L2, Ordre B2
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Le desordre de type o (Mn/S1) correspond a de petites régions cristalliseées dans I’ordre B2 a
I’intérieur de la matrice L2;.



Echantillon irradié a 10%% ions/cm?

Intensity (a.u)

fHin

00 06 12 18 24
Abdallah et al., nm
Material Research Express, 3, 046101, 2016.

Effet de ’irradiation aux ions He™ :
« Augmentation de la taille des regions de type B2 (désordre de type Mn/Si)

* Probleme: le désordre de type Co/Mn est difficile a observer :

— Est ce que I’on a des regions cristallisées dans I’ordre DO, ?



Mesure des parametres magnétiques statiques et dynamiques

Résonance ferromagnétique (FMR) en configuration micro-ruban

Large bande 0.1 a 30 GHz
Champ magnetique jusqu’a 0.6 T

Modulation du champ statique => mesure de dPg¢/dH

204

a.u

10"° ions/cm? L2

B2

1

e

e

B2

L2
.
5.10" ionslcm{\-(/\/

x3

B2 ;%
iil2
J‘.".",-’ l[ :

10"° ions/cm? B2 ‘xf

J\ﬂ i
L2,

REF

( 17 GHz

240

270 300
u H, (mT)

Seulement deux pics FMR a101% ions/cm?
— Pas de region DO, !



Evolution des propriéetés magnétiques de la phase B2 avec la fluence

25/
B2
201
T 15 REF
Q 1015
10
o 5101
5] 1016
o i i 220 ' 230 24'0 250
0 100 200 300 400
KoH, (MT)
lons/cm? REF 1015 5x 101 1016
MM (T) [1.25%0.02 [ 1.25+0.02 | 1.25+0.02 | 1.25 + 0.02
Ms (ug/f.u) | 4.85+0.01 [ 4.85+0.01 [ 4.85+0.01 | 4.85+0.01
WH, (MmT) | 3205 33+0.5 35+0.5 36+0.5
v (GHz/T) | 28.7+0.1 | 28.7+0.1 | 28.7+0.1 | 28.7+0.1
a (*10°9) 25+0.1 2.1+0.1 26+0.1 2.3+0.1

g]AH, =16 +-0.2
7| AH,=1 401 AH = %“fRES + AH,.
o|ah =15+001 B2
O g |AH =32+4-0.1 v sk
E 4] > -
L -3
I 5 v = (25+-0.1)10
< ¥ * o= (2.1 +-0.1)10°
3 2 3
| ot 0= (2.6 +/-0.1) 10
0 a=(2.3+-0.1)10°
0 5 10 15 20 25
. (GHz)

« Parametres magnétiques constants
—> Bon accord avec littérature

* Diminution de AH,, a faible fluence : amélioration de
I’ordre a longue portée? Gaier et al. (APL 94, 152508, 2009)

« Augmentation de AH, a forte fluence due a la creation de
defauts ponctuels

— L’irradiation favorise la phase B2



Evolution des propriétés magnetiques de la phase L2, avec le désordre Co/Mn

25
20
= |
T 15 REF
= - 16 15
= 101 10
_ 15 // 5 1015
57 14 1016
] L2, 220 240 260
0 100 200 300 400 500
M H, (mT)
lons/cm? REF 1015 5x 101 1016
MoM.(T) [1.26+0.02|1.22+0.02(1.14+0.02| 1.1+0.02
Ms (Ug/f.u) | 4.86+0.05 | 4.71+0.05 | 4.41+0.05 | 4.25 +0.05
HoH, (MmT) | 36+0.5 34+05 42+ 0.5 45 + 0.5
v (GHz/T) | 28.7+0.1 | 28.7+0.1 | 28.8+0.1 | 28.9+0.1
o (*10%) | 17401 | 27+01 | 53+01 | 6.7+0.1

2a
AH, = 1.6 +/-0.2 Lo AH = =~ frgs + AHo.

AH, = 1.7 +/0.2 1
0

12101 = 1.5 4102

10 AH, = 3.7 +/-0.2

o = (1.7 +/-0.1) 10°
o = (2.7+-0.1) 10°
o = (5.3+/-0.1) 10°
o = (6.7+/-0.1) 10°

0 5 10 15
f __(GHz)

RES

Parametres L2, référence tres bon / litterature

Effet des échanges Co/Mn :
= Diminution de I’aimantation

= Augmentation de [I’anisotropie H,, du rapport
gyromagnetique vy et du coefficient de relaxation o,



] L21 + Co/Mn disorder

Calcul de la densité d’états (DOS) en spin avec SPR-KKR

L2,

 La création d’états de spins minoritaires a E¢
= diminution du moment magnétigue total

Ions/cm?

1015 5x 1015 1016 LT
calculé
4.71 + 441+ 425+
0.05 0.05 0.05 e
0.08
4.57
34+05 | 42+05 | 45+05
28.7+0.128.8+0.1|289=0.1 28.48
27+0.1 | 53+0.1 | 6.7£0.1 0.8

Le désordre Co/Mn induit :

— augmentation de o a cause des transitions inter-bandes

* [’augmentation du moment orbital et diminution du moment de spin :

—> augmentation de y car y = -

avec (g —2) = 2%




Calcul de Ms et a avec SPR-KKR

. M »\\\/ b) c)
1x10-2 _ 1L ]
\ / ! ] Mn < Si 11 Coe (MnSi) ]
_[— Mesures | | | 7 \7 Mesures_ 1 | |
E | N
\Eﬂ B 1T 7] i o |
2 3 [
§ 11l | 13103 | ] }Valeur exp ||
1 e~ probable -
3| a) 1L b) 1L ©) . ﬁ | | Calcul300K | |
Co <> Mn Mn < Si Co < (Mn,Si) [ | i
<«—Calcul0 K
2;_ 1 . i . L L 1X10-4 | 1 1
< 3 N

3 23 22 3 2 2 3 2 €22322353388 2 § 9 352
D03 L2 B> A> DO 2 B
(0,0,z) (x,0,0) (1-)/2, v, ») 3 (0,02) 1 (x,0,0)

* @y, et apy =10 fois supérieur aux valeurs théoriques mais :
=> surévalués (contribution 2 magnons) : a,,, réel plus probablement < 10-* pour échantillon référence
= o calculé a 0 K => valeur a 300 K = 7.104 (Phys. Rev. B 93, 214439, 2016) : accord entre expérience et calcul !

 Effet du désordre DO, sous estime pour Ms et o,
= analyse imprécise du désordre? influence des défauts ponctuels ?
= M¢éthode de calcul (potentiel d’interaction atomique) de la DOS et de a a revoir ?



Conclusion

* La comprehension des proprietes magnetiques du Co,MnSi ne peut s’effectuer sans une
analyse precise du desordre chimique (valable pour Ies autres alliages)

o dans les phases L21 et B2 probablement en bon accord avec les calculs qui incluent la T°
* Vrai o a 300K plutét = 7.10* : reste trés intéressant pour la spintronique et magnonique!

Enjeu technologique :

» Confirmation experimentale que le desordre DO, modifie de maniere drastique les proprietés
magnétiques du Co,MnSi, méme a de tres falbles concentrations

* |l est tres difficile de faire croitre du CMS seulement dans sa phase L2,
= Intérét pour la phase B2
= Croit a T° <= 400° et potentiellement sur des substrats de Si

. s 1 e compatibilite CMOS!
= Peut étre “guérie” a I’aide de I’irradiatin ionique.
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