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INTRODUCTION ET CONTEXTE

L’écriture de 1’habilitation a diriger des recherches est un engagement a former de futurs docteurs
qui implique notamment de réaliser une synthese de ses travaux, qu’ils soient actuels, antérieurs ou a
venir. Dans ce manuscrit, je n’ai voulu aborder que ceux que j’ai puréaliser depuis mon entrée au CNRS
en 2011 et ceux que je souhaite poursuivre a I’avenir. Cependant, il m’est impossible de nier que ceux-
ci ont été fortement influencés par le parcours qui m’a amené au CNRS et que je souhaite rappeler ici.

Aprées des études d’ingénieur a I’INSA de Toulouse, j’ai effectué¢ en 2003 un stage au Trinity College
de Dublindans 1’équipe de J.M.D. Coey durant lequel j’ai étudié le piégeage de parois magnétiques dans
des réseaux d’antidots par des mesures de magnéto résistance anisotrope (AMR). Puis, j’ai réalisé entre
Janvier 2004 et Janvier 2007, une these au Service de Physique de I’Etat Condensé (SPEC) du CEA
Saclay sous la direction de Claude Fermon. L’objectif était d’étudier, via I’effet de magnéto résistance
géante (GMR), la réponse d’une vanne de spins & un champ magnétique hyperfréquence. Ceci avait
notamment pour but de sonder les capacités de détection a ces fréquences de systemes similaires aux
tétes de lecture pour répondre a 1’augmentation des fréquences de travail dans les disques durs. Durant
ma these, nous avons montré que pour des fréquences de quelques Gigahertz (GHz), typique du
fonctionnement des tétes de lecture, la réponse électrique du systeme était modifiée par les effets de
résonance ferromagnétique (RFM) de la couche dite magnétiquement libre mais aussi, et de maniére
plus surprenante, au couplage dynamique de cette derniere avec la couche dure. En particulier,
I’évolution du déphasage relatif entre la précession des deux couches conduit a des variations
importantes de 1’amplitude du signal de sortie en fonction de la fréquence d’excitation.

Ces travaux m’ont permis de me familiariser avec les techniques de mesures hyperfréquences et de
mesures magnéto-résistives en combinant des signaux électriques et magnétiques dans le domaine des
Gigahertz (GHz) et en tirant parti du couplage non linéaire entre le courant électrique et la composante
dynamique de la GMR. Cette thése m’a aussi permis de comprendre le lien tres étroit pouvant exister
entre une problématique technologique (fonctionnement d’une téte de lecture) et une problématique
fondamentale (dynamique de spins de syst¢émes multicouches). Cette facon d’aborder la recherche
scientifique m’a particuliérement attiré et m’a guidé, autant que possible, dans mes choix de thématiques
a mon entrée au CNRS.

Aprés ma these, j’ai réalisé un premier post-doctorat entre Mai 2007 et Mai 2009 a 1’Ecole
Polytechnique Fédérale de Lausanne (EPFL) sous la direction de Jean Philippe Ansermet pendant lequel
j’ai étudié I’effet de transfert de spins résonant associé a un courant électrique radiofréquence. Durant
deux ans, j’ai été formé aux techniques d’électrodéposition afin de fabriquer des nano-objets de
diametres inférieurs a 100 nm dans des membranes nano-poreuses en polycarbonate. Avec Elena Murg,
étudiante en thése pendant cette période, nous avons étudié les modes dynamiques d’une structure
cylindrique Cus ;m/C0s ym/CUs nm/ CO4g ni/ CU3 i €XCitée par un courant de quelques GHz. Nous avons
ainsi démontré la complexité du spectre d’excitation autour de la rémanence des deux couches. Nous
avons également utilisé cette méthode d’excitation résonante pour modifier et controler la valeur du
champ de retournement des différentes couches en fonction de la fréquence du courant. Ces études m’ont
permis de comprendre qu’un des points cléS menant a la compréhension du spectre d’excitation d’ondes
de spins d’un nano-objet, y compris au travers les simulations micromagnétiques, était la connaissance
précise de sa structure réelle, géométrique ou chimique. Ce point particulier a nourri une partie de mes
activités conduites au CEMES.

J’ai ensuite réalisé un second post doctorat entre Mai 2009 et Décembre 2010 sous la direction de
Jean Eric Wegrowe, dans le groupe « Physique et Chimie des nano-objets » du Laboratoire des Solides
Irradiés (LSI) de 1’école Polytechnique a Palaiseau. J’y ai étudié 1’effet d’une contrainte mécanique sur
la position d’équilibre de 1’aimantation d’un nanofil électrodéposeé dans une membrane avec 1’objectif
de développer des capteurs tactiles. Dans nos mesures, la contrainte était obtenue par chauffage grace a
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la différence de dilatation thermique entre la membrane et le nanofil. Dans le cas particulier de matrices
piézo-électriques PVDF qui présente une déformation anisotrope, nous avons montré qu’une élévation
de température de I’ordre de 10 K est suffisante pour vaincre 1’anisotrope de forme et ainsi obtenir une
aimantation désalignée de 1’axe du nanofil a champ magnétique nul. De plus, I’amplitude de 1’effet
observé est plus importante que celle pouvant étre prédite par un modéle simple de magnétostriction. Le
méme type d’effet fut observé peu de temps aprés mon départ en appliquant un champ électrique
permettant de déformer la matrice piézo-électrique.

Au-dela de ces travaux sur les couplages magnéto-mécaniques a 1’échelle nanométrique, j’ai
également travaillé au développement de nouvelles géométries de nano-objets pouvant étre obtenues par
électrodéposition. Ces travaux ont pu étre réalisés grace aux chimistes du groupe, Marie Claude
Clochard et Travis Wade, qui ont fabriqué dans des membranes PVDF des traces ayant la forme de deux
cones se rejoignant en une nano-constriction cylindrique de diamétre pouvant étre inférieur a 5 nm. En
collaboration avec Michel Viret, chercheur au CEA (SPEC), nous avons observé dans ces systemes le
piégeage de parois vortex de part et d’autre de la constriction. Le dépiégeage et la propagation de ces
parois ont pu étre contrdlés en appliquant un courant électrique avec une efficacité dépendante de la
polarité du courant. Cependant, une grande partie de ces travaux n’ont pas été publiés.

Sur la base de ces différentes expériences, je suis entré au CNRS en Janvier 2011 au Centre
d’Elaboration des Matériaux et d’Etudes Structurales (CEMES) de Toulouse dans le groupe
Nanomatériaux. L’idée directrice de mon projet de recherche consistait a m’appuyer sur les compétences
du laboratoire en caractérisation des matériaux pour mettre en place une méthodologie permettant de
comprendre a 1’échelle nanométrique 1’influence de la structure d’un nano-objet (géométrie locale,
variations de compositions chimiques ou de contraintes mécaniques) sur les propriétés magnétiques
statiques (états d’équilibres) et dynamiques (spectre d’excitation d’ondes de spins ou mécanismes de
relaxation).

A mon arrivée, j’ai été associ¢ aux études débutées par Jean Frangois Bobo sur la réalisation de
couches minces d’alliages d’Heusler. J’ai notamment participé activement aux travaux de these de
Guillermo Ortiz (encadré par Jean Frangois Bobo et Fabrice Boust de I’ONERA), pendant lesquels les
méthodes de fabrication de films minces de Co,MnSi par pulvérisation cathodique ont été mises au
point. A partir de 2013, j’ai développé mes propres activités dans ce domaine en étroite collaboration
avec Gérard BenAssayag du CEMES, spécialiste des phénomeénes et techniques d’implantation et
irradiation ionique. Nous avons notamment cherché a modifier et contr6ler le désordre atomique de
I’alliage Co,MnSi par irradiation aux ions légers, afin d’en comprendre 1’influence sur ses propriétés
magnétiques. Dans le cadre de I’ ANR jeune chercheur NASSICS, j’ai co-encadré avec Etienne Snoeck
du CEMES la thése d’Iman Abdallah sur ce sujet. Nous avons notamment développé ensemble, fin 2013,
un banc de mesures par résonance ferromagnétique large bande (jusqu’a 30 GHz) au CEMES. Les
résultats expérimentaux obtenus durant cette thése ont ensuite été confrontés a des calculs ab-initio, en
particulier du coefficient de relaxation dynamique. Ces calculs ont été réalisés dans le cadre de la thése
de Barthélémy Pradines (encadré par Lionel Calmels et Rémy Arras du CEMES). La premiére partie de
ce manuscrit présente I’ensemble des résultats obtenus dans cette thématique.

La deuxieme partie de ce manuscrit présente 1’étude des configurations magnétiques de nano-objets
cylindriques fabriqués par électrodéposition. J’ai commencé a développer cette thématique au
laboratoire a partir de 2013 en étroite collaboration avec Christophe Gatel du CEMES, spécialiste en
holographie électronique, et avec mes anciens collégues du laboratoire LSI de Palaiseau. En combinant
holographie électronique et simulations micromagnétiques, nous avons pu cartographier, avec une
résolution spatiale inférieure a 5 nm, 1’évolution de la structure fine de parois dans des nanocylindres de



nickel ou de multiples configurations rémanentes différentes dans des multicouches Co/Cu. Je
présenterai entre autre dans cette partie les méthodes utilisées pour observer et comprendre 1’apparition
de ces différentes structures magnétiques.

La troisiéme partie de ce manuscrit présente le projet de recherche que je souhaite poursuivre. Je
discuterai d’abord des développements autour de la croissance de matériaux pour répondre a des
problémes technologiques. Ensuite, j’aborderai la problématique de I’excitation et de la détection
d’ondes de spins dans des cristaux magnoniques, sujet sur lequel Sarah Mantion a débuté une thése sous
ma direction en octobre 2019. Enfin, je présenterai un projet de développement expérimental basé sur
I’holographie électronique pour imager des ondes de spins dans les nano-objets.

Comme je I’ai déja mentionné au début de ce texte, I’HDR est avant tout un engagement a former de
jeunes docteurs. Ainsi, je présente dans une derniére partie et en quelques lignes ce que je cherche a
mettre en place lors de la formation de jeunes docteurs ou d’étudiants.

D’une maniére générale, les deux premiers chapitres sont assez détaillés, notamment au niveau des
développements méthodologiques, et pourront aider un éventuel lecteur insomniaque a trouver le
sommeil. Pour celui plus pressé souhaitant avoir une idée globale de ce que j’ai pu faire au CEMES et
de ce que je souhaite faire a I’avenir, je I’invite a consulter directement la conclusion du manuscrit. Je
souhaite insister ici sur le fait que I’ensemble des résultats que j’ai pu obtenir durant ces années est le
fruit de diverses collaborations, que ce soit avec des collégues spécialistes dans leurs domaines, ou bien
avec des étudiants en these ou des stagiaires. Je tiens ici & les remercier tous. Aussi, j’ai décidé d’utiliser
dans ce manuscrit le « nous » plut6t que le « je » pour décrire ces travaux.






Dans tout ce manuscrit, les références surlignées en rouge correspondent aux travaux auxquels
J ai participé.

Influence du deésordre atomique sur les propriétés magnetiques
de I’alliage d’Heusler Co2MnSi.

I.1. Quelques généralités sur les alliages d’Heusler : le Co.MnSi comme
systeme modele.

En 1903, Fritz Heusler découvrit que 1’alliage Cu,MnAl présentait une phase ferromagnétique bien
qu’aucun de ses constituants individuels ne montrait d’ordre magnétique [1]. Depuis cette découverte,
plus d’un millier d’alliages d’Heusler ont ét¢ rapportés dans la littérature. Dans cette famille de
matériaux intermétalliques, de trés nombreux composés présentent un ordre magnétique (ferro, ferri ou
anti-ferro magnétique). Ceux-ci présentent généralement une structure cristallographique cubique du
type L24, B2 ou C1, et peuvent étre binaires, ternaires ou quaternaires, de composition respective XzZ,
XYZou X,YZ et XiX,YZ. Ici, X et Y sont de la famille des métaux de transition et Z appartient aux
éléments du groupe sp (voir Tableau 1). Aujourd’hui, ces matériaux ouvrent de nouvelles perspectives
dans de nombreux domaines tels que la spintronique, les semi-conducteurs, les applications
thermoélectriques, optiques et bien d’autres encore [2], [3].

H X,YZ Heusler compounds [He|
2.20
B :HC|N|O|F|Ne
0.98 i742.55|3.04| 3.44/3.98
Na| [ A P S|CI|Ar
0.93 SR EE] 2.19] 2.58]3.16
K|Ca e Co e ) Se| Br| Kr
0.82]1.00 B8 63 1.66 8 88 1.91 1.90 8 0 :12.55/2.96]3.00
Rb| Sr b Mofild Ru Rh Pd Ag Cd JTe| | | Xe
0.82|0.95 60 2.16 [Re] 2.20 2.28 2.20 1.93 1.69 {178 i5]2.10]2.66| 2.60
Cs|Ba Ta Re|Os S Hg| T1 o =1 Po| At|Rn
0.79]0.89 1.50) 1.90| 2.20 PR LR 1,90 1.80 LR RE1] 2.00] 2.20)
Fr|Ra
0.70{0.90
e P d | Eu » b D D D
4113 1.20 0

Ac|Th|Pa| U [Np|Pul/AmCm Bk| Cf( Es|Fm|Md|No| Lr
1.10]1.30| 1.50{ 1.70} 1.30] 1.28} 1.13] 1.28) 1.30| 1.30| 1.30} 1.30] 1.30] 1.30 1.30

Tableau 1 : Tableau périodique présentant les éléments composants les alliages d’Heusler. Tiré de [4].

Les Heusler sont longtemps restés des « objets de laboratoire », notamment en raison de la difficulté
a décrire et comprendre leurs nombreuses propriétés physiques (optiques, magnétiques, électriques ou
mécaniques). Cependant, dans le domaine du magnétisme, ils ont connu un regain d’intérét trés
important au début des années 2000 avec I’objectif d’améliorer les performances des composants a
magnéto résistance géante (GMR) et magnéto résistance tunnel (TMR). En effet, suite aux travaux
pionniers de De Groot au début des années 1980 sur la structure de bande électronique des alliages
NiMnSb et PtMnSb obtenue par des méthodes ab-initio [5], un grand nombre de ces alliages étaient
supposés montrer une polarisation en spin au niveau de Fermi de 100% (= demi-métallique). Parmi
ceux-ci, les alliages du type Co,YZ, ont particulierement attiré I’attention du fait de leur forte
température de Curie, un parametre important pour la stabilité des composants de type capteurs
embarqués (pour 1’automobile par exemple). Comme le montre la Figure 1.a, ceux pour lesquels Y=Mn
ou Fe présentent des températures de Curie au-dessus de 700 K (985 K pour le Co,MnSi), ce qui leur
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confére une bonne stabilité de leurs propriétés a la température de fonctionnement des composants (en
général autour de 100° soit 400K).

2 ! T T ¥ y 7 T T—T 1
1200 I~ : 4 —~ >
- a) Co,FeSi b) S 6f[coom g mg; Co Mmsgc s
\x., 1000 CO;Fe.AI :'E’ 5 FezMnSa Co MnSn W Co,FeSi
i i 1 R MnSi ~/gco, FeAl
= Coflast £ 4 |- | Rudinge A MnT] . i
= S RuMnSn Qi
o 00T E 3t m ¢
& 2 FeMnAl ./~ i e
g. 600 1 2 2r ,SCo Tin ZZ%’?’; 5
<) :
e B (z/b‘ !Fe CrAl - .
! | gof AR e [EEE)
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Figure 1 : Evolution de la température de Curie (a) et du moment magnétique (b) en fonction du nombre
d’électrons de valence pour une série d’alliages du type Co,YZ. La température de Curie est estimée a
partir de calculs ab-initio. Tiré de [6]. Le comportement de type Slater Pauling du moment magnétique
est schématisé par la courbe pointillée dans la figure (b). Tiré de [7].

Un autre paramétre important pour certaines applications est la valeur du moment magnétique. 1l a
été démontré que le moment magnétique total M; par cellule élémentaire des alliages X,YZ suit
globalement une loi de type Slater Pauling avec une dépendance de la forme M=2,— 24. Ici Z, représente
la somme des électrons sur les orbitales 3d et 4s pour les atomes X et Y, ajoutée aux électrons sur les
orbitales s et p pour les atomes Z. Ainsi avec les structures du cobalt 3d” 4s?, du Mn 3d° 4s? et du Si 3s?
3p?, nous obtenons Z; = 29 et M; = 5 [/ cellule élémentaire. Pendant longtemps, 1’origine de cette loi
ainsi que 1’apparition d’un gap dans la densité d’états en spins minoritaires pour les alliages X,YZ ont
été débattues. Une premiére tentative d’explication a été donnée par Galanakis et al. en 2002 [8], en
particulier dans le cas ou X = Co et Y=Mn. Le mécanisme sous-jacent est schématisé dans la Figure 2
dans lequel seuls les états pour les spins minoritaires sont représentés. Le point de départ est
I’hybridation des orbitales d entre les deux atomes de Co conduisant a la création de 5 orbitales liantes
(eq et tyg) et 5 anti-liantes (ty, et e,). Les orbitales liantes e et t,y ainsi formées vont ensuite s hybrider
avec les orbitales d du Mn pour former de nouvelles orbitales liantes alors que les orbitales anti-liantes
ty, et e, ne peuvent se coupler avec les orbitales d du Mn pour des raisons de symétrie. Celles-ci vont
ainsi garder le méme niveau d’énergie. Au final nous obtenons une série d’orbitales liantes ou anti-
liantes réparties autour du niveau de Fermi qui, lui, est juste entre les niveaux d’énergie ty, et e, nés de
I’hybridation du cobalt.

Dans ce mode¢le, 1’apparition du gap en énergie pour les spins minoritaires provient uniquement de
I’hybridation des orbitales d du Co et I’amplitude du gap ne dépend que de la distance entre atomes de
Co qui définit I’écart en énergie entre ty, et e,. Il y a 8 états de type d disponibles pour les électrons
minoritaires auxquels il faut rajouter 1 état de type s et 3 états de type p. Ainsi, il n’y a que 12 états de
spins minoritaires disponibles. En écrivant que le nombre d’électrons périphériques total est Z;=N1+N|
et le moment M= N1- N, avec N1 et N| respectivement le nombre d’électrons de spins majoritaires et
minoritaires total issus des orbitales s, p et d des atomes X, Y et Z, on obtient M;= Z; — 2xN|= Z; —
Cependant, bien qu’il explique de nombreux résultats, le modéle proposé par Galanakis et al. présente
I’inconvénient que 1’atome Z n’est pris en compte qu’au travers sa contribution a Z.
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Figure 2 : Mécanisme d’hybridation des orbitales d entre deux atomes de Co (a) et avec I’atome de
Mn (b). Les nombres devant chaque orbitale correspondent au nombre d’états dégénérés. (c) Densité
d’états résolue en spin pour plusieurs alliages du type Co,MnZ. Tiré de [8].

D’autres modeles ont ensuite été développés pour expliquer la courbe de type Slater Pauling de
nombreux alliages d’Heusler. Une revue détaillée des différents mécanismes mis en jeu est présentée
par T. Graf et al. dans [4]. Dans le cas particulier du Co,MnSi, cette fois le point de départ est
I’hybridation initiale des orbitales s et p d’un atome de Co et d’un atome de Si. Le complexe CoSi va
ensuite s’ hybrider avec les orbitales d du second atome de Co et celles de I’atome de Mn. Dans cette
approche, résumée schematiquement dans la Figure 3, nous retrouvons une série d’orbitales liantes et
anti-liantes. La différence avec le modele de Galanakis et al. est qu’ici les électrons remplissent d’abord
intégralement des orbitales liantes (jusqu’a 1’orbitale t,; dans la Figure 3), puis un seul un électron est
placé dans chaque orbitale anti-liante, ce qui est énergétiquement favorable. On retrouve ainsi la
dépendance M, = Z; — 24 puisque la encore seul 12 états de spins minoritaires sont disponibles.

Un exemple de tracé de la densité d’états électroniques résolue en spins est présenté dans la Figure
2.c pour différents alliages du type Co,MnZ. Pour la plupart des composés, on observe clairement un
gap au niveau de Fermi pour les électrons minoritaires. Notons que ces calculs sont réalisés pour des
structures parfaites de type L2;. Comme discuté ci-dessous, 1’ordre structural ainsi que des effets
d’interfaces peuvent induire des modifications dans ces densités d’états et I’apparition d’états de spins
minoritaires au niveau de Fermi. L’apparition de ce gap a également un impact important sur a, le
coefficient de relaxation dynamique de type Gilbert, qui va déterminer les pertes hyperfréquences. De
maniére générale, dans les métaux ferromagnétiques, a dépend de la densité d’états totale au niveau de
Fermi. L’absence d’états de spin minoritaire diminue ainsi o en empéchant notamment les transitions
électroniques inter-bandes [9], [10]. Les premiers calculs théoriques de a pour le Co,MnSi prédisaient
des valeurs en dessous de 10 (sans prendre en compte les effets de la température). D’autres études
plus récentes ont ensuite prédit des valeurs plus proches de la réalité de I’ordre de 2.10 [11], [12], avec
notamment une forte augmentation avec la température, démontrant tout de méme une plus-value
indéniable vis-a-vis des métaux ferromagnétiques classiques habituellement utilisés dans 1’industrie tel
que le permalloy (a = 7.10%3), le fer (o =~ 4.107%) ou le CoFeB (o ~ 2.10?). Notons que la recherche de
matériaux avec un faible o est un enjeu technologique important pour les applications dans lesquelles le
retournement de 1’aimantation est assisté par effet de transfert de spin et avec une densité de courant
électrique nécessaire au retournement de 1’aimantation directement proportionnelle a a.
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Figure 3 : (a) Mécanisme d’hybridation des orbitales entre un atome de Co et de Si et (b) entre le
complexe CoSi et les atomes de Mn et Co restants. D’apreés [4].

Lorsque j'ai commencé a étudier [’alliage Co,MnSi en 2011, j’ai constaté que les propriétés
remarquables décrites plus haut n’étaient que trés rarement (pour ne pas dire jamais) observées. En
effet, bien qu érudié depuis de nombreuses années, ce n’est qu’a partir de 2014 qu 'une polarisation de
surface proche de 100% fut mesurée par M. Jourdan et al. [13]. De méme, les premiéres mesures d’un
a sous les 107 datent de 2016 (= 7.10*, S. Andrieu etal. [14], C. Guillemard et al. [15]). Depuis quelques
articles font état de valeurs similaires, mais sur des bases d’extrapolation de o a partir de mesures
brutes trés largement au-dessus des 103. Jusque-la, les valeurs de o mesurées étaient généralement un
ordre de grandeur supérieur a ce qui peut étre attendu et tres peu d’études faisaient état en 2015 de
valeurs en dessous de 3.10°.

Une des raisons souvent évoquées pour expliquer le désaccord entre les prédictions théoriques et les
expériences (aimantation, polarisation en spins, coefficient de relaxation) est la présence de défauts de
structure dans le matériau qui pourraient €tre a 1’origine d’une perte de polarisation et d’une
augmentation de o [16], [17]. En effet, les propriétés magnétiques des Heusler dépendent fortement de
I’ordre cristallin dans lequel se trouve I’alliage. La Figure 4 présente les quatre phases
cristallographiques dans lesquelles peuvent croitre les alliages d’Heusler a base de Cobalt ainsi que les
informations sur les propriétés magnétiques associées issues de la littérature au début de notre étude.

Préférentiellement, les alliages Co,YZ cristallisent dans 1’ordre le plus élevé L2, (groupe d’espace
Fm3m). Ceci correspond a I’enchevétrement de 4 sous-réseaux de type cubique face centrée (FCC) dans
lesquels les atomes de Co, Mn et Si occupent les positions de Wyckoff 8c (Y4, ¥, ¥4), 4a (0,0,0) et 4b
(%2, %, Y5) respectivement. Le paramétre de maille théorique est de 5.65 A. La phase B2 correspond
guant a elle a un équi-répartition des atomes de Mn et Si sur leurs sites initiaux. Pour ces deux phases,
les calculs de structure de bandes électroniques prédisent que le matériau est demi-métallique avec un
gap au niveau de Fermi pour les spins minoritaires, et une valeur du moment magnétique de 5 p/ cellule
élémentaire. Le coefficient de relaxation dynamique est faible (<10-), bien qu’un peu plus élevé dans
la phase B2 en raison d’une densité d’états des spins majoritaires lIégérement plus importante au niveau
de Fermi par rapport a la phase L2,. Enfin, le matériau présente une anisotropie cubique pour ces deux
phases. La constante d’anisotropie étant négative, les axes de difficile aimantation sont paralléles aux
arrétes du cube alors que les axes faciles sont le long des diagonales.

En revanche, trés peu d’informations peuvent étre obtenues dans la littérature concernant les deux
autres phases possibles. La phase D03 correspond au mélange des atomes de Co et de Mn avec une
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probabilité de trouver un atome de Mn sur un site de Co de 2/3. La phase A2 quant a elle correspond a
la situation ou ’ensemble des atomes se répartissent de manicre aléatoire sur les différents sites
atomiques disponibles. Pour la phase D03, Picozzi et al. [18] ont calculé la densité d’états électroniques
en présence d’un échange entre deux atomes de Co et de Mn parmi 32 mailles élémentaires. Leurs
résultats prédisaient 1’apparition d’un pic en énergie pour les spins minoritaires proche du niveau de
Fermi (a environ 0.2 eV), ce qui a pour conséquence d’abaisser le moment magnétique total de 10%
(4.5 pg/cellule élémentaire) tout en conservant le caractére demi-métallique. Plus récemment, nous
avons utilisé le code de calcul SPR-KKR (voir partie 1.2.4) avec lequel nous avons calculé le moment
magnétique total en présence d’une phase D03 compléte. Nous avons alors obtenu des états de spin
minoritaire au niveau de Fermi (Figure 4), brisant ainsi la demi-métallicité, et un moment magnétique
de I’ordre de 3.5 pg/cellule élémentaire [19]. Ceci est en accord avec les travaux de Pandey et al. [20].

D’autres types de défauts peuvent modifier fortement la densité d’états dans ces alliages tels que la
présence d’atomes de cobalt en remplacement d’atomes de manganése par exemple (défauts d’anti-
sites). Dans ce cas le matériau n’est plus steechiométrique. Le plan de terminaison de surface joue
également un réle sur la polarisation des derniers plans atomiques, notamment dans le cas ou le plan
terminal est un plan de cobalt [21], [22].
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Figure 4: (haut) Les différentes phases cristallines du Co,MnSi et les informations issues de la

littérature en 2013. (Bas) Densités d’états résolues en spin pour chacune des phases cristallographiques.
Les calculs sont réalisés avec le code SPR-KKR. Tiré de [19].
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Le potentiel de ces matériaux pour les applications en spintronique et pour le développement
d’applications hyperfréquences sont les raisons principales qui m’ont motivé a m'’y intéresser a mon
arrivée au CNRS. Partant de /’hypothese que les désaccords entre expérience et théorie provenaient
des défauts de structure sans qu’il n’y ait pour autant de démonstration expérimentale évidente, NOUS
avons cherché a suivre [’évolution des propriétés magnétiques statiques et dynamiques du Co,MnSi
lorsqu’un désordre atomique est induit dans le matériau. Pour cela, nous avons modifié sa structure
par irradiation ionique aux ions légers He* & 150 KeV et nous avons mesuré les propriétés magnétiques
par résonance ferromagnétique large bande. Ces travaux ont fait I’objet de la thése d’Iman Abdallah,
que j ai co-encadrée avec Etienne Snoeck et qui a été financée dans le cadre de I’ANR Jeune chercheur
NASSICS que je coordonnais. La fabrication des films minces au CEMES s’est basée sur les travaux
préliminaires réalisés pendant la thése de Guillermo Ortiz, encadré par J.F Bobo du CEMES et F. Boust
de I'ONERA, et dans laquelle j’ai été trés impliquée durant les deux dernieres années. Les calculs
présentés ci-dessous et qui se sont basés sur nos mesures expérimentales, ont été réalisés par
Barthélémy Pradines qui était encadré par L. Calmels et R. Arras du CEMES.

1.2. Influence de Pirradiation ionique aux ions He" sur les propriétés
structurales de I’alliage Co.MnSi.

Dans la suite de cette partie l’alliage Co,MnSi sera appelé CMS (pour essayer d’étre un peu plus
concis). Durant la these d’Iman Abdallah, nous avons étudié de nombreux échantillons qui ont présentés
des propriétés magnétiques et structurales globalement équivalentes. Les résultats détaillés dans cette
section sur un seul échantillon modéle refletent les différents résultats obtenus. Enfin, au-dela des
résultats scientifiques en eux-mémes, j'ai voulu mettre également en avant les développements
méthodologiques que nous avons réalisés avec Iman Abdallah et Gérard BenAssayag et qui nous ont
permis d’avoir une approche différente de celle proposée dans la littérature.

1.2.1. Fabrication de films minces de Co,MnSi et principe de I’irradiation ionique.

Afin d’étudier I’influence du désordre atomique sur les propriétés magnétiques du CMS, nous avons
déposé au CEMES par pulvérisation cathodique (sputtering) des films minces d’environ 40 nm
d’épaisseur sur des substrats de MgO orientés [001]. L’épaisseur des couches est définie de maniére a
étre suffisamment faible pour permettre aux ions He* utilisés dans les expériences d’irradiation ionique
de traverser intégralement la couche. Mais elle est aussi suffisamment épaisse pour obtenir de bonnes
propriétés magnétiques. En effet, durant la thése de G. Ortiz, nous avions constaté que pour des films
d’épaisseur inférieure a 10 nm, des effets de diffusion d’especes chimiques aux interfaces apparaissaient,
modifiant fortement les propriétés intrinséques du matériau. En particulier une couche d’environ 1 nm
d’épaisseur enrichie en Co apparait a 1’interface avec le MgO [23], augmentant le moment magnétique
total et le coefficient de relaxation dynamique a. Ce phénoméne n’a pas été observé pour des couches
plus épaisses.
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Figure 5: (gauche) Schéma de principe de 1’organisation du CMS sur MgO. (droite) ¢ scan en
diffraction X sur le pic (111) montrant la rotation a 45° des axes du CMS par rapport aux axes du MgO.

Le CMS croit a 45° des axes <100> dans le plan de I’interface avec le MgO afin de réduire le
désaccord de maille qui est théoriquement égal a 5.4% dans le cas ou le parametre de maille du CMS
est de 5.65 A (Figure 5). La croissance du CMS s’effectue aprés avoir déposée une couche tampon
d’environ 5 nm de MgO par homo-épitaxie sur le substrat afin de réduire la présence de défauts, et
notamment la présence de carbone en surface. Apres le dép6t de la couche tampon, le CMS est déposé
a 500° par pulvérisation cathodique en mode RF. Le dép6t est realisé en utilisant deux cibles
steechiométriques Cosg,Mnysy, Sizsy, €n configuration face & face. Cette configuration permet de garder
la steechiométrie du dépdt et de réduire la vitesse d’arrivée des atomes sur le substrat, favorisant ainsi
une croissance épitaxiale. Puis, un recuit de 2h a 750° est effectué afin d’améliorer 1’ordre cristallin.
Enfin, 1’échantillon est recouvert d’une couche de 10 nm de MgO qui permettra d’isoler électriquement
le film pour des mesures de résonance ferromagnétique. Nous avons également testé des dépbts avec
une couche tampon de chrome, dans 1’objectif de réduire le désaccord de maille (2.4% avec le MgO et
2.6% avec le CMS). Cependant ces échantillons présentaient une disparition de 1’anisotropie cubique
ainsi qu’une augmentation de a [24], probablement en raison de phénomenes de diffusion du Cr aux
interfaces pendant le recuit du CMS, phénoméne assez fréquent.

Les échantillons fabriqués ont été découpés en plusieurs morceaux, 1’un servant de référence et les
autres étant irradiés avec des ions He* a une énergie de 150 KeV pour différentes fluences (nb ions/cmg)
afin de modifier la structure du matériau. L’irradiation de nos échantillons a été réalisée au CEMES.
L’intérét des ions de gaz inerte comme He* est qu’ils n’interagissent pas chimiquement avec le CMS.
Les principes généraux de I’ interaction ion-matiére lors des processus collisionnels peuvent étre trouvés
dans ces références [25], [26]. Sans entrer trop dans le détail, les ions énergétiques incidents vont
transférer une partie plus ou moins importante de leur énergie cinétique en interagissant avec le matériau
lors de collisions binaires. Le long du parcours ionique, 1’échange d’énergie a lieu au travers deux types
d’interactions, nucléaires et électroniques, qui co-existent avec un poids respectif qui dépend des
conditions expérimentales.

La premiére interaction, dite nucléaire, est prédominante dans le cas d’ions lourds et peu
énergétiques. La perte d’énergie de I’ion incident se fait par des chocs élastiques avec les atomes du
matériau, ce qui peut engendrer des déplacements d’atomes sur de grandes distances créant des défauts
ponctuels, types paires de Frenkel, constituées d’un atome en position interstitiel et d’une lacune située
a I’endroit d’ou 1’atome initial est parti. S’il a assez d’énergie, 1’atome primaire €jecté de sa position
peut & son tour induire des collisions secondaires et créer une cascade tandis que 1’ion incident ainsi que
les différents atomes déplacés finiront par s’arréter. La seconde interaction, dite électronique, est
généralement prédominante pour les ions Iégers et/ou a haute énergie, ce qui est typiquement notre cas
ici. Dans cette situation, I’ion incident interagit de maniére inélastique avec le cortége électronique des
atomes de la cible, 1a perte d’énergie s’apparente a ce qui se passe dans un liquide visqueux. L’énergie
transférée est beaucoup plus faible que pour 1I’interaction nucléaire et les déplacements d’atomes sont
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beaucoup plus rares et de beaucoup plus courte portée. L’énergie donnée aux électrons des atomes est
relaxée vers le réseau cristallin en créant des phonons, augmentant ainsi la température du systéme qui
peut aider a la recombinaison des éventuelles paires de Frenkel créées. Dans le domaine d’énergie et de
fluence que nous avons pu explorer, I’interaction ion/matiére est cumulative par nature. Ainsi, par des
implantations successives, nous avons pu explorer sur un méme échantillon la réponse du matériau a
fluence croissante.
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Figure 6 : (a) Concentration d’ions He* implantés pour différentes fluences d’irradiation en fonction de
la position au travers I’interface CMS/MgO. (b) Nombre de lacunes créées pour chaque type d’atomes
pour une fluence d’irradiation de 10 ions/cr?. Tous les calculs ont été réaliseés avec le logiciel IPROS
pour une énergie des ions incidents de 150 KeV.

Dans nos expériences, les ions He* qui sont des ions trés légers (Z=2) traversent presque
intégralement le matériau pour s’implanter a environ 600 nanométres dans le substrat, minimisant ainsi
I’implantation d’atomes étrangers a la structure (Figure 6.2). L’interaction avec le CMS & cette énergie
est quasi exclusivement de type électronique. Ainsi, deux types de comportement peuvent étre attendus.
De maniére tres simplifiée, a faible fluence (< 10% ions/cn?), I’irradiation agit plutdt comme un faible
recuit local permettant une réorganisation a courte distance du matériau. En revanche pour des fluences
supérieures, I’irradiation va permettre des échanges de position sur de plus grandes distances jusqu’a
induire des défauts ponctuels de type paires de Frenkel.

Afin de fixer les fluences de travail, Gérard BenAssayag (CEMES) a réalisé des simulations Monte
Carlo de dommage et de trajectoire des ions en utilisant le logiciel IPROS, développé au CEMES. Ces
résultats sont montrés dans la Figure 6. Pour une fluence de 10 ions/cm?, 1I’estimation du nombre d’ions
d’He* implantés est de 1’ordre de 1 pour 108 atomes de CMS (densité = 9. 102 at.cm), ce qui est
négligeable (Figure 6.a). Pour la méme fluence, la simulation Figure 6.b montre que chaque type
d’atome est impacté de la méme maniere, le dommage pour les atomes de cobalt étant le double du Mn
et du Si enraison de la steechiométrie du matériau. Le nombre de lacunes créées est toujours surestimé
car, lors des simulations, le matériau est supposé amorphe et a température nulle. Ainsi les
recombinaisons thermiques des paires de Frenkel sont ignorées, tout comme la structure cristalline du
matériau et les énergies de liaisons chimiques. Ainsi, nous considérons que seulement 10% des paires
de Frenkel survivent, ce qui est la valeur généralement admise dans la littérature pour les simulations de
dommage induit par irradiation ionique aux ions légers dans les semi-conducteurs. Ceci conduit a
environ 2% de lacunes simulées pour une fluence de 10% ions/cm? mais la valeur réelle est trés
certainement bien inférieure. Par exemple dans les travaux de Gaier et al. [27] un taux de survie des
paires de Frenkel de 1% est considéré. Au final, nous avons donc choisi de travailler avec des fluences
comprises entre 101 et 10%6 ions/cm? afin d’explorer les différents effets potentiels (effet de type recuit
ou effet de type dommage).

Il est intéressant de noter que 1’irradiation ionique est un procédé universellement utilisé dans
I’industrie des semi-conducteurs pour lesquels les mécanismes de dommage sont bien connus (en
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particulier dans le silicium). Dans 1’industrie de la micro-€électronique, on parle surtout d’implantation
ionique car I’énergie des ions est calculée afin qu’ils s’arrétent dans la couche dont on souhaite modifier
les propriétés (par exemple pour le dopage mais aussi pour induire des contraintes mécaniques etc..). En
revanche, peu d’études concernent les métaux et les mécanismes d’interactions ion/matiére dans ceux-
ci sont relativement mal compris. Cependant, cette technique a été appliquée avec succes a différents
matériaux magnétiques pour en modifier les propriétés. En particulier, il a été montré que 1’irradiation
aux ions He* permet d’améliorer la qualité cristalline et les propriétés magnétiques d’alliages du type
FePt mais elle peut aussi induire des phénomeénes d’inter-mixing a forte fluence [28]-[30].

Au début de notre travail, seul une étude (Gaier et al. [27], [31]), faisait état de 1’influence de
I’irradiation ionique sur les propriétés d’un alliage de CMS. En partant d”un échantillon présentant une
phase B2 puis irradié aux ions He* a une énergie de 30 keV ils ont observé une amélioration de 1’ordre
a longue portée pour des fluences jusqu’a 5.10% ions/cm? puis une dégradation des propriétés du
matériau au-dessus de 10° ions/cm?, sans changement de phase. Leur interprétation de I’amélioration
de I’ordre B2 serait une possible réduction de défauts de type A2 sous I’effet de 1’irradiation. En 2019,
Hammerath et al. [32] ont observé une transition directe de la phase L2; vers la phase A2 dans un
échantillon de CMS irradié aux ions He* a 30 KeV. Leur interprétation de cette transition se base sur la
recombinaison stochastique des lacunes créées par I’irradiation avec les atomes déplacés.

1.2.2. Mise au point d’une méthodologie d’analyse structurale pour le Co,MnSi.

Nous avons d’abord étudié par diffraction X les parametres structuraux des films que nous avons
élaborés (Figure 7). Les paramétres de maille obtenus pour 1’échantillon de référence montrent une
légére déformation tétragonale puisque les paramétres a et b dans le plan valent 5.63 A et le paramétre
hors plan ¢ vaut5.67 A. Enaugmentant la fluence, on observe une augmentation du paramgtre de maille
hors plan dont nous ne comprenons pas bien I’origine. Nous voyons aussi différents pics de diffraction,
correspondant a différentes familles de plans. Ceux comme (022) pour lesquels les indices h+k+1=4n,
avec n entier, sont dits fondamentaux car ils sont présents quelle que soit la phase cristallographique
sous condition que 1’Heusler ait une structure cubique (ou tétragonale). Les pics pour lesquels h, k et |
sontimpairs comme (111) ou pour lesquels h+k+l=4n+2 sont les pics dits de sur-structure et renseignent
sur I’ordre cristallin.

Dans la plupart des articles que nous avons consultés au début de notre étude, la présence du pic
(111) était considérée comme la preuve d’une croissance dans la phase la plus ordonnée L2.
Cependant, ceci n’est pas tout a fait juste car, comme nous le montrons plus bas, le pic (111) apparait
aussi dans ['ordre DO03. Ainsi, nous avons développé une méthodologie qui combine différentes
techniques afin de déterminer complétement [’ordre cristallin du systeme.
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Figure 7 : (a-d) Scans 26 en diffraction X pour différents plans atomiques réalisés sur un film mince de
CMS d’épaisseur 40 nm. (e) Valeurs des paramétres de maille extraites des mesures en (a-d) en fonction
de la fluence. (f) Evolution des trois parameétres d’ordre en fonction de la fluence. Tiré de [33].

Pour déterminer 1’ordre (ou plut6t le désordre dans ce cas) dans le matériau, nous nous sommes
inspirés des travaux de Takamura et al. [34]-[36] sur le Co,FeSi. La premiere étape consiste & définir
trois paramétres d’ordre o, B ety qui correspondent respectivement au nombre d’atomes de Mn sur les
sites de Si (désordre de type B2), au nombre d’atomes de Co sur les sites de Si et enfin au nombre
d’atomes de Co sur les sites de Mn (désordre de type D03). Ces paramétres sont définis par cellule unité.
Les facteurs de structure des différents pics peuvent alors étre réécrits sous la forme :

Fi11 « (1= 2a = B)(fun — fsi) + (v = B)Feo — fun) (1)

Fooz < (1 = 2B)(feo — fsi) + (1 = 2¥)(feo — fun) (2)

Fozz = Fooa % 2fco + fun + fsi 3)

ou feo, fvn et fsj sont les facteurs de diffusion des différents atomes. Ces coefficients s’écrivent de maniére
générale f = (f° + f' + if ") * DWj,, avec f° (g) =34 eI 1 c et DWiyy = e P2 g

et | sont les indices du plan. L’ensemble des paramétres nécessaires a ces calculs peut étre trouvé dans
la base de données internationales du NIST et dans la référence [37].

Pour les phases L2;, B2, D03 et A2, les paramétres a, et y valent respectivement (0,0,0), (1/2 ,0,0),
(0,0,2/3) et (1/4,1/2,1/2). En injectant ces paramétres dans (1), on peut voir que le pic (111) est bien
présent dans 1’ordre D03 Maintenant, le probléme restant est la détermination de ces trois parametres

d’ordre. Pour cela, nous avons simulé les ratios entre les pics de sur-structure et le pic fondamental.

- ., . . oy ~ 2 1 1
L’intensité dupic d’une famille de plan hkl s’€crit Iy, ~ Lukyo)Prrioy | Frrl prer avec Lpye) = 20

* [ . - , , . .
le facteur de Lorentz, Py = % le facteur de polarisation et A le facteur d’atténuation qui

dépend du diffractométre et de la longueur d’onde X utilisée. Le probléme est que seul les ratios I;11/1y2,
et Iy9,/1y2, SONt accessibles. Notons que le pic (004) peut aussi étre utilisé comme pic fondamental.

Pour répondre a ce probléme Takamura et al. ont proposé de faire ces mesures a plusieurs longueurs
d’ondes différentes. En particulier, I’astuce ici est d’utiliser une source de cobalt (raie K,;, A = 0.179
nm) et une source de cuivre (raie K,;, A = 0.154 nm). On peut voir sur la Figure 8 que les facteurs de
diffusion du Co et du Mn a la raie K,; du cuivre sont trés proches pour tous les pics qui nous intéressent.
Ainsi, dans les équations (1) et (2), les termes qui dépendent de la différence des facteurs de diffusion
entre le Co et le Mn sont quasi nuls, permettant ainsi de déterminer facilement a et B. Il est intéressant
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de noter que les mesures de diffraction X réalisées avec une source de cuivre ne permettent donc pas de
discriminer correctement 1’ordre L.2; de 1’ordre DO0s. Ceci n’est plus vrai a la longueur d’onde K,; du
cobalt.
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Figure 8 : Simulation des coefficients de diffusion atomique pour le Co, Mn et Si a la longueur d’onde
K, du cobalt (a) ou du cuivre (b).

Nous avons réalisé des mesures sur les mémes échantillons avec un diffractométre équipé d’une
source de cuivre au LAAS de Toulouse et avec un diffractométre équipé d’une source de cobalta I’ INSA
de Toulouse. A partir de ces mesures (Figure 7.a-d), nous avons mis au point les méthodes numériques
permettant d’extraire a, B et y. Le résultat est montré sur la Figure 7.f. Nous avons obtenu pour
I’échantillon de référence des valeurs a = 0.14 +/- 0.01, p = 0.03 +/- 0.02 et y = 0.01 +/- 0.01. A
I’incertitude de mesure prés, ceci montre que nous avons un film mince présentant 1’ordre L2, (pic de
diffraction (111) et y = 0) dans lequel du désordre de type B2 est présent. En comparant la valeur
expérimentale de a a celle de la phase B2 « pure », nous pouvons estimer environ 25% (= 0.14/1.5)
d’ordre B2 présent dans le matériau. Il est également possible de calculer la probabilité de présence des
différents atomes sur leur site originel en considérant comme point de départ la structure L2;. Nous
avons ainsi calculé des valeurs de 98%, 86% et 83% pour les atomes de Co, Mn et Si respectivement.

En augmentant la fluence, nous observons que la valeur de B (désordre Co/Si) reste a peu pres
constante autour de 0.04 + 0.02. Cependant a augmente de 0.14 + 0.01 a 0.22 + 0.01 pour une fluence
de 10% ions/cm?, avec une augmentation trés nette a 5.10%° ions/cn?. De méme, y qui correspond au
substitutions Co/Mn, augmente pour des fluences supérieures a 5.10% ion/cm?. En dessous de cette
fluence, ce type de substitution est inférieur a notre incertitude expérimentale, ce qui signifie que y est
inférieur a 0.02. A 10 ions/cm?, la probabilité de présence du Co, Mn et Si sur leur site propre est de
93%, 71% et 75% respectivement a la fluence maximale.

Bien que ces mesures démontrent que 1’irradiation ionique permet d’induire des échanges
atomiques et fournissent le taux de désordre sur les différents sites, elles ne renseignent pas directement
sur I’organisation, aléatoire ounon, de ces différents désordres a I’échelle atomique. La question restante
est donc de savoir si, dans 1’échantillon de référence et ceux irradiés, les échanges entre Mn et Si sont
diffus dans une matrice L2; ou bien si nous avons des zones purement B2 et d’autres purement L2;.
Méme chose pour le désordre de type D03 a forte fluence.

Pour répondre a cette question, nous avons entrepris des études de microscopie électronique en
transmission (TEM) en particulier en mode STEM-HAADF (Scanning Transmission Electron
Microscopy — High Angle Annular Dark Field). Ces expériences ont été réalisées par C. Magen du
laboratoire LMA-INA a Saragosse en Espagne. Cette méthode permet une analyse chimique des espéces
enprésence a 1I’échelle atomique. Briévement, le principe consiste a sonder e matériau avec un faisceau
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électronique et a récupérer les électrons diffusés élastiguement a de grands angles en raison de
I’interaction électrostatique avec les noyaux atomiques. Plus le noyau est lourd (Z grand), plus ’angle
de diffusion est grand. L’intensité de chaque pixel de 1’image obtenue, ¢gale au nombre d’électrons
récupérés par un détecteur annulaire, est ainsi directement proportionnelle au numéro atomique des
atomes ayant interagis avec les électrons. L’image correspond plus précisément aux colonnes atomiques
vues par les électrons. En premiére approximation, 1’intensité de chaque colonne est proportionnelle a

Zn, ou Z est le numéro atomique et n est une constante qui vaut entre ,/2/3 et 2.

Deux exemples d’images en mode STEM-HAADF sur un film mince de CMS non irradié sont
présentés dans la Figure 9. Les deux figures correspondent a 1’observation dans les axes de zones [-110]
et [010] orientés a 45° 1’un par rapport a I’autre. Ceci permet par exemple d’observer 1’alternance entre
atomes de Si et de Mn (Figure 9.a) ou bien, dans le cas ou I’on regarde la structure cubique par I’'une de
ses arrétes, d’avoir un signal moyenné par I’alternance entre atomes de Mn et Si dans 1’épaisseur de la
couche (Figure 9.b). Un point important & mentionner ici est que I’intensité des pixels peut varier d une
position & une autre en raison notamment des variations d’épaisseur de la lame mince, I’intensité étant
également proportionnelle a 1’épaisseur totale. Ces variations s’observent par exemple dans les
histogrammes d’intensité réalisés sur I’ensemble de 1’image ou 1’on obtient une certaine dispersion pour
chaque type de colonne atomique (Figure 9.c et d). Néanmoins la variation d’épaisseur sur un champ de
vue réduit est faible et entraine une dispersion peu importante pour chaque espéce atomique, laissant
leur pic respectif bien distinct. Une analyse quantitative directe sur de grandes zones d’observation ou
I’épaisseur varie plus fortement est ainsi assez delicate et peut amener des erreurs d’interprétation
rapidement.
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Figure 9 : Exemples d’images en mode STEM-HAADF d’un film mince de CMS observe dans deux
axes de zones tournés de 45° I’un par rapport a I’autre (a,b) et les histogrammes d’intensité des colonnes
atomiques correspondantes (c,d). Les valeurs sont normalisées par rapport au signal du Co.

En étudiant de maniere plus fine 1’échantillon de référence mesuré en diffraction X, nous avons pu
observer des zones présentant des ordres cristallins différents (Figure 10). En effet, de petites zones B2
apparaissent clairement a I’intérieur d’une matrice 124, ce qui explique les mesures de diffraction X.
Pour I’échantillon irradié en revanche, nous observons clairement une augmentation de la taille des
zones de structure B2, alors que le profil d’intensité des zones de type L2, ne semble pas modifié par
rapport a I’échantillon de référence. Ces études démontrent que sous 1’effet de I’irradiation, la phase B2
croit a partir de petits clusters initiaux, cette croissance étant assurée par la transformation de la matrice
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L2, les entourant. Ce résultat est plutdt conforme aux résultats obtenus par Gaier et al. démontrant une
amélioration de I’ordre B2 sous irradiation, a la différence que jusqu’a des fluences de 1’ordre de 106
ions/cm?, nous n’avons pas vu de dégradation de 1’ordre B2. Cette différence de comportement a forte
fluence est liée a la plus grande énergie des ions incidents dans notre cas. Alors que la différence
d’intensité entre le Mn (ou le Co) et le Si est clair, il est assez difficile de séparer le Mn du Co car leurs
numéros atomiques sont proches. Par conséquent, il est difficile de conclure avec cette technique sur
I’ organisation du désordre de type D03 observé par diffraction X.
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Figure 10 : Analyse de 1’échantillon de référence (a) et celui irradié a 10 ions/cn? (e), montrant des
zones cristallisées dans I’ordre 1.2, ou B2. (b,f) Profils d’intensité tracés pour les zones délimitées par
les carrés en (a) et (e). Exemples d’histogrammes d’intensité des pixel dans des zones L.2; ou B2 dans
1’échantillon de référence (c,d) ou irradié (g,h). Tiré de [33].

Enfin, dans 1’objectif d’avoir une caractérisation structurale du matériau la plus compléte possible,
nous avons également étudié par microscopie électronique la possibilité d’avoir des déformations
locales. En particulier la méthode GPA (Geometrical Phase Analysis) offre la possibilité de mesurer
localement les champs de contrainte et de déformation entre deux matériaux. L’explication de cette
technique assez complexe peut étre trouvée dans [38], [39]. L’idée générale est de comparer les
déplacements entre des plans atomiques particuliers d’un matériau de référence (pour nous le MgO) et
le matériau que 1’on souhaite étudier (le CMS). L’application de cette méthode pour le plan de (220) a
partir d’une image prise en mode STEM-HAADF est présentée sur la Figure 11. On observe une
déformation moyenne du CMS par rapport au MgO de I’ordre de 5.3 % dans le plan et de 34 % hors
plan, sans différence majeure entre 1’échantillon de référence et celui irradié a 1016 ions/cm?. Ceci est en
bon accord avec les valeurs théoriques du désaccord de maille dans le plan f = %‘L" =
ccMSs — AMgo .

—5.4% et hors plan = 34.6% et 35% pour la référence et 1’échantillon irradié. Bien que

amgo

n’étant pas extrémement précise dans le cas de nos échantillons, cette méthode d’imagerie permet
d’avoir deux informations importantes. La premiére est que les déformations sont homogenes (du moins
a I’échelle de quelques images) et donc que I’irradiation n’induit pas de gradient de contrainte dans
I’épaisseur du film. La seconde information est la présence de dislocations a I’interface entre le MgO et
le CMS, indiquées par les fleches sur la Figure 11.b, avec une périodicité comprise entre 3 et 4 nm. Cette
d[220]-cMS _ 563

I71 V8. 5.4
couche parfaitement relaxée. Ainsi nos films semblent totalement relaxés et nous permettent de ne pas

valeur est proche de la valeur théorique définie par = 3.68 nm, qui correspond a une
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prendre en compte les effets de contraintes dans les calculs de structure de bandes électroniques pour
expliquer les propriétés magnetiques mesurées.

a) b)

CcMS REF

[001]

[110] MegO

Figure 11 : Images STEM-HAADF pour les échantillons de référence (a) et irradié a 106 ions/cn? (d).
Cartographies de la déformation dans le plan (b,e) et hors plan (c,f) obtenues a partir de (a) et (d). Les
fleches dans (b) montrent la position des points de dislocation.

Ainsi, [’analyse croisée de la diffraction X et de [l'imagerie atomique a permis de décrire
partiellement |’organisation locale du désordre induit par ’irradiation, en particulier la croissance de
zones B2. Cependant, la description compléte, notamment entre atomes de Co et de Mn, implique de
comparer l’analyse structurale aux mesures magnétiques.

1.2.3. Influence du désordre sur les propriétés magnétiques du Co,MnSi.

Plusieurs méthodes permettent d’étudier les propriétés magnétiques d’un matériau. Parmi elles, nous
avions besoin d’une méthode non invasive permettant de déterminer un maximum de paramétres
magnétiques intrinséques pour caractériser intégralement 1’influence du désordre. La résonance
ferromagnétique (RFM) répond a ces besoins. Le principe fondamental de cette technique repose sur
1’équation de Landau- Lifshitz-Gilbert qui décrit le comportement temporel de I’aimantation :

adM a amM
= —VHoM X Hopp + (M x E) (4)

ou M est le vecteur aimantation, v le facteur gyromagnétique, pola permittivité du vide et a le coefficient
de relaxation de Gilbert (sans dimension). He le vecteur champ effectif et correspond a la somme du
champ magnétique extérieur, du champ d’anisotropie cristalline, du champ d’échange et du champ
d’anisotropie de forme (ou champ démagnétisant). Le premier terme a droite de cette équation décrit le
mouvement de précession de 1’aimantation autour du champ effectif lorsque celle-ci est tirée hors de sa
position d’équilibre. Le second terme décrit I’amortissement de cette précession pour assurer le retour a
I”équilibre (voir Figure 12.a).

En présence d’un faible champ magnétique dynamique oscillant a la pulsation o fixe, il est possible
de linéariser 1’équation (4) pour obtenir la susceptibilité¢ linéaire complexe y reliant les composantes
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dynamiques de 1’aimantation au champ d’excitation sous la forme m = yh. Comme on peut le voir sur
la Figure 12.d, lorsque le champ statique appliqué correspond au champ de résonance (H,), la partie
réelle de la susceptibilité¢ s’annule alors que la partie imaginaire atteint un maximum. La partie
imaginaire détermine la puissance micro-onde absorbée par le matériau qui va ensuite étre dissipée (via
I’interaction avec les phonons, les électrons de conduction etc..). Cette puissance peut s’écrire P,j,s =
wy"h?
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Figure 12 : (a) Schématisation du mouvement de précession amortie de 1’aimantation autour du champ
effectif. (b) Schéma de principe de la mesure RFM par détection synchrone, en mode modulation de
champ. (c) Photographie de 1’électroaimant monté au CEMES et de la ligne micro-ruban utilisée pour
les mesures. (d) Calcul des parties réelles et imaginaires de la susceptibilité dynamique y et (e) dérivée
de la puissance micro-ondes absorbée pouvant &tre mesurée par détection synchrone. Ici la fréquence
d’excitation est fixe et I’on fait varier le champ extérieur.

Grace a la relation entre la fréquence de résonance du matériau et la valeur du champ appliqué, la
résonance ferromagnétique permet d’obtenir un grand nombre de paramétres tels que 1’aimantation a
saturation, la direction et I’amplitude des anisotropies, la valeur du facteur gyromagnétique et du
coefficient de relaxation dynamique, la valeur de la constante d’échange etc... Grace a1’ANR NASSICS
que j’ai obtenue en 2013, nous avons pu acheter 1’ensemble du matériel nécessaire pour monter un banc
de mesure radiofréquence au CEMES. Cette partie de la thése d’Iman a été particulierement formatrice
pour elle et notre banc a été mis en service en janvier 2014. 1l fait partie désormais du service PS2I du
laboratoire sous ma responsabilité. Cette technique de mesure n’étant pas développée dans les autres
laboratoires toulousains, elle permet a d’autres chercheurs du site de venir faire des mesures de
caractérisation matériau en cas de besoin.

Dans notre cas, nous avons opté pour une mesure large bande (0.1 — 30 GHz) a I’aide d’une ligne
micro-ruban d’environ 400 pm de largeur fabriquée sur un substrat d’alumine. Notre banc permet
d’appliquer un champ magnétique dans le plan de I’échantillon jusqu’a 0.5 T, avec la possibilité de
tourner autour de 1’échantillon. Un autre jeu de pdles magnétiques permet de réduire 1’entrefer pour
obtenir un champ de 1.4 T que nous utilisons pour faire des mesures RFM hors plan. La variation de la
puissance micro-onde absorbée par I’échantillon magnétique est mesurée par détection synchrone via
une modulation basse fréquence (= 100 Hz) du champ appliqué. Cette méthode est plus simple et rapide
a mettre en ceuvre par rapport a des mesures a I’analyseur de réseau vectorielle qui nécessite des étapes
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de calibration. De plus, elle offre un bon rapport signal/bruit. Cependant, il faut faire attention car le
signal mesureé par le lock-in ne donne pas acces directement a la puissance micro-onde absorbée (et donc
ay’’) mais a sa dérivée. Ceci est illustré sur la Figure 12.e ou I’on voit que la « vraie » largeur de raie
AH peut étre reliée a la largeur pic a pic mesurée.
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Figure 13 : (a) Exemple de spectre d’absorption mesuré a 16 GHz pour 1’échantillon de référence
montrant deux pics distincts. En insert, un mode en épaisseur noté SSW. (b) Mesure du champ de
résonance a la fréquence de 12 GHz en fonction de 1’angle entre un axe facile et le champ appliqué. (c)
Courbes de dispersion fr. Vs. Hy pour les deux phases détectées L2, et B2, pour un champ parallele a
I’axe facile (easy axis) ou a I’axe difficile (hard axis). Les points sont les mesures expérimentales et les
lignes sont les ajustements réalisés avec 1’équation (5). Le point d’inflexion dans la mesure suivant 1’axe
difficile permet une détection directe de la valeur du champ d’anisotropie cubique. (d) Evolution des
largeurs de raies en fonction de la fréquence pour les deux phases L2, et B2. Les lignes correspondent
aux ajustements linéaires permettant de déterminer le coefficient de relaxation dynamique o. Tiré de
[40].

La Figure 13.a présente un exemple type de spectre d’absorption RFM acquis sur 1’échantillon de
référence a 16 GHz pour un champ appliqué dans une direction de difficile aimantation. Les deux pics
RFM sont en accord avec I’hypothése de la présence a la fois d’une phase L2, et d’une phase B2, le pic
le plus intense étant relié a la phase prédominante L2,. Notons que le signal du premier mode
d’excitation en épaisseur, appelé SSW (Standing Spin Waves) est trop faible pour la phase B2 ce qui ne
nous permet pas de déterminer la valeur de la constante d’échange de cette phase.

A partir des courbes de dispersion f,. (Ho) dans différentes directions du champ appliqué par rapport
aux axes cristallins (Figure 13.c), ainsi que 1’ajustement des valeurs du champ de résonance en fonction
de l’angle d’application du champ (Figure 13.b), il est possible de déterminer les paramétres
magnétiques de chacune des deux phases cristallographiques. Pour cela, nous résolvons numériguement
I’équation de Smit-Beljers [41] reliant la fréquence de résonance a la valeur et a la direction du champ
appliqué :
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- _r _ 2\1z
Wyes = Mj sin eeq [(E69E<p(p EB(p )] (5)
ou Eg, E,, et Ey, correspondent aux derivées secondes de 1’énergie libre par rapport aux angles polaire
etazimutal, calculées pour les valeurs a I’ équilibre ¢4 et ¢eq Obtenues par minimisation de 1’ énergie libre

du systeme. Pour la simulation des modes en épaisseurs SSW, nous remplacons dans ces calculs le
2A

HoMsg
pour un modéle simple avec des conditions de piégeage complet des spins en surface. Ce modéle est
celui généralement appliqué dans la littérature pour la détermination de la constante d’échange dans les
films minces d’Heusler [42]. Pour Vérifier cette hypothése et remonter aux conditions de piégeage
réelles, il aurait fallu @ minima mesurer deux modes en épaisseur mais les fréquences des modes
d’indices supérieurs sont trop élevées pour notre banc de mesure et/ou leurs amplitudes sont trop faibles
pour étre détectées.

champ appliqué Hq par Hy + k?,avec k = m/d. Notons que dans cette expression nous avons opté

Les parametres magnétiques obtenus a partir du meilleur ajustement avec les données
expérimentales sont récapitulés dans le Tableau 2 pour I’ensemble des fluences. Pour 1’échantillon de
référence, les parametres sont assez équivalents pour les deux phases. De la valeur de I’aimantation a
saturation, nous déduisons un moment magnétique de 4.88 et 4.85 p,/f.u. pour les phases L2; et B2
respectivement, en bon accord avec les calculs ab-initio que nous avons réalisés (voir partie 1.2.4), qui
donnent un moment de 4.94 p/f.u. pour chacune des phases cristallographiques. Notons que ces calculs
prennent en compte les valeurs des parametres de maille déterminées par diffraction X. Nous avons
également observé une valeur d’anisotropie cubique environ 2 a 3 fois supérieure a ce qui est
généralement rapportée dans la littérature.

Le parametre de relaxation dynamique de type Gilbert o peut étre obtenu en ajustant la variation de
la largeur de raie en fonction de la fréquence de résonance f.s avec la fonction linéaire AH = (2a/y) fres
+ AHo, ou vy estle facteur gyromagnétique et AH, est la contribution dite extrinseque. Comme le montre
la Figure 13.d, o est quasiment isotrope pour 1’échantillon de référence avec une valeur trés proche pour
toutes les directions du champ appliqué. La valeur la plus faible est observée pour la phase L2;, avec
une valeur autour de 1.5 102 parmi les plus faibles relevées (en 2016) pour des mesures dans le plan de
la couche. Enfin, nous pouvons également observer que les contributions extrinseques sont dépendantes
de la direction d’application du champ extérieur. En particulier, la largeur de raie est plus grande dans
les directions de facile aimantation, ce qui correspond aux directions paralléles aux cotés du substrat de
MgO. Bien que nous n’ayons pas réussi a corréler cette tendance a d’éventuels effets de structure, nous
pensons que cette contribution extrinseque est peut-étre due a 1’orientation des terrasses du substrat, et
ce en dépit de la présence d’une couche tampon. Notons que ces contributions extrinséques sont
sensibles aux inhomogénéités, qu’elles soient magnétiques ou structurales. Elles donnent ainsi une idée
sur I’ordre a longue portée dans notre matériau. Dans notre cas nous savons que nous avons beaucoup
de grains, qui plus est pouvant présenter des phases différentes. Il n’est donc pas surprenant d’avoir des
valeurs de AH, assez élevées.

L’effet de I’irradiation ionique sur les propriétés magnétiques peut étre observé sur les Figure 14.a
et b. qui montrent 1’évolution des deux pics de résonance en fonction de la fluence pour deux directions
du champ externe. Alors que le pic associé a 1’ordre B2 reste a une position a peu prés constante, celui
de la phase L2; est fortement impacté par 1’irradiation. Dans le Tableau 2, nous voyons que les
paramétres magnétiques de la phase B2 sont constants sous I’effet de I’irradiation a 1’exception de
I’augmentation de 1’anisotropie cubique dont 1’origine est mal comprise. Pour la phase L2 en revanche,
nous observons pour les fluences supérieures a 5.10% ions/cn? a la fois une diminution de 1’aimantation
et de la constante d’échange, et une augmentation prononcée de I’anisotropie cubique et du facteur
gyromagnétique.
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Sur les Figure 14.d et f. nous présentons 1’évolution de la largeur de raie pour les deux phases
cristallines en fonction de la fluence. Seule une direction magnétique est présentée mais les mémes
observations sont faites dans les autres directions. Pour I’ordre B2, a esta peu pres constant comme cela
pouvait étre espéré. De plus, nous observons une diminution nette des contributions extrinseques pour
une fluence de 10%° ions/cm?. Ceci peut étre relié a une amélioration de 1’ordre local a longue portée
(effet de recuit local), comme montré par Hamrle et al. [43], [44]. A plus haute fluence, 1’augmentation
de AH, peut étre reliée a la présence de défauts ponctuels induits par 1’irradiation. En revanche, pour la
phase L2, hous observons une augmentation de a avec la fluence. Comme mentionné dans 1.1, ceci est
significatif d’une modification profonde des densités d’états au niveau de Fermi.

En se basant sur ces résultats et sur notre étude structurale, nous pouvons en conclure que :

)] L’irradiation ionique favorise la phase B2 au détriment de la phase L2,

i) Le désordre Co/Mn (type DO3) n’apparait que dans les zones initialement L2;, sinon les
paramétres de la phase B2, et en particulier I’aimantation, auraient diminués.

i) De plus, si une phase DO; « pure » était apparue, un troisieme pic de résonance serait
observé. Ainsi le désordre de type D03 semble étre dilué dans la matrice initial L2;.

a) 10" ions/cm* B2 L2 b)

- J\ N X3 L2
52 B2 1
A AL2,
2015.10" jons/cm®

: B2
-] fiL2
© TR
10" ions/cm? B2

L2,

o

REF
240 270 360 180 210 240
HoH, (MT) HoH, (MT)
C) 25 ;Iéjsnce(ionslcmz) d) : AH, = 1.6 +/-0.2
5 B2 AHO‘ 1+/-01
_ 2010 TlaH =15+-01 B2
¥ 510" _ SiaH =3.24/-0.1
O 15{10 = 5 vl
e € ,
& T
& 10 3 3 i a=(25+/-01)*10
5 2 a=(2.1+- 01)*10
1 a=é26+l-01*10
220 230 240 250 : a={(2.3 +- 0110
0
e) f) 14.0H =1.8+/-0.2

AH, =1.74/-0.2 L2,

0
1215 Ca=(1. 7+/-o1)*1o
— 2 =15+-0.2 .
N = 10_ °_ : -(27+/ o1)*1o
5 E 8AH0 3.7 +-0.2 = (5.3 +1- 0.0)10°
@ Lt =(s.7 +-0.1)10°
&£ X 6
4
220 230 240 250 2.
0
0 100 200 300 400 0 5 1'0 15 20 25
HoHy (MmT) Jres (GH2)

Figure 14 : Evolution du spectre d’absorption a 16 GHz pour un champ magneétique paralléle a une
direction de difficile (a) ou facile (b) aimantation. Evolution en fonction de la fluence des courbes de
dispersion (c,e) et de la largeur de raie (d,f) pour les phases L2, (e,f) et B2 (c,d). Tiré de [40].
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lons/cm? REF 1015 5 x 1015 1016
L2:

HoM;(T) 1.26 + 0.02 1.22 +0.02 1.14 + 0.02 1.1 +0.02
Ms (us/f.u) 4.86 + 0.05 4.71 £ 0.05 4.41 +0.05 4.25+0.05
A (pJ/m) 19+0.1 18+0.1 12+0.1 13+0.1
HoHk (MT) 36+0.5 34+0.5 42+ 0.5 45+ 0.5
Kc (kJ/m?3) 18+ 0.5 17+0.5 19+ 0.5 19.8 + 0.5
y (GHz/T) 28.7+0.1 28.7+0.1 28.8+0.1 28.9+0.1
o (* 109) 1.7+0.1 2.7+0.1 53+0.1 6.7+0.1
AHo (MT) 1.6+0.2 1.7+0.2 1.5+0.2 3.7+0.2
B2
HoM;(T) 1.25+0.02 1.25+0.02 1.25+0.02 1.25+0.02
Ms (us/f.u) 4.85+0.01 4.85+0.01 4.85+0.01 4.85+0.01

A (pJ/m)

HoHk (MT) 33+0.5 33+05 35+0.5 36+0.5
Kc (kJ/m?3) 16.4 £ 0.5 16.4 £ 0.5 17.4 £ 0.5 179+ 05
y (GHz/T) 28.7+01 28.7+0.1 28.7+0.1 28.7+0.1
o (* 109) 25+0.1 2.1+£0.1 2.6+0.1 2.3+0.1
AHo (mT) 1.6+0.2 1+02 1.5+0.2 3.2+0.2

Tableau 2: parametres magnétiques déduits des mesures RFM pour les deux phases cristallines en
fonction de la fluence. Les paramétres surlignés en bleu sont ceux qui augmentent avec la fluence alors
que ceux surlignés en jaune diminuent.

1.2.4. Comparaison des résultats expérimentaux avec les calculs ab-initio.

Afinde mieux comprendre et décrire nos résultats expérimentaux, nous avons utilisé le code de calcul
SPR-KKR (Spin Polarized Relativistic Korringa-Kohn-Rostoker). La description des principes
physiques sur lesquels repose ce code de calcul est tres complexe. Ainsi, je renvoie le lecteur aux
références [45], [46]. Pour paraphraser I’introduction faite par Ebert et al. dans [45], « SPR-KKR permet
le calcul de la structure électronique en terme de fonction de Green & une seule particule ». Les
principaux intéréts de ce code pour nos études sont i) qu’il a été développé pour étudier les propriétes
électroniques des alliages, ii) qu’il permet d’introduire de maniére arbitraire du désordre entre site
atomique et iii) qu’il permet le calcul du coefficient de relaxation dynamique en prenant en compte a la
fois les transitions inter et intra bandes comme dans le modéle de Kamberski. Enfin, 1’effet de la
température peut également étre pris en compte.

Puisque les paramétres de la phase B2 évoluent peu, nous nous sommes concentrés sur 1’évolution
des différents paramétres magnétiques sous 1’influence du désordre entre atomes Co/Mn. Pour cela, nous
avons d’abord calculé la densité d’états électroniques de 1’alliage de formule générale [Coo,.
xMn,][Mn,Coy,]Si, x étant la valeur du taux d’échange obtenu par diffraction X sur I’échantillon irradié
a 10% jons/cm?. Tous les calculs ont été réalisés en prenant en compte les parametres de maille
expérimentaux. Le résultat est présenté sur la Figure 15. En présence de désordre Co/Mn, nous
observons I’apparition d’états au niveau de Fermi pour les électrons de spins minoritaires, ce qui diminue
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le moment magnétique total. Le moment calculé pour cette valeur du désordre est de 4.65 py/f.u., soit
environ 6% de diminution par rapport a la phase L2, initiale. Ceci est qualitativement en accord avec
les 12 % de variation que nous observons expérimentalement (4.26 ,/f.u.). L’aimantation et la constante
d’échange étant reliées dans les métaux ferromagnétiques, il n’est pas surprenant que cette derniére
diminue avec I’aimantation. Bien que cela n’apparaisse pas directement dans nos calculs, Picozzi et al.
[18] ont démontré que les échanges Co/Mn induisent un décalage des bandes de spins majoritaires et
minoritaires, ce qui peut étre vu comme une diminution de la constante d’échange. Par ailleurs, Pandey
et al. [20] ont démontré que la constante d’échange décroit lorsque les parametres de maille augmentent,
comme dans notre cas. Ces deux effets, sont probablement la cause de la diminution de la constante
d’échange dans notre matériau.

Pour expliquer 1’augmentation de I’anisotropie et du facteur gyromagnétique avec le désordre
Co/Mn, nous avons calculé les valeurs du moment orbital et du moment de spin pour la phase L2, et
pour 1’échantillon avec désordre Co/Mn. Le moment de spin décroit de 4.87 a 4.57 pg (-22%) entre la
phase L2; et la phase désordonnée alors que le moment orbital augmente de 0.07 a 0.08 g (+15%).
Ainsi, il n’est pas si évident de déterminer précisément 1’ origine de 1’augmentation de 1’anisotropie
puisque les contributions de spin et orbitale varient sensiblement de maniére opposée. Pour pouvoir
statuer sur cet effet, il faudrait pouvoir calculer 1’évolution du facteur de couplage spin orbite avec le
désordre. Enrevanche, 1’augmentation du moment orbital et la diminution du moment de spin expliquent
I’augmentation du facteur gyromagnétique y puisque celui-ci est relié au facteur de Landé g a travers la

. gxlel UL
relationy ==—, avec (g — 2) = 2 —=.
Y=o (g-2)=2"
15- L2, -
B2 : S —
104 L2l + Co/Mn disorder °

E-E, (eV)

Figure 15 : Calcul de la densité d’états électroniques pour les phases L2, B2 et pour la phase L2, dans
lequel des échanges entre atomes de Co et Mn sont répartis aléatoirement avec x = 0.09. Tiré de [40].

Les valeurs de o que nous avons calculées avec SPR-KKR sont de 1.5 10 et 1.9 10+ pour les
phases L2; (ou quasi L2, 1) et B2 respectivement. La valeur un peu plus élevée de la phase B2 provient
d’une 1égére augmentation du nombre d’états de spins majoritaires au niveau de Fermi. Ceci est en
accord avec des calculs préliminaires basés sur le « torque correlation model » pour la phase B2 [12].
Ces valeurs sont un ordre de grandeur inférieur a nos valeurs expérimentales mais les calculs sont
réalisés ici a température nulle. Or, il a été montré que celle-ci augmente o jusqu’a des valeurs de 1’ordre
de 6.10 pour la phase quasi L2; [47], [48]. De plus, dans nos mesures, la contribution a deux magnons
n’est pas soustraite. Cette contribution pourrait étre estimée en faisant des mesures a fréquence fixe tout
en changeant la direction du champ appliqué du plan de 1’échantillon jusqu’a sa perpendiculaire, mais
cette configuration de mesure n’est pas accessible avec notre banc de mesure. Une autre fagon de s’en

1 SPR-KKR ne permettant pas le calcul du damping pour des alliages parfaitement ordonnés, un minimum de
désordre devant étre inclut. Ici, nous considérons 1% de désordre Mn/Si pour simuler I’ordre quasi L21.
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affranchir est de réaliser des mesures en fréquence en saturant I’échantillon hors plan. Malheureusement,
le champ que nous pouvons appliquer étant de 1.4 T et la saturation étant autour de 1.2T, nous n’avons
pas eu suffisamment de points en fréquence pour voir une évolution des largeurs de raie. Etant donnée
la sensibilité de notre mesure (< 2 Oe), cela signifie que le coefficient de relaxation est en dessous de
103, ce qui semble étre dans 1’ordre de grandeur des valeurs calculées numériquement & température
non nulle.

Sous I’effet du désordre Co/Mn, la valeur de o calculée passe de 1.5.104 & 7.7.10*. La aussi les
paramétres de maille expérimentaux ont été utilisés. Il aurait été intéressant de pouvoir réaliser ces
calculs en prenant en compte les effets de la température. Cependant, qualitativement, cette variation
refléte celle observée expérimentalement. Elle est liée a 1’apparition d’états de spins minoritaires au
niveau de Fermi et donc la possibilité de transition inter-bandes. Il est ainsi intéressant de noter que la
valeur de o est potentiellement une sonde assez sensible de la polarisation en spin de ces matériaux.
Enfin, nous avons étudié également 1’influence d’environ 1% de lacunes sur les propriétés magnétiques
des phases B2 et L2;+désordre Co/Mn pour observer I’influence du dommage créé par 1’irradiation.
Pour ce taux de lacunes, aucune variation significative n’a été observée dans les calculs, ce qui montre
que ce type de dommage ne peut étre responsable des variations de parametres que nous avons
observeées.
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En se basant sur ces résultats, mes collégues du CEMES et moi-méme avons cherché a aller un peu
plus loin. Nous avons calculé des diagrammes d’évolutions des propriétés magnétiques (densités d’états,
aimantation, moments orbitaux et de spins, coefficient de relaxation etc..) en partant de la formule
génerale [Co,-,,MnSiy Jx[Mn;,,Co,Siy ]v[Si;«yCoyMn, ]z, ou X, Y et Z correspondent aux sites
atomiques et x, y et z correspondent aux échanges Mn-Si, Co-Si et Co-Mn respectivement. Nous avons
balayé les valeurs x, y et z jusqu’aux valeurs correspondantes aux quatre phases cristallographiques
présentés sur la Figure 4. Ces calculs ont été réalisés en prenant en compte soit le paramétre de maille
théorique de 5.65 A (courbes rouges), soit en prenant le paramétre de maille obtenu aprés minimisation
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de I’énergie totale du systéme (5.48 A, courbes bleues). Le résultat de ces calculs pour la densité d’état,
la valeur de a et le moment magnétique par formule unité est présenté sur la Figure 16. Bien que les
valeurs obtenues ne correspondent pas quantitativement avec la majeure partie des résultats
experimentaux publiés, notamment pour les valeurs de a, I’intérét de cette étude est de montrer

qualitativement 1’influence des différents désordres sur les paramétres magnétiques de I’alliage de
COzMnSi.

Comme on peut le constater, I’influence du paramétre de maille est importante puisqu’il change de
maniére importante le comportement des différents paramétres. Ceci montre qu’il est primordial de
prendre en compte la structure du matériau lorsque I’on cherche a comparer des calculs ab-initio a des
valeurs expérimentales. La tendance générale est que 1’influence des désordres de type D03 et A2 est
particuliérement préjudiciable aux propriétés magnétiques du CMS. En particulier, on peut noter que le
moment magnétique est le plus faible dans la phase D03, alors que I’on aurait puimaginer qu’un désordre
« total » de type A2 aurait détruit I’aimantation du matériau. Ainsi, les mesures expérimentales montrant
des valeurs faibles du moment magnétique sont probablement a relier a la présence de ce type de
désordre, alors qu’il est assez peu discuté dans la littérature.

1.3. Conclusion et perspectives sur I’alliage Co>MnSi.

Nos travaux ont permis de montrer pour la premiére fois de maniére directe ’effet des différents
types de désordre sur les propriétés magnétiques de 1’alliage Co,MnSi. Nous pensons que ces résultats
peuvent étre extrapolés aux autres types d’alliages d’Heusler de la méme famille X,Y Z, ouvrant ainsi
des perspectives pour mieux comprendre leurs propriétés. Nous avons conduit d’autres types de mesures
sur ces matériaux (magnétométrie, mesure par effet Kerr de I’influence du désordre sur les champs
coercitifs, microscopie de Lorentz des parois de domaine dans les matériaux irradiés) mais je ne les
présenterai pas dans ce manuscrit. Ceux-ci peuvent étre consultés dans la these d’Iman Abdallah.

Notre approche consistant a maitriser chague étape clé du projet, de la croissance du matériau aux
mesures magnétiques en passant par 1’analyse structurale, était risquée. Cependant, ¢’est ce qui nous a
permis d’obtenir des résultats intéressants vis a vis de 1’état de 1’art. De plus, ceci a été formateur pour
mon étudiante puisqu’elle a pu aborder différents thémes durant sa theése et surtout de nombreuses
technigques expérimentales. Les principaux résultats que nous avons obtenus peuvent étre résumés ainsi
de maniére synthétique :

e Le développement d’une méthodologie d’analyse permettant une compréhension compléte du
désordre dans ces alliages. En particulier, nous avons montré qu’il faut corréler les mesures
structurales a différentes échelles (atomique jusqu’a macroscopique) aux mesures magnétiques afin
de déterminer 1’organisation atomique des différents désordres.

e [a mise en évidence directe de la détérioration des propriétés magnétiques dans le cas d’échanges
atomiques Co/Mn. Comparés aux méthodes de calcul numérique, nos résultats expérimentaux
montrent une détérioration un peu plus importante que supposée. Une faible présence de désordre
de type D03 peut notamment expliquer de nombreuses analyses présentées dans la littérature avec
des paramétres magnétiques moins bons que ce qui peut étre attendu, alors que les analyses par
diffraction X peuvent laisser penser a une phase L2, « pure ».

e La croissance sous irradiation aux ions légers de 1’ordre B2 a partir de petits clusters initiaux par
transformation d’une phase .24, ainsi que la création d’échange Co/Mn dans la phase L2, résiduelle.
Ceci est en contradiction avec les résultats de Hammerath et al. qui ont observé une transition de la
phase L2, vers la phase totalement désordonnée A2 mais a des énergies d’irradiation beaucoup plus
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basses. Ceci peut favoriser la création de lacunes et des déplacements d’atomes sur de plus grandes
distances que dans notre cas.

o L’intérét de I’irradiation ionique aux ions légers pour mieux cerner le lien étroit entre structure
atomique et propriétés magnétiques dans les alliages. Ceci avait déja été fait sur les alliages a base
de Fe tel que FePt, notamment pour le contréle de 1’anisotropie cristalline. Dans notre étude, nous
avons montré que cette technique permet de moduler de nombreux parameétres magnétiques
(aimantation, anisotropie, coefficient de relaxation etc..) en jouant sur les conditions d’irradiation
(énergie, fluence des ions incidents etc.). Ceci ouvre la voie pour de nouvelles applications telles
que la réalisation de cristaux magnoniques comme démontré par Obry et al. [49].

Nos résultats ainsi que ceux de Gaier et al. peuvent avoir des répercussions technologiques
intéressantes pour 1’utilisation des Heusler dans le cadre d’applications en électronique, en particulier
sur les méthodes de fabrication. En effet, I’obtention de la phase parfaite L2, est complexe a obtenir et
difficile a transférer au niveau technologique, principalement en raison des températures de dép6t et de
recuit. Or la phase B2, qui présente a la fois une forte polarisation en spin et un faible o, peut étre obtenue
a des températures plus basses (entre 350° et 450°), voire méme a partir d’un dép6t a I’ambiante suivie
d’un recuit a une température inférieure a 400°. De plus, nous avons montré que 1’irradiation aux ions
He* favorise cet ordre. Ainsi, ce procédé déja largement utilisé dans I’industrie micro-électronique peut
étre un tres bon complément, voire une alternative crédible, au recuit & haute température pour le
transfert de ces matériaux au domaine de la micro-électronique pour lesquels les températures de recuit
doivent rester faibles. Evidemment, de plus amples études doivent &tre menées pour confirmer cela.
Dans nos travaux et jusqu’a présent, nous n’avons utilisé I’irradiation que comme un « outil ». Des
études beaucoup plus fondamentales seraient nécessaires pour comprendre les mécanismes de dommage
induits dans cet alliage.

L’ensemble des travaux auxquels j’ai participé depuis 2011 dans cette thématique sont répertoriés
ci-dessous du plus récent au plus ancien.

e  First-principles calculation of the effects of partial alloy disorder on the static and dynamic magnetic
properties of Co2MnSi. B. Pradines, R. Arras, |. Abdallah, N. Biziere, and L. Calmels, Physical Review
B. 95, 094425, 2017.

e  Evolution of magnetic properties and damping coefficient of Co2MnSi Heusler alloy with Mn/Si and
Co/Mn atomic disorder. |. Abdallah, B. Pradines, N. Ratel-Ramond, G. BenAssayag, R. Arras, L.
Calmels, J.F. Bobo, E. Snoeck and N. Biziere, Journal of physics D, 50, 035003, 2017.

e  Structural and magnetic properties of He* irradiated Co,MnSi Heusler alloys. |. Abdallah, N. Ratel-
Ramond, CMagen, B. Pecassou, R. Cours, A.Arnoult, M. Respaud, J.F Bobo, G. BenAssayag, E. Snoeck
and N. Biziere, Material Research Express 3, 046101, 2016.

e  Broadband Ferromagnetic Resonance Study of Co,MnSi Thin Films: Effect of the Film Thickness, G.
Ortiz,, A.Garcia, J.BenYoussef, N. Biziere, F. Boust, J.-F.Bobo , E. Snoeck, and N. Vukadinovic, |IEEE
TRANSACTIONS ON MAGNETICS, 49, 3, 2013.

e Growth, structural, and magnetic characterization of epitaxial Co,MnSi films deposited on MgO and
Cr seed layers, G. Ortiz, A. Garcia, N. Biziere, F. Boust, J. F. Bobo, E. Snoeck, Journal of Applied
Physics, 113, 043921, 2013.

Les récents progres réalisés dans la croissance des Heusler, notamment les travaux menés par
1’équipe de I’Institut Jean Lamour de Nancy [14], [50], ont montré que 1’épitaxie par jet moléculaire
permettait d’obtenir des alliages de Co,MnSi sur substrat de MgO en phase L2; et présentant des
propriétés proches de celles calculées par des méthodes ab-initio, que ce soit en terme de moment
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magnétique, de polarisation en spin ou de facteur de relaxation. D’autres études [51], [52] ont démontré
la possibilité de réaliser des jonctions tunnels & base de Co,MnSi avec jusqu’a 200% de TMR a
température ambiante. Ainsi, ces matériaux sont désormais « mdrs » en laboratoire. Cependant, leur
transfert au domaine de la micro-électronique implique de résoudre encore certains problémes. J’ai déja
évoqué 1’incompatibilité des températures de dépot et de recuit pour 1’obtention de la phase [L2;. Un
autre inconvénient est de pouvoir faire croitre ces matériaux sur des substrats compatibles avec la
technologie CMOS. Une premiére étape importante a récemment été franchie par 1’équipe de Nancy qui
a reussi a faire croitre un film polycristallin de Co,MnSi sur un substrat de verre. Leurs échantillons
(déposés a 450° et recuits a 750°) démontrent des zones a la fois L2, et B2 et les propriétés magnétiques
moyennes sont trés bonnes (o= 1.5 1073, polarisation en spin proche de 100%) [53]. Ce résultat prouve
la possibilité de faire croitre ces matériaux sur des substrats autres que ceux généralement admis.
J’aborderai ce théme dans la partie 111.1 et présenterai une autre approche que je souhaite approfondir.

Développer cette thématique au CEMES m’a notamment permis de commencer a collaborer avec
des personnes du laboratoire travaillant dans d’autres thématiques que le magnétisme, notamment
Gérard BenAssayag spécialiste de ’irradiation ionique mais aussi les microscopistes (€lectronique).
Ainsi, j’ai pu découvrir de nouvelles techniques expérimentales et des problématiques plus axées
« matériaux » que ce que je n’avais ’habitude d’étudier. Cela m’a également permis de monter le banc
de mesures radiofréguences et de mesures de magnéto transport du CEMES.
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Nanomagnétisme de nanocylindres.

Les nanofils magnétiques a symetrie cylindrique ont été étudiés dés le milieu des années 90, afin de
réaliser des empilements de multicouches ferromagnétiques et non magnétiques pour obtenir de fortes
variations d’effet GMR [54]-[61]. Puis ils ont été utilisés par la suite comme structures pour le transfert
de spins dans des dispositifs ayant des dimensions nanométriques, afin de réduire le courant critique de
retournement [62]-[68]. Dans les années 2000, la démonstration par simulations micromagnétiques de
la possibilité de manipuler des parois avec de faibles valeurs de courant électrique dans les nanocylindres
a suscité un regain d’intérét de ce domaine [69]. Ces travaux ont motivé de nombreuses études, a la fois
de simulations et expérimentales, que ce soit pour comprendre la structure des parois dans la symétrie
cylindrique, ou bien pour fabriquer de nouvelles geométries telles que les nanotubes. Dans mes travaux
je me suis concentré sur les nanocylindres « pleins », ainsi je ne discuterai pas le cas des nanotubes.
J’invite le lecteur curieux a consulter ces revues pour de plus amples détails sur ces systemes [70], [71].

Une grande partie de mes activités depuis 2013 a consisté a étudier les états magnétiques rémanents
dans des nano-objets a symétrie cylindrigue. Nous avons commence par étudier la formation de parois
dans des nanocylindres de nickel avant de nous intéresser aux configurations de systémes multicouches
composés d’empilement Co/Cu. Avant de présenter les résultats obtenus sur ces différents systémes, je
commencerai par détailler les différentes techniques expérimentales (croissance, observation) qui ont
permis ces études. L’ensemble de ces travaux a été réalisé en collaboration avec Christophe Gatel
(CEMES), notamment pour les expériences d’holographie électronique, et Travis Wade (LSI) pour la
fabrication des échantillons. J ai, entre autre, participé trés activement aux travaux de these de David
Reyes encadré par C. Gatel et B. Warot-Fonrose sur [’étude des configurations dans les nanofils de
Col/Cu.

I11.1. Méthodes de fabrication et d’observation.

11.1.1. Croissance de nanocylindres par électrodéposition dans des membranes.

Différentes techniques ont été développées afin de réaliser des nanocylindres ou des nanotubes. Une
revue trés compléte de ces méthodes peut étre trouvée dans [71]. Parmi celles-ci, 1’électrodéposition est
particulierement intéressante grace a sa simplicité de mise en ceuvre et son faible cout. C’est cette
méthode que j’ai utilisée durant mes post doctorats a I’EPFL ou au LSI, puis celle que nous avons utilisée
avec Travis Wade et David Reyes pour réaliser les structures présentées dans les parties 11.2et 11.3.

Bien que 1’¢lectrochimie soit une science cmplexe, elle peut étre présentée de maniere synthétique
comme une réaction d’oxydo-réduction dans un bain électrochimique contenant les ions a déposer sur
une surface conductrice. En plus du bain électrochimique, quatre éléments sont nécessaires a la
réalisation d’un dépo6t tel que schématisé sur la Figure 17. Une électrode de travail chargée négativement
(cathode), sur laquelle s’opére la réduction des ions métalliques, une contre électrode chargée
positivement (anode) permettant la réaction d’oxydation et la circulation du courant électrique, une
électrode de référence de potentiel chimique connu, et enfin un potentiostat qui agit comme une source
de courant et maintient une différence de potentiel électrique constante entre 1’électrode de travail et
1’¢électrode de référence. Dans nos études, nous avons utilisé une électrode de référence Ag/AgCI de
potentiel 0.197 V. Lorsqu’il n’y a qu’une seule espéce d’ion métallique dans 1’électrolyte, la relation
entre le nombre de charges g fournie par le potentiostat pendant un temps t et la masse m de métal déposé
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sur I’¢électrode de travail s’écrit ¢ = fo Idt =neN, %, ou n est la charge électrique de I’ion, e la charge
de I’électron, Nj le nombre d’Avogadro et M la masse molaire du métal. Dans le cas ou plusieurs
éléments sont déposés, comme pour les multicouches Co/Cu, 1’équation ci-dessus doit étre modifiée
pour prendre en compte la réduction de chaque espece chimique.

. Up to 6 pm R
a) Potentiostat b) . .
) A _ Chemical bath composition :
Ni . N g -
10V Nickel nanowires :
Time (s) NiSO, + H,0 +H;BO,
Ag/AgCl L m W
Electrode 1 + Cobalt/ Cupper nanowires :
Membrane "3V Cu ! | i
u b 10s o CoSO, + CuSO, + H,0
(ioutheélr Aqueous -1.0 V L _— +H;BO,
electrode solution Co 0.41 S Time (s):

Cylinders
Bicones

500 1000 1500 2000 2500
time (s)

Figure 17 : (ab) Principe de I’électrodéposition de nanofils de nickel ou des multicouches de
cobalt/cuivre dans des membranes polycarbonate. (c) Image FESEM de traces en forme de bi-cénes
dans des membranes PET. (d) Demi cone issu de ’électrodéposition dans les traces montrées en (c).
Seul la moitié du cone est visible, I’autre moitié s’étant brisée lors de la dissolution de la membrane
pour réaliser 1’image. (e) Evolution dans le temps du courant électrique circulant dans le bain
électrochimique en fonction de la géométrie de pores. Le courant diminue dans le cas de cdnes en raison
de la diminution progressive de la surface de dépot lorsqu’on arrive au niveau de la constriction. Dans
le cas de cylindres, le courant est a peu prées constant puis augmente lorsque le dépdt arrive a la surface
de la membrane. Les images en (c,d) et (e) sont tirées de [72], [73].

Afin de réaliser des nanostructures cylindriques, la méthode du « template » a été largement utilisée.
Celle-ci consiste a déposer le matériau que 1’on souhaite a 1’intérieur d’une matrice, généralement une
membrane nanoporeuse en polycarbonate ou en alumine. Pour realiser un dép6t électrochimique, la
membrane doit étre préalablement métallisée sur une de ses surfaces pour combler les trous et agir
comme é€lectrode de travail. Un potentiel électrique correspondant au potentiel d’oxydoréduction de
1’¢élément a déposer est ensuite appliqué a cette couche métallique afin de remplir les pores de la matrice.
Plus précisément, on applique une différence de potentiel par rapport a 1’électrode de référence.
Plusieurs paramétres influent sur les conditions de dépot et les propriétés du matériau déposé (taille de
grain, morphologie) comme le pH de la solution électrolytique, la température du bain, la concentration
en ions réducteurs et oxydants etc.. Cette méthode permet d’obtenir de fortes densités de nano objets et
d’étudier par exemple les effets de couplage dipolaire entre nanofils magnétiques [74]-[77]. L’épaisseur
des couches est contrélée par le temps pendant lequel est appliquée la différence de potentiel électrique,
comme schématisé sur la Figure 17.b. Dans le cas des systémes multicouches, chaque élément chimique
présentant son propre potentiel d’oxydoréduction, il est possible de déposer différents éléments a partir
du méme bain. Cependant, cela induit des phénomenes de co-dépot avec 1’introduction d’ impuretés de
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I’une des deux especes dans I’autre. Pour les systemes Co/Cu, des impuretés de Cu sont déposées dans
les dépots de Co du fait que le potentiel de dépdt du Cu est supérieur. Cependant, en gardant la
concentration du Cu faible dans la solution, cet effet peut étre plus ou moins limité. Nous reviendrons
sur les conséquences de ceci dans la partie 11.3. Pour éviter le co-dépot d’espéces, la méthode du double
bain est préférable mais plus complexe a mettre en ceuvre [78]-[80].

Bien que la géométrie cylindrique soit généralement celle la plus recherchée pour 1’étude de la
propagation de paroi, d’autres géométries ont été explorées. Pour cela, la matrice de départ et le
traitement chimique a appliquer pour révéler les traces a I’intérieur de celle-ci doivent étre choisis avec
précaution. Par exemple, des nanofils avec des diametres modulés le long de leur axe ont pu étre réalisés
dans des membranes en alumine, configuration particuliérement intéressante pour piéger des parois.
Durant mon post-doctorat au LSI, j’ai étudié, en collaboration avec les chimistes du groupe, des
constrictions cylindriques dans des géométries coniques. A titre d’exemple, les Figure 17.c,d montrent
la trace en forme de cone a ’intérieur d’une matrice en PET (poly(ethylene terephthalate)) et le dépdt
de nickel résultant de 1’électrodéposition (seule la moitié du cone est visible ici) [72], [73]. Pour toutes
les études menées au CEMES, nous avons opté pour les membranes commerciales de polycarbonate
dont 1’épaisseur est de I’ordre de 6 um et dont le diamétre des pores est compris entre 30 et 100 nm.
Comparativement a celles en alumine, elles présentent I’inconvénient d’une plus grande dispersion du
diametre des pores et d’une plus grande rugosité de surface. En revanche elles sont peu couteuses et
facilement manipulables.

11.1.2. Observation magnétique d’un nanocylindre individuel : holographie
électronique et reconstruction micromagnétique.

Deux des difficultés majeures lorsqu’on étudie des nanofils électrodéposés sont la dispersion des
propriétés magnétiques d’un nanofil & un autre ainsi que 1’effet de I’interaction dipolaire entre fils. Ces
effets peuvent moyenner les propriétés magnétiques mesurées et rendre 1’interprétation des mesures
expérimentales trés complexe. Afin d’observer les mécanismes de retournement de 1’aimantation d’un
seul nano objet, il est nécessaire d’utiliser des méthodes avec une résolution spatiale adaptée a celle du
nanofil individuel. 1l en existe plusieurs comme la magnéto-optique [81], [82] pour des nanofils de
diametre supérieur a 200 nm, la microscopie a force magnétique (MFM) [83]-[85], la microscopie
électronique avec en particulier I’holographie électronique [86]—[88], ou enfin la microscopie par rayons
X [89]-[91]. Seules les deux derniéres méthodes permettent d’obtenir une information sur la structure
magnétique interne du matériau, contrairement a I’information obtenue par MFM par exemple qui reléve
du couplage dipolaire entre les champs de fuite de la pointe et de 1’échantillon.

Lorsque j'ai commencé a étudier les parois magnétiques dans les nanocylindres, mon objectif était
de pouvoir observer leur structure interne. J’ai donc été naturellement amené a discuter puis a
collaborer avec mon collégue Christophe Gatel, qui développe de nouvelles approches expérimentales
et numériques pour le traitement des images d’holographie électronique. Cette méthode me paraissait
étre treés pertinente pour observer avec une grande résolution spatiale les états magnétiques des
nanocylindres. La premiere étude faite par Beeli et al. d’un nanofil électrodéposé par cette méthode date
de 1996 [86]. Cependant, la résolution spatiale accessible a cette époque ne permettait pas de « voir »
précisément la structure interne des parois, mais seulement les champs de fuite autour du fil. Depuis, les
progrés techniques immenses et en particulier 1’apparition des correcteurs d’aberrations sphériques ont
permis de gagner un ordre de grandeur sur la résolution spatiale.

De nombreux développements ont été nécessaires afin de pouvoir observer et décrire 1’état
magnétique dans nos nanostructures. Pendant que les outils sur le traitement d’image et les expériences
d’holographie ont été développés par Christophe, j’ai réalisé les simulations micromagnétiques. Nous
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avons ainsi toujours étroitement travaillé ensemble, chacun de nous deux amenant ses propres
compétences a ces études. Pour les premiers travaux sur les nanocylindres de Ni, Rémy Lassalle Ballier
(alors au Trinity College de Dublin) nous a apporté son expertise dans le domaine des simulations
micromagnétiques. Je tiens ici a le remercier chaleureusement pour son aide de la premiére heure. Je
vais donc détailler ces deux aspects nécessaires a la compréhension des résultats présentés dans les partie
1.2 et 11.3.
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Figure 18 : (a) Principe de I’holographie électronique en configuration off-axis. L’onde de référence
est notée yy. Cette onde électronique provient d’une source trés cohérente et trés brillante. La partie de
I’onde de référence qui traverse 1’échantillon est notée . (b) Image holographique d’un nanocylindre
composé de multicouches Co/Cu. L’image a €té reconstituée a partir de plusieurs hologrammes
enregistrés indépendamment. (c) Description des étapes numériques permettant d’obtenir la contribution
magnétique dans 1’image de phase.

L’holographie électronique.

L’holographie électronique est une méthode interférométrique en microscopie électronique a
transmission. Elle permet d’obtenir les variations de phase du faisceau électronique induites par la
présence des potentiels électrostatique et magnétique d’un échantillon. Un schéma du principe de
I’expérience est présenté sur la Figure 18. Ici la configuration est dite off-axis car I’échantillon n’est pas
placé dans I’axe optique du microscope. La figure d’interférence est obtenue par superposition d’une
onde de référence g qui passe dans le vide et d’une onde v, appelée aussi onde objet, qui a traverseé le
matériau. Plus précisément, y correspond a la partie de ’onde incidente g qui a traversé 1’échantillon.
Ainsi, I’holographie électronique requiére une source d’électrons cohérents. La superposition des deux
ondes est réalisée en appliquant une tension a un bi-prisme de Mdllensted qui correspond a un fil avec
un diamétre de quelques centaines de nanometres sur lequel un potentiel électrique est appliqué.
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En raison des interactions électrostatiques et magnétiques avec 1’échantillon, 1’onde objet présente
une modification de son amplitude et de sa phase par rapport a 1’onde de référence. En considérant que
wo S’ écrit P, (ﬁ = ik (nous considérons que celle-ci a une amplitude unité), 1’onde objet peut s’écrire
V() = A (F) el®™+e) o0 7 = (x,, ) estle vecteur positionet k est le vecteur d’onde électronique.
Lorsque le bi-prisme est polarisé, yy et y sont déviées d’un angle a/2 et -a/2 respectivement. Cet angle
dépend notamment de la valeur du potentiel appliqué au bi-prisme. L’intensité de 1’image dans le plan
(x,y) résultant de la figure d’interférence s’écrit (dans le cas ou z est la direction de I’axe optique et en
considérant que 1’image se forme en z=0) :

Tnoto (6, ¥) = liho + PI? = 1+ A2(x,y) + 245(x, y). cos(2m . x + $(x, ¥)) (6)

Les deux premiers termes a droite de 1’équation (6) correspondent a 1’intensité classique obtenue en
microscopie en transmission conventionnelle (image dite en champ clair). Le troisieme terme
correspond a la contribution de la figure d’interférence qui induit une variation d’intensité en cosinus et
qui dépend de la variation de phase induite par le matériau. Si cette variation de phase est d’origine
électromagnétique elle s’écrit :

b0, y) = Geec(x,y) + ¢Mag (x,y) = %IV(F)dZ - %ff B,(r)dr.dz (7)

avec 4 la longueur d’onde des électrons, y le facteur de Lorentz relativiste, U* le potentiel relativiste
d’accélération des électrons, e la charge de 1’électron et 7 la constante de Planck réduite. L’équation (7)
est appelé 1’équation d’Aharonov-Bohm. Le premier terme ¢, ..(x,y) = Cg [ V(¥)dz provient du
potentiel électrostatique du matériau, c’est-a-dire le potentiel atomique et le potentiel di a un éventuel
exces de charges. Le second terme ¢y, 4(x,y) = —%ff B, (¥)dr.dz provient de la contribution des

composantes de 1’induction magnétique perpendiculaire a ladirection z des électrons. On peut également
relier les dérivées de ¢y, aux composantes planaires de I’induction :

2 20ueslD — [ B, (x,,2).dz et 220maslV) _ B (x,y,2).dz ®)

La valeur de la variation de phase dans la direction x (respectivement y) est donc proportionnelle a la
composante By (respectivement Bx) de I’induction intégrée le long du parcours des électrons (ici z).
Notons que la composante B, ne contribue pas a la variation de la phase. Nous avons donc une image
projetée en 2 dimensions qui contient 1’information magnétique « vue » par les électrons dans les 3
dimensions. Les difficultés liées a cet effet de projection seront discutées dans la partie I1.3.

La procédure pour obtenir ¢ est la suivante. Un premier hologramme (hologramme « up ») est
d’abord enregistré. Une transformée de Fourier de celui-ci est réalisée (Figure 18) ou 1’on peut voir
apparaitre une zone centrale correspondant a I’image en champ clair et deux autres espacées de la méme
distance du centre et correspondant a la fréquence porteuse des franges d’interférences. En sélectionnant
une de ces zones a 1’aide d’un filtre numérique et en calculant la transformée de Fourier inverse, il est
possible de retrouver I’information sur I’amplitude As(X,y) et la phase ¢(x,y) de I’onde objet. Ainsi, nous
obtenons deux images, 1’une appelée image d’amplitude et correspondant a As(x,y) et I’autre appelée
image de phase et correspondant a ¢(x,y).

L’image de phase est la plus importante pour nos études mais elle contient a la fois I’information
magnétique et I’information électrostatique. Afin de séparer les deux contributions, un second
hologramme (hologramme « down ») est enregistré mais cette fois en retournant de 180° 1’échantillon.
Dans ce cas ¢,y Change de signe au contraire de @eec [92]. Le méme traitement numérique est ensuite
appligué a cet hologramme. Apres un réalignement numérique des images de phases « up » et « down »
la demi somme ou la demi soustraction de ces deux phases permettent d’obtenir @eec OU Puiag
respectivement. En toute rigueur il est important de noter qu’en réalité quatre hologrammes sont
enregistrés pour réaliser la procédure compléte. En effet, pour chaque configuration « up » ou« down »,

39



un hologramme de référence est enregistré dans une zone de vide. Ceci permet de soustraire aux images
de phase « up » et « down » les contributions parasites liées aux différents éléments du microscope
(franges de Fresnel du bi-prisme, distorsions liées aux lentilles du microscope et du détecteur etc..). Ceci
rajoute donc une étape numérique supplémentaire pour obtenir ¢yag. Dans la suite de ce manuscrit,
j’appellerai « image de phase » I’'image correspondant uniquement a la contribution magnétique Pwiag
extraite du traitement numérique des images.

Les simulations micromagnétiques.

Alors que I’un des intéréts majeurs de 1’holographie électronique réside dans sa capacité a sonder
I’état magnétique a I’intérieur d’un nano objet avec des résolutions de 1’ordre dunm, I’une des difficultés
principales réside dans I’interprétation de 1’image de phase finale qui, comme expliqué ci-dessus,
correspond a la projection 2D de I’induction 3D dans le matériau. Pour ce faire, nous avons opté pour
une comparaison quantitative entre les images de phases expérimentales et celles reconstruites a partir
du calcul micromagnétique des états. Ayant une longue expérience avec le solveur OOMMF [93], que
j’utilise depuis plus de 15 ans, mon choix s’est naturellement porté vers celui-ci. Mais d’autres solvers,
comme Mumax3, sont également tout & fait adaptés. L’un des prérequis pour réaliser la reconstruction
magnétique est d’avoir des cellules cubiques ou rectangulaires, ce qui facilite grandement 1’intégration
des composantes de 1’induction pour obtenir 1’image de phase. Les solvers utilisant des cellules
trapézoidales permettent de reproduire plus fidélement les structures circulaires a tres petites échelles
mais posent des problémes pour la reconstruction de 1’image de phase.

Afin de comparer a I’expérience d’holographie, 1’état rémanent du systeme est d’abord calculé avec
OOMMF en reproduisant 1’histoire magnétique de 1’échantillon, notamment la direction et 1’amplitude
du champ de saturation puis le retour a la rémanence. En effet, les observations par holographie
¢électronique sont réalisées a champ nul dans le microscope électronique aprés qu’un champ de saturation
de 1T ait été appliqué ex-situ aux nanofils dans notre électro-aimant. Un code que j’ai développé
(initialement en Delphi, aujourd’hui en python) permet de calculer I’induction magnétique en
additionnant le fichier aimantation au fichier de champ démagnétisant tel que B = uo(M + Hp).
Ensuite, les composantes de 1’induction sont intégrées dans la direction d’observation en holographie.
Si celle-ci correspond par exemple a la direction z, nous obtenons un fichier final donnant pour chaque
cellule du plan (x,y) un triplet By(x,y), By(x,y), B;(x,y) avec par exemple B, (x,y) = 3., B, (x,y,z). La
somme est effectuée sur toute la longueur z de « I’univers », qui correspond au volume total de la
simulation.
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Figure 19 : (En haut) Exemple de géométrie utilisée pour calculer 1’état ré manent dans un nanocylindre
de Ni. (En bas) Procédure schématisée pour I’obtention de la géométrie finale des couches de Co/Cu.
Hs représente le champ magnétique appliqué, Hy est la direction de I’anisotropie cristalline, n est le
vecteur normal au plan de la couche.

A partir de ce fichier de composantes dans le plan intégrées, un programme calcul 1’image de phase
résultante gwag(X,y) a partir de la relation :

HoMgte -1

Pmag (6, ¥) == —=Im[(be(x,y) +i.by (x,¥)) X

)

x+i.y

ou g est la permittivité du vide, Ms est I’aimantation a saturation du matériau, t est la longueur de
’univers dans la direction de propagation des électrons, by(x,y) et b(x,y) les composantes normalisees
de I’induction. Le signe x représente 1’opérateur convolution. Ce traitement numérique permet ainsi de
calculer a partir d’'une simulation micromagnétique une image de phase en 2D, calibrée a partir des
parametres magnétiques de la nanostructure que 1’on étudie, qui peut étre directement comparée
qualitativement et quantitativement & I’image de phase expérimentale.

Concernant les simulations micromagnétiques, certaines précautions doivent étre prises afin
d’obtenir un état rémanent « réaliste ».

o La taille de ’univers et des cellules : il est bien connu que la taille des cellules cubiques doit étre

inférieure a la longueur d’échange du matériau Lgy = /ZA/uOM_% ou A est la constante d’échange

(typiquement de 1’ordre de 5 nm dans la plupart des matériaux ferromagnétiques). Dans nos
simulations, la taille de cellule estde 2.5 x 2.5 x 2.5 nm?. Ceci permet notamment de remplir le critere
sur la longueur d’échange mais également de réduire les effets de bords dans le cas de symétrie
cylindriques. Un autre point trés important concerne la taille de ’univers (taille totale du systeme
simulé en incluant le vide autour de la nanostructure, voir Figure 19). Pour reproduire le plus
fidélement possible I’image de phase expérimentale, il est important que 1’univers soit suffisamment
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grand pour englober un maximum du champ dipolaire rayonné par la nanostructure. En effet, celui-
ci induit une variation de phase ¢lectronique lors de I’intégration sur le chemin des électrons. Pour
déterminer la taille de I’univers, des tests de convergence de la valeur de la phase en fonction des
dimensions de 1’univers doivent étre réalisés. Ceci estimportant pour déterminer un « optimum » de
taille car plus I’univers est grand, plus le temps de calcul et les besoins en mémoire RAM augmentent
(le nombre total de cellules augmentant). A titre d’exemple, dans le cas d’une simulation d’un
nanocylindre de Ni de diamétre d’environ 50 nm et de longueur 3.6 pum, la taille de I’univers simulé
est de ’ordre de 4.8 x 0.6 x 0.6 um?. Ceci représente environ 110 millions de cellules et le temps de
calcul de I’¢état rémanent peut atteindre plusieurs jours (en fonction du nombre de pas en champ pour
revenir a champ nul). Ceci est généralement inaccessible aux ordinateurs de bureaux qui ne sont pas
dédiés aux calculs ou aux ordinateurs portables. Pour réaliser ces simulations, j’ai pu bénéficier
d’heures de calcul sur le supercalculateur de la plateforme Toulousaine Calmip via des appels a
projets semestriels. Les calculs ont été réalisés sur les calculateurs MESCA, EOS et maintenant
OLYMPE permettant d’avoir sur un nceud spécifique jusqu’a 100 Go de RAM.

L’application du champ de saturation et le retour 4 champ nul : il est important que le passage entre
I’état saturé et 1’état rémanent soit effectué en plusieurs étapes, avec notamment un faible pas en
champ au fur et a mesure que 1’on se rapproche du champ nul. Ceci permet d’éviter que le systéme
ne se fige dans des états métastables. Cet effet est particuliérement visible dans le cas de systémes
multicouches pour lesquels les couplages dipolaires induisent des configurations complexes. Afinde
reproduire dans les calculs la précision avec laquelle nous pouvons aligner le champ magnétique
dans notre électro-aimant avec la grille de microscopie, chaque simulation est réalisée avec un champ
de saturation désaligné de 10° par rapport aux axes de symétrie du systeme.

La géométrie de la nanostructure et ses parameétres magnétiques : ceci est le point le plus critique
dans les simulations et sera rediscuté en particulier dans la partie 11.3. Il est évident que les paramétres
magnétiques du matériau influent directement sur 1’état rémanent et par conséquent sur 1’image de
phase simulée. Cependant, la géométrie de 1’échantillon joue également un role prépondérant, que
ce soit en modifiant I’état rémanent du fait de I’anisotropie de forme, ou bien en raison de 1’angle
sous lequel les électrons traversent la structure. Dans le cas des nanocylindres de Ni, nous avons
simulé un systéme polycristallin afin de reproduire la structure du matériau. Pour reproduire les
grains, le nanofil est décomposé en polyédres de Voronoi, chacun d’entre eux présentant une
orientation aléatoire de I’anisotropie cristalline. Cette partie spécifique du script OOMMF a été écrite
par Rémy Lassalle Ballier. Non seulement la création de « grains » permet d’étre au plus proche du
systeme réel, mais il permet aussi de stabiliser les parois de domaines dans les simulations. Dans le
cas des multicouches Co/Cu, je montrerai dans la section 11.3 que celles-ci peuvent étre orientées de
différentes facons par rapport a I’axe du fil. Ainsi, nous n’avons pas des couches strictement
cylindriques. Pour reproduire la complexité de leurs géométries dans les calculs, la procédure
consiste a créer un disque de tres grand diamétre puis de lui appliquer une rotation selon les axes x
et y par exemple (Figure 19). Ensuite, nous le faisons traverser par un cylindre dont le diametre est
déterminé grace aux images de microscopie. Seul le volume correspondant a leur intersection est
conservé dans la simulation. Nous obtenons alors un disque dont les deux faces supérieures et
inférieures auraient subi une rotation suivant les axes x ety.

Dans le cas ou la géométrie de 1’échantillon est simple avec une aimantation uniforme a 1’intérieur,

il est possible en utilisant les relations (8) de remonter a la valeur de I’aimantation a saturation Ms du
matériau grace a I’image de phase magnétique. Par exemple, les Figure 20.b et ¢ présentent les images
de phase expérimentale et reproduite par simulation micromagnétique obtenues d’un nanocylindre de
Ni de 70 nm de diamétre. Ce nanofil présente une aimantation uniformément alignée le long de son axe.
Cette configuration magnétique est celle attendue dans un nanocylindre « plein» & la rémanence en
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raison de I’anisotropie de forme du syst¢me. Le diametre du fil est déterminé a partir de I’'image en
champ clair (Figure 20.a) ou bien a partir de I’image d’amplitude. Sur la Figure 20.c, nous montrons le
profil de I’aimantation projetée (car nous avons une image 2D) obtenue grace aux équations (8). Nous
retrouvons bien le profil cylindrique qui explique pourquoi le signal est plus important au centre puisque
c’est la que I’épaisseur de matériau est la plus importante. Dans ce cas, I’accord entre la simulation et
I’expérience permet de déterminer que 1’aimantation dans le fil est de 0.48 Teslas.
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Figure 20 : (a) Image en transmission d’un nanocylindre de Nickel de diametre 55 nm. Image de phase
expérimentale (b) et simulée (d). (¢) Profile de I’induction magnétique projetée le long de la ligne
pointillée en (b) et (d). Images tirées de [88]. (e) Image de phase magnétique dans un nanofil de Cobalt
de 44 nmde diamétre et variation de la phase (f) dans la direction indiquée par les fleches en pointillés
dans (e). La valeur est moyennée sur 1’ensemble de la zone grisée. Les images (e) et (f) sont tirées du
manuscrit de thése de David Reyes [94].

f)

Phase shift (rad)

Une autre fagon plus directe mais un peu moins précise de déterminer Ms dans le cas d’une
aimantation uniforme est de mesurer directement la variation de 1’amplitude de la phase dans la direction
perpendiculaire a I’axe du fil. La Figure 20.e montre I’image de phase dans un nanocylindre de cobalt.
La variation de phase associée (Figure 20.f) permet de déterminer Ms en approximant une structure
cylindrique parfaite (ici le diamétre est de 44 nm). De cette maniére, 1’équation (8) peut s’approximer

e

sous la forme A¢ = %Ilercaz = hMS.naZ, ou a est le diamétre du fil. Cependant, la simulation

numérique de la variation de phase est plus précise.

I1.2. Transition de paroi dans un nanocylindre de Ni.

L’un des articles ayant motivé les études que nous avons menées sur les parois dans les nanocylindres
est celui de M. Yan et al. [69] qui ont introduit le concept de paroi de domaine « sans masse ». Grace a
des simulations micromagnétiques, les auteurs ont démontré qu’une paroi transverse dans un
nanocylindre pouvait se déplacer sans que sa vitesse n’atteignent le seuil de Walker [95]-[97]. Ce seuil
correspond & la limite de la valeur du champ magnétique (ou du courant électrique) au-dessus de laquelle
la vitesse d’une paroi chute brutalement. Cet effet apparait lorsque le déplacement de la paroi devient
trop rapide pour que les spins dans la paroi puissent s’orienter dans la direction du champ effectif local,
en particulier dans la direction perpendiculaire au plan dans le cas d’un ruban, pour laquelle le champ
dipolaire augmente. Lorsque cette vitesse critique est atteinte, la paroi présente des variations
périodiques de géométrie et sa vitesse de déplacement moyenne diminue drastiquement. Ceci est trés
limitant pour 1’utilisation technologique de parois magnétiques dans des nanorubans lithographiés.
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Dans le cas d’une paroi transverse dans un systéme a symétrie cylindrique, le champ dipolaire, et
donc le champ effectif, ne varie pas lors de la rotation des spins a I’intérieur de la paroi ce qui permet
d’obtenir de trés grandes vitesses avec une faible densité de courant électrique ou un faible champ
magnétique. Le méme type d’effet a ensuite été prédit pour des parois de type « point de Bloch » [98],
[91], [99], [100]. Cette géométrie de paroi particuli¢re est généralement décrite sous la forme d’une
structure de type vortex séparant deux domaines « head to head » ou « tail to tail ». La particularité de
cette paroi réside dans le fait qu’en son centre il est impossible de définir la direction de 1’aimantation.
Cette discontinuité au niveau micromagnétique traduit le passage abrupt entre les deux directions
d’équilibre de I’aimantation suivant I’axe du fil. La configuration en vortex de ce type de paroi permet
1’obtention de vitesses encore plus €levées que pour une paroi transverse, ce qui la rend attractive pour
les applications [101]-{103].
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Figure 21: (a) Schématisation d’une paroi transverse (a) ou « point de Bloch» (b) dans un
nanocylindre. Celui-ci est coupé dans sa longueur afin de faciliter la vue de la structure interne des
parois. (¢) Simulation micromagnétique vue selon une coupe transverse le long du cylindre pour la paroi
transverse (c) ou point de Bloch (d). Ces images sont tirées de [71].

Au début de nos travaux en 2013, la plupart des études sur les parois dans les nanocylindres étaient
réalisées par simulations et peu d’études expérimentales étaient rapportées. |l était prédit notamment
qu’en fonction du diameétre du nanofil, une transition entre une paroi de type vortex (avec
éventuellement une configuration de type « point de Bloch ») et une paroi de type transverse devait
apparaitre en diminuant le diamétre des fils [99], [104], [105]. Alors que le potentiel applicatif de ces
objets était évident, j’ai souhaité d’abord étudier les parois transverses qui me semblaient étre plus
simples a obtenir. Aussi mon objectif était double. D’abord je souhaitais démontrer la transition entre
paroi transverse et vortex et montrer que ces parois présentaient bien les caractéristiques prédites par
les simulations micromagnétiques, ce qui nécessitait de voir « ’intérieur » de la paroi et ce qui n’avait
donc pas été réalisé jusque-la. Le second objectif était de trouver un moyen de générer ces parois
transverses, ce qui est un point clé pour ensuite pouvoir les manipuler.

Nous avons choisi pour cette étude de réaliser des nanocylindres de Ni dans des membranes de
polycarbonate (de chez « Poretics ») a partir d’une solution de NiSO4 + H3BO,. Les nanofils ont ainsi
des diamétres compris entre 50 et 90 nm et leurs longueurs sont de 1’ordre de quelques microns. Afin
d’étudier un nanoobjet individuel, 1’une des étapes clés est la dissolution de 1a membrane. En effet, les
résidus de polycarbonate vont induire du bruit dans les images de phase notamment parce que ces résidus
se chargent sous I’effet du faisceau électronique. Le nettoyage estréalisé entrempant la membrane dans
de multiples bains de Cl,Ch,. Une fois nettoyés, les échantillons sont plongés dans une solution
d’éthanol.

Afin de pouvoir étudier les nanofils in-situ, nous déposons une goutte de liquide sur une membrane
en carbone tel que montré sur la Figure 22. lls sont ensuite observés en microscopie électronique
conventionnelle et en haute résolution pour déterminer les caractéristiques structurales du matériau, puis
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en holographie électronique. Ces expériences ont été réalisées en mode Lorentz dans un microscope
TECNAI F20 équipé d’un correcteur d’aberration sphérique. Cet équipement nous a permis d’obtenir
une résolution spatiale de 1’ordre de 5 nm en holographie électronique. Avant 1’observation par
holographie électronique un champ magnétique de saturation de 1 T est appliqué perpendiculairement a
I’axe du nanofil (et donc au plan de I’image).

Figure 22 : Image en microscopie électronique conventionnelle d’une forét de nanocylindres de Ni (a)
ou d’un nanofil isolé de 90 nm de diamétre (b). (c) Image haute résolution du nanofil en (b) et figure
de diffraction associée montrant le caractére polycristallin du Ni.

La Figure 22 montre que dans la plupart des cas, les nanofils sont agglutinés a cause des interactions
dipolaires et des forces électrostatiques entre fils. Cependant, il est toujours possible de trouver un objet
isolé magnétiquement des autres. L’imagerie haute résolution permet de vérifier le caractere
polycristallin du Ni. Les cristaux ont généralement une taille de I’ordre du diametre du nanofil et sont
distribués de maniere aléatoire. Afin de déterminer in-situ quels fils peuvent présenter une paroi, il est
possible de regarder comment se répartit le champ de fuite dans I’espace entourant un fil. Comme le
montre la Figure 23, la présence d’une paroi induit localement un changement de symétrie du champ
rayonné.
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Figure 23 : (Gauche) Image de phase d’un nanofil de Ni de 90 nm de diamétre, uniformément aimanté.
La figure en gris correspond aux lignes de flux du champ d’induction obtenues en calculant le cosinus
de la phase. (Droite) Image de phase d’un nanofil de Ni de 95 nm de diamétre présentant une paroi
hybride.

Nous avons étudié les parois dans des nanofils de différents diametres. Les résultats principaux sont
résumés sur la Figure 24 . Nous observons clairement deux types différents de parois. Pour le diamétre
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le plus petit de 55 nm, les lignes de champ (que nous avons superposées directement a 1’image de phase)
sont symeétriques par rapport aux axes x et y et apparaissent a la fois a I’intérieur et a I’extérieur du
nanofil. De plus, au centre de la paroi il n’y a pas de ligne, ce qui signifie que 1’aimantation pointe dans
la direction du faisceau électronique (ici 1’axe z) et donc dans la direction du champ de saturation
appliqué au préalable. Ce résultat est confirmé par la simulation micromagnétique. Celle-ci a été réalisée
en utilisant les paramétres suivants ppMs = 0.485 T, A=9.10-22 J/m et H, = -5.7.10- J/m?3. Notons que la
direction de I’anisotropie cristalline est distribuée aléatoirement entre les grains. L’état rémanent est
simulé avec la procédure décrite dans la partie 11.1.2. Nous obtenons ici une paroi transverse séparant
deux domaines « head to head » et orientée dans la direction du champ de saturation, c’est-a-dire
perpendiculaire a 1’axe du fil comme le montre le profil 3D de I’aimantation et les coupes en différents
plans. L’accord a la fois qualitatif et quantitatif des images de phase expérimentale et simulée est
excellent, validant ainsi 1”hypothése d’une paroi purement transverse. Il est intéressant de noter que dans
la littérature, il est prédit que les parois transverses soient les plus stables lorsque le diamétre du fil est
inférieur a 7 x Ley. Dans, notre cas cela situerait la limite autour de 48 nm. Il est probable que le caractere
polycristallin du matériau ait aidé a la stabilisation de ce type de structure dans nos systemes. Par la
suite, le méme type de paroi fut observé dans des nanocylindres de permalloy de diamétre 35 nm par
XMCD-PEEM [106].
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Figure 24 : Tmages d’amplitudes (a,d) et de phases expérimentales (b,e) et simulées (c,f) pour des
nanocylindres de Ni de 55 et 85 nm de diamétre respectivement. (g,h) Représentations 3D de 1’état
magnétique correspondant aux images de phases simulées en (c) et (f). Les plans de coupe montrent
1’orientation des spins dans la paroi aux positions numérotées. Tiré de [88].

Lorsque le diamétre augmente, nous observons cette fois que les lignes de champ ne présentent plus
la méme symétrie puisque celles-ci sont symétriques par rapport a un plan orienté a environ 45 degrés
de I’axe x. De plus, enraison du fort champ rayonné a 1’extérieur du fil, cette paroi ne peut étre purement
de type vortex car, dans ce cas, le flux magnétique devrait étre principalement confiné dans le fil. Notons
tout de méme que méme une paroi de type « point de Bloch » peut rayonner un champ de fuite faible du
fait de I’accumulation de charges volumiques magnétiques creées par les domaines téte-béche. Dans
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notre cas, la simulation a démontré que la paroi présentait en réalité des caractéristiques a la fois de type
vortex et a la fois de type transverse. Plus particulierement la représentation 3D de 1’aimantation ainsi
que les plans de coupe montrent qu’une structure de type paroi transverse sépare deux zones de types
paroi vortex de chiralité opposée. Ce type de paroi que nous avons initialement appelée paroi hybride
dans [88] a ensuite été généralisée dans la littérature sous 1’appellation de paroi Transverse-Vortex [71],
[90], [91], [107], qui regroupe a la fois les parois transverses et les parois présentant un caractére vortex.
Cependant, ceci reste indépendant des « parois de Bloch ».

Nous avons étudié de trés nombreux fils montrant les mémes configurations magnétiques que celles
présentées ci-dessus. Cependant, nous avons parfois observé que les parois transverses étaient tournées
par rapport a la direction du champ de saturation. Un exemple de rotation d’une paroi transverse dans
un nanofil de 55 nm de diamétre est présenté dans la Figure 25. Dans ce cas la paroi pointe presque
intégralement dans la direction x alors que le champ de saturation pointait dans la direction z. Différentes
explications peuvent étre avancées pour expliquer cela. La premiere concerne la variation locale
d’anisotropie cristalline qui peut favoriser une direction du cceur de la paroi. Ces parois étant a la fois
tres mobiles et relativement instables une autre explication possible est un déplacement depuis sa
position initiale, déplacement qui s’effectue via une rotation périodique du cceur de la paroi. Notons
également que dans ces images, le rapport signal sur bruit peut fortement diminuer du fait des contrastes
de diffraction qui apparaissent pour plusieurs grains (marqués par un cercle blanc dans la Figure 25.b)
et qui empéchent de suivre clairement les lignes de champ dans tout le fil.

Figure 25 : Hologramme (a) et image de phase expérimentale (b) ou simulée (c¢) d’un nanofil de Ni de
diamétre 55 nm présentant une paroi transverse orientée suivant 1’axe X.

11.3. Etats rémanents dans des nanocylindres de multicouches Co/Cu.

Les études que j’ai menées sur les systéemes multicouches sont certainement les plus fondamentales
au niveau micromagnétique que j’ai réalisées depuis mon entrée au CNRS. Mon intérét pour les états
rémanents de ces structures date de mon post doctorat a I’EPFL. A cette époque, nous avions observé
avec E.Mure que dans une tri-couche Co/Cu/Co réalisée par électrodéposition, les modes dynamiques
pour des valeurs de champ proches de la rémanence ne correspondaient & aucun mode pouvant étre
calculé a partir d’une configuration magnétique uniforme [65]. Ceci semblait montrer que les états
étaient complexes. A la suite de nos premiers travaux sur les états magnétiques de nanofils de M, j’ai
souhaité étudier de nouveaux ces systémes modeles qui non seulement sont un terrain de jeu idéal pour
le micromagnétisme mais également pour tester plus encore la méthodologie de traitement d’image
d’holographie que nous avons développée.
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Bien que les nanocylindres ou les nanotubes soient trés étudiés depuis le début des années 2000, peu
de travaux traitent des états magnétiques dans les multicouches a symétrie cylindrique [108]-[111].
Pourtant, elles présentent un potentiel applicatif important. Comme mentionné plus haut, ces systémes
ont d’abord été développés pour obtenir des capteurs GMR. Puis, il a été démontré qu’ils pouvaient
représenter une solution alternative pour fabriquer des nano-oscillateurs a transfert de spins [62], [112]
connectés en série. Par la suite, d’autres types d’applications ont ét¢ proposées dans le domaine de la
thermoélectricité [113] ou des composants magnoniques [114]. Pour toutes ces applications, la
compréhension et la maitrise des états magnétiques rémanents sont des prérequis pour le développement
des composants.

Un point de départ pour comprendre les états de ces systémes est d’étudier les configurations prédites
dans des nano-disques de diverses sortes [115]-[118]. En regle générale, trois types d’états rémanents
sont prédits en fonction du ratio entre le diamétre et I’épaisseur des couches. Soit I’aimantation est
uniformément ou quasi-uniformément alignée dans le plan de la couche (ceci inclus les variantes du
type état « fleur » ou état en « C »), soit elle est orientée perpendiculairement au plan de la couche si la
hauteur du disque est plus importante que son diamétre, soit enfin elle peut présenter un état vortex si le
diamétre de la couche est supérieur a environ 7 a 10 fois la longueur d’échange. Cependant, les variations
structurales locales, qu’elles soient chimiques ou géométriques, peuvent modifier en profondeur les états
magnétiques. Par exemple, il a été démontré que 1’état rémanent dans des nanocylindres de composition
chimique uniforme peut présenter différentes configurations en raison de variations locales de
I’anisotropie cristalline ou du diametre du fil [109], [119]-{122]. Une autre difficulté dans le cas de
multicouches est 1’influence du couplage dipolaire. Par exemple, Porrati et Huth [116] ont montré que
ce couplage entre des nanodisques séparés de 10 nm pouvaient modifier les diagrammes d’états et
notamment, pour des épaisseurs suffisantes, créer une rotation du ceeur de vortex dans la direction
perpendiculaire a I’axe de symétrie de la couche.

Pour mener notre étude, nous avons réalisé avec D. Reyes et T. Wade quatre séries d’échantillons
avec différentes épaisseurs de cobalt ou de cuivre. Les échantillons sont fabriqués par électrodéposition
dans des membranes de polycarbonate a partir d’un bain composé de CoSO,4 + H3;BO, + CuSO,. Le
diametre des fils est compris entre 60 et 100 nm et leur longueur est de I’ordre de 1 4 2 pm une fois la
membrane dissoute. Les quatre séries d’échantillons ont les épaisseurs nominales suivantes Co o5,/ CUys
nmy C025 nm/ CUas nm, COs0nm/CUsgnm, CO100nm/CUigonm. LS CcOuches sont polycristallines comme le montre
les Figure 26.a etb. L’étude du diamétre des anneaux et leurs espacements dans la FFT du cliché obtenu
en haute résolution permet de déterminer que la structure du Co et du Cu est fcc, comme attendu en
raison de la présence du Cu dans le Co [123], [124]. Pour observer cet effet et essayer de le quantifier,
nous avons réalisé des images en EFTEM (Energy Filtered Transmission Electron Microscopy) ainsi
qu’en EELS (Electron Energy Loss Spectroscopy) avec Bénédicte Warot-Fonrose. Ces deux méthodes
d’analyse chimique reposent sur la diffusion inélastique et la perte en énergie associée des électrons
incidents en fonction du matériau rencontré [125]. Ainsi, en filtrant 1’énergie des électrons qui ont
traversé le matériau, il est possible de cartographier les différents éléments chimiques présents dans un
échantillon. Un exemple de cartographie du Cu et du Co obtenue en EFTEM est présenté sur les Figure
26.c et d. L’analyse directe des pertes en énergie (Figure 26.f) permet d’observer qu’en moyenne nous
avons environ 15 % d’impuretés de Cu dans les couches de Co. Cependant ceci peut varier assez
rapidement d’une couche a une autre.
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Figure 26 : Image haute résolution (a) et FFT correspondante (b) d’une couche de Co d’épaisseur 50
nm. Images EFTEM au seuil du Cu (c) ou du Co (d). (e) Superposition des images c) et d). (f)
Simulations du signal EELS sur quelques couches montrant I’inclinaison par rapport a I’axe du fil.

Ces méthodes TEM (haute résolution et spectroscopie) sont particulierement importantes pour notre
étude. D’abord elles permettent de donner une idée de 1’orientation des différentes couches par rapport
a I’axe du fil ainsi que leurs épaisseurs et diamétres apparents. Par exemple, nous avons observé que les
couches ne sont pas des « disques parfaits », ¢’est-a-dire avec le plan des couches perpendiculaire a
I’axe du fil. Leur structure est plus complexe. En particulier elles peuvent présenter des variations
d’orientation d’une couche a 1’autre ce qui rend les images de phase en holographie électronique tres
complexe a interpréter du fait de la projection 2D de I’information. En moyenne les couches semblent
tournées d’environ 15° par rapport a I’axe du fil mais cet angle peut augmenter jusqu’a 40°.

Pour illustrer ce probléme de projection, la Figure 27 illustre différents calculs d’images de phase
attendues pour diverses configurations magnétiques. Ici la direction du faisceau électronique est
paralléle a 1’axe y. Dans le cas, d’une configuration de type vortex, les Figure 27.b, ¢ et d présentent
I’image de phase calculée pour trois orientations différentes de la couche. Dans le premier cas, la couche
estvue telle qu’elle le serait si elle était rigoureusement perpendiculaire a I’axe du fil. Dans le deuxieme
et troisiéme cas, la couche est tournée d’environ 10° par rapport aux axes y et X respectivement. On
observe clairement que 1’image de phase est résolument différente notamment entre les cas c et d. Cela
provient du fait que la phase est induite par les composantes de 1’aimantation perpendiculaires au
faisceau électronique. Dans les cas b et c, la phase est induite uniquement par le ceeur de vortex dirigé
perpendiculairement au plan des couches. Ceci s’observe en suivant les lignes d’isophases (lignes de
méme couleur) et donc les composantes de B, . Les autres composantes de 1’aimantation tournant autour
du disque s’annulent lors de 1’intégration sur le trajet des électrons. En revanche dans le cas d, le ceeur
de vortex étant legérement incliné vers le faisceau électronique, sa contribution est réduite. En
contrepartie, les composantes azimutales du vortex ne s’annulent plus. C’est ce qui donne le profil
circulaire dans I’image de phase.
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Figure 27 : Tllustration du probléme de la projection 2D au travers d’images de phase électronique
calculées pour différentes configurations magnétiques. La direction des électrons et donc d’observation
est ’axe y. (a) Image de phase pour 3 couches uniformément aimantées selon les directions —x et x
alternativement (couplage antiparalléle). Les couches font 20 nm d’épaisseur et 70 nm de diamétre. (b)-
(e) Images de phase d’un état vortex observé dans quatre couches d’orientations et d’épaisseurs
différentes. Le diametre des couches est de 84 nm. L épaisseur est de 30 nm pour (b) et (c), 35 nm pour
(d) et 55 nm pour (e). L’état (b) correspond au cas d’une couche orientée perpendiculairement a 1’axe
du fil (= axe z). Les couches en (c) et (d) sont tournées de 15° respectivement par rapport aux axes y et
X. (e) Etat vortex dans une couche épaisse avec le ceeur aligné dans le plan de la couche (suivant y). ()
Comparaison des amplitudes tracées le long des lignes pointillés rouges et noires dans (d) et (e). Les
pointillés blancs dans les images de phase représentent les positions des couches. Tiré de [126].

Un autre probléme 1ié a la projection s’observe entre les configurations (d) et (€). Dans le cas (e),
nous avons une couche plus épaisse qu’en (d), Ce qui permet d’avoir un ceeur de vortex qui est cette fois
orienté suivant y et donc perpendiculairement au plan de 1’image (voir explication plus bas). On peut
voir que I’image de phase de cette configuration est trés proche de celle en (d) alors que les états sont
clairement différents. Or il est parfois tres difficile de savoir en microscopie si on observe une couche
« tournée » ou juste une couche épaisse. Dans ce cas, le seul moyen de discriminer les deux
configurations est d’étudier I’amplitude de 1’image de phase. Comme on peut le voir sur la Figure 27.1,
la configuration (e) présente une variation de phase bien plus importante. 1l est ainsi impératif dans le
cas de multicouches observées par holographie électronique de réaliser ala fois une analyse qualitative
mais aussi quantitative des images pour déterminer avec précision leur état magnétique.

Les expériences d’holographie électronique sur les nanocylindres de Co/Cu ont été réalisées avec un
microscope Hitachi HF3300 (I2TEM) spécialement dédié a 1’holographie électronique. La résolution
spatiale pouvant étre atteinte avec ce microscope en mode Lorentz pour les études magnétiques est de
I’ordre du nanométre. Avant d’étudier les états rémanents, un champ de saturation de 1T est appliqué
dans notre électro-aimant, soit dans la direction quasi parall¢le a ’axe des fils, soit quasi perpendiculaire.
Ceci implique notamment de repérer les fils au préalable sur la grille de microscopie. Pour chaque série
d’échantillon, excepté pour la série Co100nm/CUioonms jusqu’a 20 fils ont été observés afin d’obtenir une
statistique sur 1’apparition des états rémanents.

Bien qu’historiquement nous ayons commencé par étudier les systemes Cous nm/ClUss nm [127], je ne
vais pas présenter les résultats de maniére chronologique mais synthétiser I’ensemble en commengant
par montrer les états possibles pour une seule couche ce qui facilitera la compréhension des reésultats
obtenus dans les multicouches [126].
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11.3.1. Diagramme d’états dans un disque non planaire.

Afin de comprendre quels types d’états peuvent étre observés dans nos systémes multicouches ainsi que
pour mieux interpréter les variations statistiques des états en fonction des dimensions des couches, nous
avons été amené a simuler des diagrammes d’états magnétiques en fonction de divers paramétres. Pour
cela, nous avons utilisé la méthode décrite dans la partie 11.1.2 et schématisée sur la Figure 19. La couche
esttournée de 15° et 5° autour des axes y et x respectivement afin de reproduire le désalignement moyen
des couches vis-a-vis de 1’axe des fils (zdans la Figure 19). Les valeurs de 1’aimantation M, de 1’échange
A, et de I’anisotropie K, valent respectivement 1200.10° A/m (uMs=1.5 T), 22.10? J/m et 130.103
J/m3. Ces valeurs ont été obtenues initialement apres avoir reproduit la transition entre états
antiparalleles et état vortex présentés dans la Figure 30. De plus, la valeur de I’aimantation a été mesurée
grice a I’image de phase de nanocylindres de Co électrodéposés a partir du méme bain électrolytique
utilisé pour faire les multicouches. Ces fils de Co « pleins » présentent donc aussi des impuretés de Cu
et ’aimantation a été estimée en utilisant la relation A¢p = %MS. ma®. Dans notre modéle 1’ anisotropie

est considérée uni-axiale afin de prendre en compte la polycristallinité des couches. D’une maniere
générale, tous les paramétres magnétiques sont plus faibles que les valeurs tabulées pour le Co massif,
en accord avec la présence d’impuretés de Cu.

Les diagrammes d’états rémanents ont été calculés en fonction du diamétre et de I’épaisseur de la
couche pour deux orientations type du champ de saturation H et deux orientations du champ
d’anisotropie Hy. Hs est ainsi orienté avec un angle 6 a 10 ou 80° de 1’axe z pour prendre en compte
I’incertitude d’alignement du champ magnétique appliqué ex-situ avec les fils. Pour I’orientation de Hy
il est évident que toutes les directions ne pouvaient étre numériquement testées. Nous avons donc
arbitrairement choisi de fixer 1’angle 0 entre Hy et la normale n au plan de la couche & 10 ou 80° afin
de tester ’effet d’une anisotropie dirigée plutdt paralleéle ou perpendiculaire au plan de la couche. Les
résultats de ces simulations sont présentes sur les Figure 28.a-d.

Typiquement quatre états peuvent étre observés, chacun étant représenté par un code couleur (je ne
discuterai pas de I’état codé en orange qui est un état transitoire et que nous n’avons pas observé dans
nos systémes). La couche peut présenter une aimantation uniforme orientée soit dans le plan de la couche
(état IP pour « In Plane »), si 1’épaisseur est faible devant le diamétre, soit dans la direction de 1’axe du
nanofil si 1’épaisseur est plus grande que le diametre (état OP pour « Out of Plane »). De plus, deux
types d’états vortex peuvent étre obtenus avec une direction du cceur de vortex orientée soit le long de
I’axe du fil (état VOP pour « Vortex Out of Plane »), soit dans le plan de la couche (état VIP pour
« Vortex In Plane »). Nous considérons que pour définir 1’état VIP, le cceur du vortex doit étre orienté
au moins a plus de 45° de la normale nau plan de la couche.

Comparativement aux résultats issus de la littérature, nous observons deux différences principales.
La premiére est que la prise en compte de 1’anisotropie cristalline permet d’obtenir deux types de vortex.
Notamment dans le cas ou Hy est proche de la normale a la couche et pour des rapports d’aspect proches
de 1, I’¢état VIP peut apparaitre afin de minimiser 1’énergie magnéto cristalline. Dans ce cas, la majorité
du volume magnétique est dirigé suivant Hy. De plus, la rotation de Hy vers le plan des couches permet
d’augmenter la zone d’état IP, comme cela pouvait étre espéré. Le second effet notable est ’influence
du champ de saturation. Dans certaines zones des diagrammes, le changement de direction de H; induit
un changement d’état rémanent, par exemple de 1’état IP a I’état VOP (Figure 28.a et b). L’application
du champ de saturation dans différentes directions peut donc potentiellement permettre de remonter a la
direction d’anisotropie dans le matériau.

Il est important de préciser également que tous ces diagrammes peuvent évoluer en fonction des
dimensions et de 1’orientation de la couche, de la direction du champ appliqué, mais aussi des paramétres
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intrinséques du matériau. Ceci est illustré sur les Figure 28.e-j qui montrent 1’évolution de 1’état
rémanent dans des couches de Co de diamétres et épaisseurs fixes en fonction de 1’amplitude et de la
direction de H,. Cependant les simulations présentées ici permettent de rendre compte globalement de
ce qui peut étre attendu dans nos structures.
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Figure 28 : IP = In Plane, OP = Out of Plane, VIP = Vortex In Plane, VOP = Vortex Out of Plane. (a-
d) Diagrammes d’états rémanents d’une couche de Co en fonction de son diamétre et de son épaisseur
pour 6 = 10° (a,b) ou 80° (c,d) et 6 = 10° (a,c) ou 80° (b,d). Les codes couleurs correspondent aux états
schématisés sur les figures (a) et (d). Les points en noir correspondent aux points de simulations. (e-j)
Diagrammes d’états rémanents en fonction de la direction et de I’amplitude de Hy pour trois épaisseurs
différentes et a diamétre fixe. 0 est égale a 10° (e-g) ou 80° (h-j). Pour toutes les simulations, la couche
est tournée arbitrairement de 15° autour de ’axe y puis 5° autour de I’axe X pour prendre en compte
1’ orientation moyenne observee expérimentalement. Tiré de [126].
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11.3.2. Influence du couplage dipolaire.

Pour étudier I’influence du couplage dipolaire entre les couches, il est intéressant de comparer les
deux séries d’échantillons Coysnm/CUssnm €t CO2s nm/ Clss nm. EN effet, alors que 1’épaisseur de la couche
de cobalt reste a peu prés identique, 1’augmentation de 1’épaisseur de cuivre permet de diminuer
d’environ un facteur 3 1’amplitude du champ dipolaire rayonnée par une couche sur une autre. Cette
valeur a été estimée a partir de simulations micromagnétiques de deux couches dans I’état IP en
comparant 1’énergie totale entre deux états paralléles et deux états antiparalléles.

Dans le cas ou 1’épaisseur de Cu est la plus importante (45 nm), nous avons observé que les états
rémanents des couches de Co étaient quasiment toujours les mémes quelle que soit la direction de Hs.
Cependant, d’un fil a un autre et d’une couche a une autre, il est possible de trouver soit des états
uniformes avec 1’aimantation dans le plan des couches (états IP), soit des états vortex (états VOP). Dans
le cas de couches présentant une suite d’états IP, nous avons observé que les aimantations se couplaient
de maniere antiparalléle (états appelés AP). Cette configuration est clairement favorisée par le couplage
entre les couches.

La Figure 29 présente les configurations magnétiques observées dans deux nanocylindres qui
montrent que les états AP et VOP peuvent coexister au sein d’un méme fil. Les états magnétiques de
ces fils ont pu étre reproduits a la fois qualitativement et quantitativement dans les simulations. Le bon
accord quantitatif des images de phases expérimentales et simulées pour les deux premieres couches du
premier fil montre, par exemple, la présence d’un état vortex « coincé » entre des états IP ( Figure 29.a,
C, e, geti). Notons que dans ce cas, le ceeur de vortex n’est pas rigoureusement au centre de la couche
du fait du champ dipolaire rayonné par les couches adjacentes. Ainsi les composantes azimutales de
I’aimantation ne se compensent pas complétement, ce qui explique que ce vortex présente dans I’image
de phase un contraste de couleurs proche de celui des couches adjacentes. La encore, une mauvaise
interprétation des images peut étre faite si 1’on ne prend pas garde a 1’amplitude des signaux. Dans le
cas du nanofil présenté sur les Figure 29.b-f, h et j, nous rencontrons une situation similaire a celle
décrite dans la Figure 27.d. En effet, nous observons des états VOP dans des couches dont I’orientation
par rapport au faisceau d’électrons permet de sonder les composantes azimutales du vortex. Ceci
explique le profil Iégerement circulaire dans les images de phase.

Nous avons étudié plus d’une cinquantaine de couches dans ces systémes Coasnm/CUssnm.
Statistiquement, nous avons déterminé qu’environ 60% des couches présentent un état AP (ou au moins
IP) et 40% un état VOP, et ce quelle que soit la direction de Hs. Cette quantité d’états vortex apparait
relativement importante au regard des diagrammes des Figure 28.e et h. et ce d’autant plus que le
couplage dipolaire stabilise 1’état AP. Des simulations sur des nanofils présentant jusqu’a 20 couches
successives de Co de 25 nm d’épaisseur et séparées par 45 nm ont confirmé que les états VOP sont
stabilisés quelle que soit la direction de Hy seulement si Hy est compris dans un cone d’environ 20°
d’ouverture autour de la normale au plan de la couche et avec une amplitude de Hy d’au moins 130.103
J/m3. Pour tout angle supérieur a 20° et quelle que soit la valeur de Hy, les états rémanents sont AP.
Ainsi, 1’étude statistique suggere une direction préférentielle de Hy le long de 1’axe du fil.
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Figure 29 : (a,b) Images EFTEM de deux nanocylindres de C0snm/CuUssnm de 80 nmde diametre. Images
de phase expérimentales (c,d) et simulées (e,f) pour Hy perpendiculaire a 1’axe du fil (les mémes états
sont observes pour Hs paralléle). (g,h) Amplitudes des phases expérimentales et simulées le long des
fleches pointillés blanches. (i,j) Représentations 3D des états rémanents correspondants aux images de
phase simulées. Tiré de [126].

Dans les systemes Cos,m/CUisym, la réduction de 1’épaisseur de Cu conduit a trois observations
différentes. Tout d’abord environ 70% des couches présentent un état AP quelle que soit la direction de
Hs. Ensuite nous n’observons plus d’états VOP pour les deux directions de Hs. Cependant, comme
montrées sur les Figure 30.a-f, une transition entre 1’état VOP et I’état AP peut apparaitre en saturant
I’échantillon soit le long de 1’axe du nanocylindre, soit perpendiculairement. Ce type de transition
apparait pour environ 20% des couches observées. Elles sont reproduites dans les simulations
micromagnétiques réalisées sur 20 couches, avec les mémes parametres magnétiques (Ms=1200.10°
A/m, A=22.10"2 J/m, H,= 130.10% J/m3) que dans les simulations faites sur les systtmes Co s,/ CUssnm.
La encore, Hy est distribué aléatoirement d’une couche a 1’autre tout en restant dans un cone d’ouverture
de 20° autour de la normale n. Pour tout angle supérieur a 20° et quelle que soit la valeur de Hy, les états
rémanents sont AP. Ceci démontre encore une fois que le couplage dipolaire favorise 1’état AP puisque
1’état VOP ne subsiste pas pour un champ de saturation perpendiculaire a ’axe du fil.

Notons qu’historiquement, c’est grace a ces transitions que nous avons pu déterminer les gammes de
valeurs des différents paramétres magnétiques. Elles ont également un intérét technologique. En effet,
dans le cas ou ’anisotropie cristalline de ces couches électrodéposées pourrait étre contrdlée avec une
plus grande précision, il deviendrait possible de réaliser des composants de types oscillateurs micro-
ondes a transfert de spin présentant deux fréquences de fonctionnement bien distinctes a la rémanence.
Le passage entre ces fréquences pouvant étre assuré par application d’un champ magnétique externe
dans différentes directions.

Enfin une derniere configuration due au couplage dipolaire a été observée dans environ 10% des cas
dans les systemes Co0us5nm/CUisnm. Elle correspond a une orientation hors plan de 1’aimantation des
couches de Co, similaire a 1’état OP dans la Figure 28. Pour reproduire cette configuration, il faut la
encore que Hy soit proche de la normale au plan des couches, mais il faut aussi que son amplitude soit
au moins de I’ordre de 200.10% J/mé. Toutefois, les diagrammes de la Figure 28 montrent que méme
pour ces valeurs de Hy, il est impossible qu’une couche isolée puisse présenter un état OP. C’est donc
la encore le couplage entre couches qui permet ce type de configuration.
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Figure 30 : Images TEM (a) et EFTEM (d) d’un nanocylindre de Cousn0/CUssnm d’environ 64 nm de
diametre. Images de phase expérimentales (b,e) et simulées (c,f) pour Hs perpendiculaire (b,c) et
paralléle (e,f) a I’axe du fil. (g) Amplitude de la phase expérimentale et simulée le long des fleches
blanches en (b) et (c). (h) Amplitude de la phase expérimentale et simulée le long des fleches noires en
(e) et (f) moyennée sur la surface grisée. (i,j) Représentations 3D des états rémanents correspondants
aux phases simulées en (c) et (f) respectivement. Ces simulations montrent le passage de 1’état AP a
VOP sous I’influence de Hs. (k) Image EFTEM d’un nanocylindre de Cozgnny/ CUisnm d’environ 70 nm de
diamétre. Images de phase expérimentale (I) et simulée (m) a partir de la configuration magnétique 3D
présentée en (0) présentant un alignement des aimantations selon 1’axe du fil. Tiré de [127].

11.3.3. Influence du rapport d’aspect.

L’étude des systemes COsonm/CUsonm €t CO100nm/ CU10onm permet de donner une image de I’influence du
rapport d’aspect, via la variation d’épaisseur, sur le type d’états rémanents accessibles. Par exemple, le
calcul micromagnétique montre que 1’énergie de couplage dipolaire entre deux couches de Co de 50 nm
d’épaisseur séparées de 50 nm est a 20% prés équivalente a 1’énergie entre deux couches de 25 nm
séparées de 15 nm.

Les nanocylindres de Cosgnm/Cusenm 0Nt probablement été les plus difficiles a étudier du point de vue
micromagnétique, en tout cas pour reproduire quantitativement les images de phases expérimentales.
Au premier abord, la situation semble simple puisque la encore, aucun changement d’état n’est observé
en changeant la direction de H,. De plus, les images de phases sont tres significatives de la présence
d’états vortex, ce qui tend @ montrer que le couplage dipolaire entre les couches est moins prédominant
que pour les couches plus fines. Cependant il a été trés difficile de statuer entre des états VOP et VIP,
ceci en raison de la plus grande dispersion en épaisseur des couches que dans les cas Co snm/Clssnm OU
C025nm/ C Uisnm:
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Un exemple type illustrant & la fois les états observés dans les fils Cosgnm/Cusonm et les difficultés a
analyser les images de phase est présenté sur la Figure 31. Sur I’image EFTEM, on peut voir que chaque
couche présente a la fois un diametre, une épaisseur ainsi qu’une orientation par rapport a 1’axe du fil
différents. Par exemple, les couches de Co #3 et #4 apparaissent assez épaisses comparativement aux
autres (jusqu’a 60 nm pour la couche #4). Ici, nous sommes typiquement dans le cas du probléme de
projection 2D décrit dans les Figure 27.d et e. En effet, 1’état VIP peut potentiellement apparaitre pour
des valeurs de Hy de I’ordre de 150 & 200.10% J/m? et d’autant plus facilement que la couche est épaisse.

Pour reproduire quantitativement I’image de phase, ces cing couches ont di étre simulées avec
chacune son propre jeu de parametres structuraux (diamétre, épaisseur, orientation par rapport a 1’axe
du fil) et magnétiques (Ms, A, Hy). L’ensemble des paramétres utilisés peuvent étre trouvés dans [126].
En dehors de la premiére couche, les autres présentent des valeurs de M et de A quasi équivalentes.
Cependant leurs paramétres structuraux sont trés différents. Finalement, c’est grace a I’analyse
guantitative de la phase que nous avons pu montrer que ces couches sont en réalité fortement tournées
par rapport a I’axe du fil et que nous sommes en présence d’états de type VOP. En effet, non seulement
un état VIP dans la couche #4 montrait une amplitude de la phase beaucoup trop importante par rapport
a I’expérience mais en plus elle modifiait fortement 1’aimantation des couches environnantes et les états
des autres couches étaient difficilement reproduits. Cet effet de rotation s’est vérifié sur I’ensemble des
fils que nous avons observés.

Sur plus de 50 couches étudiées dans différents nanofils de Cosonm/Cuspnm, NOUS avons observé
quasiment que des états VVOP (seul quelques états IP ont été détectés), avec toutefois comme particularité
un ceeur de vortex souvent décalé du centre de la couche en raison de la compétition entre les
anisotropies cristallines, de forme et le couplage dipolaire. Grace a I’inclinaison des couches, nous avons
acces a la chiralité des vortex. Par exemple, les vortex dans les couches #3 et #4 ont une chiralité
opposee, ce qui se voit par le changement de contraste du bleu au rouge dans 1’image. Toutefois, nous
n’avons pas décelé de tendance statistique claire pour un couplage éventuel entre les chiralités des
vortex.
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Figure 31 : Image EFTEM (@) d’un nanocylindre de Cosnm/CUsgnm d’environ 84 nmde diametre. Images
de phase expérimentales pour Hg paralléle (b) et perpendiculaire (c) a I’axe du fil. (d) Image de phase
simulée pour Hy paralléle a I’axe du fil. (¢) Amplitude de la phase expérimentale et simulée le long des
fleches noires en (b) et (d). (f) Représentation 3D des états rémanents correspondants aux phases
simulées en (d). Tiré de [126].
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Au regard des diagrammes des Figure 28.f et i, ’absence d’autres états que VOP pourrait signifier
que les valeurs de Hy sont assez faibles, ce qui serait en accord avec 1’idée que 1’anisotropie diminue
avec le nombre de grains dans les couches. Cependant, I’image de phase de la Figure 31 a pu étre
reproduite avec des valeurs de Hy comprises entre 150.10% et 200.10% J/m?, mais avec une orientation de
Hy proche de la normale au plan des couches. D’aprés les Figure 28.f et i, nous sommes dans la gamme
d’amplitude pour laquelle des états VIP auraient pu étre attendus mais le couplage dipolaire stabilise les
états VOP.

Les derniers systemes étudiés sont des nanocylindres de Co1gonm/CUigonm, pOUr lesquels les rapports
d’aspects des couches de Co sont> 1. Malheureusement, peu de fils ont pu étre observés et nous n’avons
pas pu réaliser de statistique sur I’apparition des différents états. La Figure 32 montre les deux types
d’états observés quelle que soit la direction de Hs. Le premier fil a un diamétre de 1’ordre de 64 nm alors
que le second a un diametre de 1’ordre de 90 nm. Seule une couche est montrée a chaque fois. Dans le
premier cas (Figure 32.a-d), nous observons des lignes d’isophases paralléles a ’axe du fil, comme ce
qui peut étre attendu dans le cas des états VOP ou OP. L’analyse de 1’amplitude de la phase a permis de
montrer que cet état était OP, avec 1’aimantation orientée le long du fil. Dans le second cas (Figure 32.e-
h), nous voyons un état VIP caractérisé par la structure quasi circulaire de la phase. Ici le cceur de vortex
est orienté dans le plan xy, environ a 45 ° de I’axe y.
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Figure 32 : Images de phase expérimentale (a) et simulée (b) dans un nanofil de Co1gonm/CU1gonm de 64
nm de diametre. (c) Amplitude de la phase tracée le long des fleches pointillées blanches en (a) et (b) et
moyennée sur la zone grisée. (d) Représentation 3D des états OP et VOP. La simulation en (b) est
calculée a parti de 1’état OP. Images de phase expérimentale (e) et simulée (f) dans un nanofil de
CO100nm/ CUzonm de 90 nm de diametre. (g) Amplitude de la phase tracée le long des fleches pointillées
noires en (¢) et (f). (h) Représentation 3D de 1’état VIP qui a donné 1’image simulée en (f). Tiré de [126].

11.3.4. VVers une reconstruction 3D.

Nous avons complété nos travaux sur les nanocylindres de Co/Cu avec une étude utilisant la méthode
d’holographie VFET (Vector Field Electron Holography) en collaboration avec leurs concepteurs, Axel
Lubk et Daniel Wolf, de I’« Institute for Solid State Research» a Dresden en Allemagne. Cette
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technique complexe combine des mesures d’holographie électronique avec des mesures de tomographie.
Ceci permet de reconstruire des images en 3D des trois composantes de I’induction magnétique ainsi
que la cartographie 3D de la composition chimique de 1’objet étudié. Pour cela, une série d’hologrammes
est enregistrée en tournant 1’échantillon sur la plus large plage possible, idéalement 360°. En réalité, les
contraintes matérielles autorisent une plage de 280°. Puis, les images de phase électrostatique et
magnétique sont reconstruites apres réalignement de toutes les images. Cette technique est complexe a
la fois au niveau expérimentale mais également au niveau du post traitement des images qui nécessite
beaucoup de temps. En conséquence, elle ne peut pas étre appliquée a un grand nombre d’échantillons.

Dans notre cas, un fil Coys,n/CuUishma été observé par I’équipe allemande. La résolution spatiale pour
I’imagerie magnétique et chimique est de I’ordre de 10 nm. Afin de pouvoir intégrer la structure 3D
issue de I’imagerie du potentiel électrostatique aux simulations micromagnétiques, Daniel Wolf a codé
un fichier de maniére & attribuer un 0 & chaque voxel correspondant & du vide, un 1 pour du Cu et un 2
pour du Co. Afin de pouvoir travailler sur des voxels de dimensions équivalentes a la valeur de la
longueur d’échange, il a extrapolé linéairement leurs résultats pour passer « artificiellement » a des
voxels de 5 nm. J’ai ensuite écrit un script permettant de « lire » ce fichier avec OOMMF pour reproduire
la géométrie 3D des différentes couches. Enfin, a chagque couche de Co est attribué un jeu de paramétres
magnétiques individuels (Ms, A H\). 4 notre connaissance, c’est la premiére fois qu’'une structure
géométrique « réelle » est intégrée a un solver micromagnétique.
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Figure 33 : (haut) Structure 3D reconstruite avec OOMMEF a partir des expériences d’holographie
vectorielle 3D. (milieu) Projection 2D de I’induction magnétique et du potentiel électrique représentant
les couches de cuivre en bleu et celles de Cobalt en rouge. (bas) Comparaison entre expérience
d’holographie 3D et calculs micromagnétiques des profils d’induction dans les couches. Tiré de [128].

Le résultat de cette procédure est présenté sur la Figure 33. En bas de I’image est présentée la
comparaison entre 1’expérience et la simulation de 1’induction magnétique dans les couches. Les images
correspondent a des coupes transverses a1’axe du fil. Les états observés de type VOP et IP correspondent
a ceux gque nous avions déterminés dans nos études précédentes pour des couches de cette dimension.
Nous avons pu reproduire qualitativement les états observés et remonter aux propriétés magnétiques de
chaque couche individuelle [128]. Cependant, 1’accord quantitatif n’est pas encore parfait puisque
I’induction expérimentale mesurée est de I’ordre de 20% plus faible que dans les simulations. Ceci peut

58



s’expliquer de différentes fagons, notamment en raison d’artefact de reconstruction des images
(probleme de réalignement, de diffractions parasites a certains angles etc..). Ainsi, de plus amples
développements doivent étre réalisés pour arriver a un accord parfait entre ces expériences
d’holographie VFET et les simulations. Mais cette méthode est potentiellement tres utile car elle permet
de lever un grand nombre d’incertitudes géométriques sur les couches et donc de se focaliser uniquement
sur les paramétres magnétiques des couches individuelles.

1.4, Conclusion et perspectives sur les nanofils.

Durant ces études sur les nanocylindres magnétiques, nous avons effectué différents
développements méthodologiques permettant 1’étude des configurations rémanentes & 1’échelle de
guelques nanomeétres. En particulier, la comparaison quantitative des images de phase magnétique
obtenues par holographie électronique et celles calculées a partir de simulations micromagnétiques ont
permis une meilleure compréhension des états observés. Cette méthode est aujourd’ hui reprise par mes
collégues du CEMES travaillant sur d’autres types de systemes magnétiques.

L’ensemble des travaux auxquels j’ai participé depuis 2013 dans cette thé matique sont répertoriés ci-
dessous du plus récent au plus ancien.

e Multi magnetic states in Co/Cu mutltilayered cylindrical nanowires studied by combination of off-axis
electron holography imaging and micromagnetic simulations. N. Biziere, D. Reyes, T. L. Wade, B.
Warot-Fonrose and C. Gatel,, J. Appl. Phys. 126, 163906, 2019.

e Holographic Vector Field Electron Tomography of Three-Dimensional Nanomagnets, Daniel Wolf,
Nicolas Biziere, Sebastian Sturm, David Reyes, Travis Wade, Tore Niermann, Jonas Krehl, Bénédicte
Warot-Fonrose, Bernd Biichner, Etienne Snoeck, Christophe Gatel, and Axel Lubk, Communications
Physics, 2, 87, 2019.

e Magnetic Configurations in Co/Cu Multilayered Nanowires: Evidence of Structural and Magnetic
Interplay. D. Reyes, N. Biziere, B. Warot-Fonrose, T. Wade, and C. Gatel,, Nanoletters 16, 1230,
2016.

e Imaging the Fine Structure of a Magnetic Domain Wall in a Ni Nanocylinder. N. Biziere, C. Gatel, R.
Lassalle-Balier, M-C. Clochard, J.E. Wegrowe, E. Snoeck, Nanoletters, 13, 2053, 2013.

D’un point de vue fondamental, nos travaux ont permis d’observer pour la premiére fois la transition
entre une paroi transverse et une paroi plutdt vortex dans des nanocylindres de Ni, ceci en bon accord
avec les simulations micromagnétiques. La possibilité de nucléer des parois transverses par application
d’un champ de saturation transverse permet d’envisager des méthodes simples pour approfondir 1’étude
de leur manipulation sous courant électrique ou sans champ. Cependant, ces parois étant extrémement
mobiles, elles restent difficiles a piéger. Par la suite, nous chercherons a observer et étudier la création
de paroi de type « point de Bloch » dans ces mémes systemes. Pour cela, la difficulté majeure sera de
trouver comment les garder « piégées » dans le fil car, l1a aussi, elles sont trés mobiles. Ceci pourrait étre
réalisé en faisant des cycles de désaimantation sur les fils et en bénéficiant du caractere polycristallindu
Ni. Mais pour cela il faut une orientation précise des fils vis-a-vis du champ appliqué.

Concernant les multicouches Co/Cu, nos travaux ont démontré la complexité et la richesse des états
rémanents en fonction des paramétres géométriques et magnétiques des couches. En particulier, ces
nombreux états ont pu étre observés du fait des faibles valeurs des paramétres magnétiques du Co liées
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aux inclusions de Cu. En contrepartie, ces travaux montrent également toute la difficulté a maitriser a la
fois la géométrie, la composition chimique et les paramétres magnétiques de couches fabriquées par
¢électrodéposition. Alors que la variété d’états observés et les transitions entre ceux-ci permettent
d’envisager laréalisation de composants innovants, I’ utilisation de 1’ électrodéposition pour la réalisation
de composants a 1’échelle industrielle reste une gageure. Par la suite, 1’un des axes de travail envisagé
sur ces systemes est de les adresser électriquement et d’observer in-situ des transitions magnétiques sous
I’effet d’un courant. Cependant ceci implique des développements technologiques complexes puisqu’il
faut a la fois déposer les nanofils sur des substrats transparents aux €lectrons, (telles des membranes de
SisNg) puis réaliser des contacts électriques dessus par les méthodes classiques de lithographie
électronique et de métallisation.
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Projet de recherche.

Le projet de recherche que je souhaite mener pour les années a venir est a la fois dans la continuité
de ce que j'ai réalisé jusqu’a aujourd’hui au CEMES mais également une maniére de combiner les
différents domaines que j 'ai pu explorer. Ce projet se décline en deux axes majeurs :

1) Le développement de matériaux présentant un intérét direct pour le domaine industriel. Je souhaite
d’abord démontrer la possibilité de faire croitre un alliage d’Heusler Co,MnSi directement sur des
substrats de la microélectronique. Le second point de ce volet du projet consistera a développer de
nouvelles fonctionnalités micro-ondes par un contr6le local des propriétés magnétiques de ['alliage
FeRh.

2) L étude des propriétés des systemes magnoniques. Au cours de la thése de Sarah Mantion que
Jjencadre depuis Octobre 2019, nous cherchons a étudier les phénomeénes de filtrage d’ondes
hyperfréquences dus a la présence d’un cristal magnonique dans un guide d’onde magnétique. Nous
nous attacherons également a démontrer la possibilité de détecter électriquement et localement ces
phénomeénes. En paralléle, je souhaite développer avec C. Gatel et A. Masseboeuf (institut Néel) une
nouvelle méthode d’imagerie d’ondes de spins basée sur I’holographie électronique. Ce projet, qui
correspondait a l‘un des axes de recherche de mon projet d’entrée au CNRS, permettrait d’obtenir une
visualisation des ondes de spins (en particulier les modes quantifiés) avec une résolution spatiale
inégalée et nécessaire a la compréhension compléte de la dynamique de spins aux échelles inférieures
a 100 nm.

I11.1. Croissance de matériaux pour les applications en spintronique.

Comme déja mentionné dans la partie 1.3, le transfert d’alliage d’Heusler du type Co,MnSi dans le
domaine industriel nécessite notamment de faire croitre ces matériaux sur des substrats compatibles avec
ceux de la microélectronique. L’étude de ce « probléme » est1’un des thé mes que je souhaite poursuivre.
Pour cela, nous avons commencé avec Gérard BenAssayag a étudier la faisabilité d’un dépot de film
mince de Co,MnSi sur un substrat de silicium, et plus particuliérement de SOI (Silicon On Insulator).
Le SOI consiste en un substrat épais de silicium recouvert d’une couche d’oxyde SiO, de quelques
centaines de nanométres (box) et enfin d’une fine couche de silicium tres pure et cristalline. Ce substrat
est fabriqué par le procédé Smart Cut dont Alain Claverie (membre du groupe MEM du CEMES) est
’un des spécialistes mondiaux. Les substrats nous ont été fournis par la société SOITEC avec qui Alain
collabore depuis 20 ans. Au-dela de I’aspect technologique, I’intérét du silicium est d’avoir
potentiellement un désaccord de maille avec le CMS de 3 %, inférieur a celui avec le MgO (5.4 %) qui
est le substrat classique utilisé pour le faire croitre. Quelques rares travaux dans la littérature ont montré
I’apparition de 1’ordre B2 pour le CMS sur des substrats commerciaux de Si/SiO2 [129]-[132]. Les
propriétés magnétiques sont rarement étudiées sur ces structures et les propriétés dynamiques jamais.

La difficulté majeure pour obtenir unalliage CMS de bonne qualité sur silicium provient de I’inter-
diffusion d’atomes de Si dans le CMS et la formation d’une couche de siliciure CoSi. Ceci est lié aux
températures de dép6t du CMS autour de 500 a 600° pour obtenir la phase L2;, dans la gamme de
température de la formation du CoSi. Cependant, nous pensons qu’en utilisant un substrat de SOI avec
une couche trés fine de Si a la surface, il est possible de limiter cet effet.

Nos premieres études datent de début 2019. Nous avons d’abord cherché a faire pousser un alliage
de CMS sur un SOI ayant une couche de Si a la surface d’environ 50 nm en utilisant des parametres de
croissance proches de ceux utilisés pour des substrats de MgO. Des mesures de magnétométrie (Figure
34) montrent que le maximum de moment magnétique était obtenu pour une température de dépbt de
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500°C et une température de recuit de 600°C. Cependant, nous n’avons observé aucun pic de sur-
structure par diffraction X. L’aimantation maximale obtenue est de 0.9 T, ce qui est environ 30% plus
faible qu’attendu. Cependant, cette valeur est sous-estimée car une couche de siliciure CoSi s’est
probablement formée a I’interface réduisant le volume magnétique actif. Ceci est cohérent avec les
mesures de résonance ferromagnétique (RFM) réalisées sur 1’échantillon déposé a 500°C et recuit a
600°C qui donne une valeur pyMs de 1T. De méme, le coefficient de relaxation dynamique mesuré par
RFM est de 7.103, c’est a dire 1’équivalent du Permalloy. Enfin, nous observons une petite anisotropie
cristalline pour les meilleurs échantillons, suggérant un ordre local.

Ces travaux préliminaires montrent qu’il est potentiellement possible de déposer un Heusler sur un
substrat a base de Silicium mais les conditions optimales de dépét pour obtenir de bonnes propriétés
magnétiques restent a étre définies précisément. Pour cela, limiter la diffusion de silicium sera 1’une des
clés. C’est pourquoi, nous souhaitons utiliser a terme les substrats commerciaux de SOl avec une
épaisseur de Si trés pur de seulement 5 nm. A cette épaisseur les mécanismes de diffusion du Si devraient
étre limités par la réduction du volume « actif » de diffusion. De plus, nous chercherons a déposer le
CMS a des températures plus basses, qui permettent 1’apparition éventuelle de 1’ordre B2 tout en limitant
la formation de CoSi.
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Figure 34 : (gauche) Cycles d’hystérésis en fonction de la température de recuit pour un film de
Co,MnSi sur substrat SOI. (Droite) Cycles d’hystérésis dans les directions de facile et difficile
aimantation.

Le second axe de travail sur lequel je souhaite m’investir est 1’étude des mécanismes de la transition
de phase antiferro/ferro magnétique dans 1’alliage FeRh. En effet, dans sa phase cristallographie B2, ce
matériau présente une phase antiferromagnétique a température ambiante et une phase ferromagnétique
au-dessus d’une température de transition Tc de 1’ordre de 370K [133], [134]. Gréace a cette propriété
remarquable, de nombreuses applications ont déja été envisagées, notamment pour des applications
magnétocaloriques ou encore des mémoires magnétiques activées thermiquement ou électriquement
[135]-[138]. Cependant, bien que ce matériau soit étudié depuis prés d’un siécle, les mécanismes sous-
jacents de cette transition sont encore débattus. Par exemple, 1’influence relative de la présence d’une
phase cristallographique A2 ou de défauts ponctuels de type lacunes, interstitiels ou dislocations est
toujours une question ouverte pour expliquer la diminution de Tc observée dans certaines expériences.
D’autres mécanismes telle que la variation de Tc entre les surfaces et le coeur d’un film mince a été
démontrée récemment [139].

L’objectif sera d’étudier ces mécanismes en utilisant notamment 1’irradiation ionique aux ions
légers. A 1’image de ce que nous avons réalisé pour les alliages d’Heusler, nous souhaitons induire des
variations de phase cristallographiques de maniere controlée et observer leur influence sur Tc. De plus,
a fortes fluences nous pouvons induire des défauts ponctuels et ainsi couvrir une gamme assez large de
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phénomenes qui devraient permettre de répondre aux questions fondamentales mentionnées ci-dessus.
Dans un second temps, notre objectif consistera a realiser des structures hybrides consistant en des zones
irradiées localement aux ions légers afin d’avoir des zones ayant des températures de transitions proches
de I’ambiante, encapsulées dans une matrice antiferromagnétique. Le contrdle local des températures de
transition permettrait ainsi d’envisager des composants RF thermiquement activés tels que des cristaux
magnoniques par exemple, dont les configurations magnétiques seraient stabilisées par la présence du
couplage antiferromagnétique avec la matrice.

Nos premiers résultats datant du début 2020 sont présenteés sur la Figure 35. Dans cette expérience
nous avons étudié la variation de Tc en fonction de la fluence d’irradiation aux ions He*a 100 KeV dans
un film mince de FeRh de 40 nm d’épaisseur. Alors qu’une fluence de 10%* ions/cm? donne un cycle
équivalent a 1’échantillon de référence, une légere augmentation de celle-ci permet d’abaisser Tc tout
en gardant une méme largeur de cycle (autour de 30 K). A plus haute fluence en revanche, ce cycle
commence a s’élargir et le matériau devient partiellement ferromagnétique a I’ambiante. Ces résultats
préliminaires démontrent que I’irradiation ionique peut étre une solution intéressante afin de sonder les
mecanismes structuraux liés a la variation de Tc.
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Figure 35 : Mesures par magnétométrie de la transition antiferro/ferro magnétique sous un champ de 1
tesla dans un film mince de FeRh de 40 nm d’épaisseur. Les mesures sont réalisées pour différentes
fluences d’irradiation aux ions He* (100 KeV). Les courbes sont normalisées en amplitude afin de
pouvoir les superposer.

111.2. Développements autour de la magnonique.

La manipulation de la dynamique de spin a I'échelle nanométrique a permis la réalisation de
mémoires magnétiques a transfert de spin (« Spin Torque (ST) —~MRAM ») [140] ou de nano-
oscillateurs hyperfréquences a transfert de spin [141], [142]. Outre ces deux concepts déja bien établis,
la manipulation des ondes de spin a I'échelle nanométrique est devenue un domaine d'étude majeur
depuis environ 20 ans. Ce domaine a croissance exponentielle, appelé magnonique [143], [144], vise a
utiliser les propriétés spéciales des ondes de spin pour développer une nouvelle classe de dispositifs.

Les ondes de spin sont les excitations collectives de lI'aimantation dans un matériau magnétique. Elles
sont appelées magnons lorsqu'elles sont considérées comme des quasi-particules. Dans le domaine des
micro-ondes, elles ont des longueurs d'ondes de quelques nanométres a quelques micrométres, qui sont
de plusieurs ordres de grandeur inférieurs aux caractéristiques des ondes électromagnétiques dans le
vide ou dans l'air. Il est également possible de decaler leurs fréquences avec un champ magnétique et
elles présentent de faibles vitesses de groupe et des longueurs d'atténuation allant jusqu'a plusieurs
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dizaines de microns. Ces propriétés permettent d’envisager la miniaturisation des dispositifs
hyperfréquences tels que les lignes a retard de phase. Des applications de type opérations logiques ou
de traitement de 1’information basées sur les interférences constructives ou destructives des ondes de
spin ont également été proposées récemment [145]. L'intérét principal par rapport aux dispositifs
électroniques classiques est la faible perte d'énergie liée a I’effet Joule lors de la propagation des ondes.
L'échauffement Joule peut méme étre quasi-nul dans le cas de matériaux isolants. Par conséquent, la
plupart des études récentes en magnonique se sont concentrées sur la propagation des ondes de spin dans
des micro et nano rubans en YIG, qui est 1’isolant magnétique ayant le coefficient d'amortissement le
plus bas parmi tous les matériaux, et permettant d’obtenir des longueurs d'atténuation allant jusqu'au
millimetre [146], [147].

Une autre application de la dynamique de spin a I'échelle nanométrique est liée au développement
de cristaux magnoniques. Bien que découverts au milieu des années 70 [148], ils font I’objet d’intenses
recherches internationales depuis le début des années 2000. Les cristaux magnoniques sont constitués
d'un matériau magnétique avec une modulation spatiale périodique de ses propriétés magnétiques, par
la réalisation d'un motif artificiel par exemple [149]. A I'instar des cristaux photoniques ou phononiques,
le motif périodique conduit a la création de bandes interdites de fréquence pour lesquelles la propagation
d'ondes de spin est interdite. De tels systemes permettent des opérations similaires aux dispositifs
optiques mais avec des dimensions réduites. De nombreuses applications ont été proposées (filtres
hyperfréquences accordables, résonateurs, lignes a retard, traitements de données etc.). Une revue tres
compléte des applications potentielles des dispositifs magnoniques a été faite par A.V. Chumak et al.
[150]. Par exemple, ces auteurs ont proposé le concept de « transistor a magnons » dans lequel les
magnons remplacent les électrons. La source, le drain et la grille sont remplacés par des antennes
hyperfréquences. La densité des magnons se déplacant de la source au drain est contrélée par des
processus de diffusion a 4 magnons localisés dans un cristal magnonique placé entre la source et le drain.

Malgré le grand potentiel offert par les dispositifs basés sur les ondes de spin, une condition
préalable a leur développement industriel est leur intégration a I'échelle nanométrique, typiqueme nt sous
les 100 nm. Ceci est un prérequis indispensable afin que cette technologie soit compatible, voir méme
concurrentielle, avec la technologie CMOS comme prévu dans I'lRDS 2017 [151]. Dans ce contexte j’ai
souhaité m’attacher a deux aspects particuliers de la magnonique. Le premier est le plus « appliqué » et
concerne les mécanismes de propagation et de détection d’ondes de spins au travers les cristaux
magnoniques pour des applications de type filtrage. Le second point est plus fondamental et concerne
le développement d’une nouvelle méthode basée sur I’holographie électronique permettant d’imager les
modes d’ondes de spins dans une nanostructure avec une trés grande résolution spatiale.

111.2.1. Propagation et détection d’ondes de spins dans les cristaux magnoniques :
application au filtrage fréquentiel.

L’une des premiéres applications des cristaux magnoniques est reliée a leur faculté de filtrage de
certains modes d’ondes de spins. Cependant les mécanismes physiques mis en jeu dans ce phénoméne
sont encore assez mal décrits (effets d’absorption/réémission d’un front d’ondes de spins par un cristal,
longueur de recouvrement du profil spatial de 1’onde incidente etc...). De plus, une des difficultés
technologiques associées aux nanostructures concerne la méthode de détection des ondes de spins a
petites échelles. En effet, les techniques inductives et optiques, qui sont les méthodes classiques d’étude
des ondes de spins dans les nano-objets, ne peuvent étre appliquées dans un composant électronique
standard. Les techniques optiques sont généralement limitées par la taille des faisceaux LASER de
I’ordre de quelques centaines de nanométres. De méme les techniques inductives ont une sensibilité
intrinséquement dépendante de la taille de I’antenne et sont difficilement intégrables.
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L’étude de ces deux problématiques fait 1’objet de la thése de Sarah Mantion qui a débuté en octobre
2019 sous ma direction. Afin de répondre a la problématique de la détection, nous souhaitons déemontrer
Pefficacité d’une mesure via des effets magnéto-résistifs comme la GMR ou des effets basés sur
I’interaction spin-orbite tel que I’effet Hall de spin inverse (ISHE) pour sonder la propagation de 1’onde
aprés le cristal. L’intérét d’une approche « tout électrique » est que I’amplitude de 1’effet GMR et
potentiellement de I’ISHE sont intrinséquement indépendants du volume du matériau. Ces méthodes de
détection sont donc potentiellement intégrables a des dimensions tres faibles sans pertes de performance.
De plus, il est possible d’obtenir une tension DC facilement manipulable a partir d’un signal RF[152],
[153]. Notre objectif sera de réaliser un démonstrateur de cette méthode de détection tel que schématisé
sur la Figure 36. Ici la détection est schématisée par I’ISHE dans une couche de Pt déposée sur un métal
de type Heusler. Bien que I’ISHE ait ét¢ démontré clairement avec du YIG [152], la réalisation de ce
type de mesure avec des métaux restent plus complexes. Pour réaliser une détection GMR, la couche de
Pt peut étre remplacée par une vanne de spin ad-hoc par dép6t d’une bi-couche de Cu/Co par exemple.

Cristal magnonique

cMs k 4
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Figure 36 : Schéma de principe du démonstrateur de filtrage d’onde de spins par un cristal magnonique
détecté par effet ISHE.

Micro-antenne

Pour nous aider dans la compréhension des phénomenes de filtrage, nous avons développé durant
la premiere année de thése de Sarah Mantion un programme d’analyse numérique sous Python. Ce
programme permet & partir de simulations temporelles réalisées avec OOMMF de calculer les
diagrammes de dispersion f(k) des ondes de spins, ainsi que les profils spatiaux des différents modes.
Un exemple de validation de notre code sur un systéme modele de type ruban de Py est présenté sur la
Figure 37.a. Dans ce cas simple, la quantification du vecteur d’onde transverse et les diagrammes de
dispersion peuvent étre calculés analytiguement. La comparaison entre les modes que nous avons
calculés avec notre code et ceux calculés analytiquement sont en parfait accord (Figure 37.b). Nous
avons également validé notre code en reproduisant des résultats de simulations numeériques sur des
cristaux magnoniques [154] comme le montre les Figure 37.d et e. Le systéme simulé est semblable a
celui que nous souhaitons reproduire mais ici les dimensions sont tres petites. Les ondes excitées dans
une partie sans cristal se propagent ensuite dans un cristal infini. Nous pouvons observer dans le
diagramme de dispersion calculé dans le cristal I’ouverture des bandes interdites liées aux interférences
destructives a certaines fréguences.
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Exemple de spectre

simulé avec notre code Nl #8 | Calculanalytique
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Figure 37 : (a) Exemple de systeme modele permettant de valider notre code développé sous Python.
Le systeme simulé est un ruban de Py pour lesquels les modes quantifiés en largeur peuvent étre calculés
analytiquement. (b) Courbes de dispersion calculées avec notre code et visualisation des modes associes.
(c) Exemple de simulation de la propagation d’ondes de spins au travers un cristal magnonique. Courbes
de dispersion calculées dans le cristal issues de [154] (d) et obtenues avec notre code (e).

La mise au point de ce code de simulation nous permet notamment de visualiser ce qui se passe
dans nos systemes mais également de prédire la meilleure configuration géométrique pour obtenir les
effets de filtrage recherchés. La premiere application que nous en avons faite a été de démontrer la
variation des modes dynamiques a la rémanence dans un cristal magnonique d’Heusler présentant des
motifs carrés de 100 nm séparés par 300 nm. L’épaisseur de la couche est de 40 nm. Ici nous avons
utilisé des conditions périodiques pour simuler un cristal infini en x et y. L’état rémanent est calculé
apres application d’un champ de 1T, soit dans la direction +x, soit +y. Les paramétres magnétiques
utilisés pour ces calculs sont ceux obtenus sur nos échantillons de Co,MnSi. Notamment, nous tirons
parti de la forte anisotropie cubique du matériau pour avoir deux états rémanents bien distincts. Ceci se
traduit par 1”apparition ou la disparition de modes dynamiques dans la FFT du systeme comme le montre
la Figure 38.b. Nous poursuivons actuellement nos analyses sur I’influence de la géométrie du motif
mais ce résultat montre un exemple de structure qui pourrait étre intégrée a notre dispositif final pour
réaliser la fonction de filtrage espérée a la rémanence.
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a) y N b) FFT en fonction de la direction de saturation
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Figure 38 : Etat rémanent calculé avec OOMMEF dans un cristal magnonique d’Heusler pour un champ
appliqué selon1’axe x (a) ouy (c). (b) Transformées de Fourier du signal M,(t) calculées sur une période
de 4096 points de 5 ps en partant des configurations présentées en (a) ou en (c). Un pulse de champ
appliqué dans la direction x et ayant une dépendance temporelle en sinus cardinal est appliqué sur
I’ensemble de la structure pour simuler une mesure FMR.

I111.2.2. Vers I’imagerie d’ondes de spins par holographie électronique.

Le second verrou technologique pour le développement des dispositifs magnoniques est plus
fondamental et correspond a une meilleure compréhension et description des modes dynamiques
accessibles dans les structures submicroniques. A notre connaissance, la plupart des études de
dynamiques de spins dans les nano-objets sont généralement décrites qualitativement par comparaison
avec la modélisation micromagnétique des modes dynamiques dans des geométries « parfaites », ce qui
peut conduire a des écarts avec les données expérimentales. Or, a cette échelle, les effets d’interface, les
variations locales de géométrie ou de chimie peuvent avoir un impact important sur les modes
d’excitations dynamiques. Ceci est particulierement vrai a la rémanence qui est I’état de fonctionnement
classique d’un dispositif. L'état rémanent est également plus sensible aux i mperfections locales a mesure
que la taille de I'échantillon diminue. Les procédés de nano fabrication (procédés de lithographie et de
gravure par exemple) et le mélange chimique aux interfaces induisent de telles imperfections. La
description compléte des modes dynamiques nécessite donc des informations structurales et
magnétiques.

A I’heure actuelle, trés peu de techniques permettent une imagerie de la dynamique de spins dans
le domaine des micro-ondes a des échelles submicronigques et encore moins sous les 100 nm. Les
méthodes optiques présentent généralement une résolution spatiale limitée due a la longueur d'onde du
faisceau LASER. Par exemple, la résolution spatiale de la microscopie par effet Kerr (MOKE) résolue
en temps est d'environ 500 nanometres avec une résolution temporelle de quelques dizaines de
picosecondes [155], [156]. Une autre technique trés répandue est la diffusion Brillouin (Brillouin Light
Scattering BLS) permettant de sonder les magnons thermiques dans une large gamme de vecteurs
d'ondes et de fréquences (0-20 um-1 et 5-300 GHz) [157], [158]. Cette technique est trés efficace,
notamment pour sonder les modes quantifiés. Alors que la résolution spatiale des expériences BLS
standard est généralement autour de 800 nm, le développement du micro—focus BLS il y a une dizaine
d'années permet désormais de cartographier les ondes de spin avec une résolution spatiale allant jusqu'a
50-60 nm [159], [160]. Outre les techniques basées sur le LASER, d'autres méthodes ont été utilisées
comme la microscopie a force de résonance magnétique (MRFM) [161], [162] ou la microscopie a
transmission de rayons X [163]. En 2019, cette derniére a permis d’établir un record de résolution
spatiale de 15 nmdans des expériences de type pompe-sonde avec une résolution temporelle de 100 ps
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[164]. Ceci a permis d’imager la propagation d’ondes de spins dans des ellipses de NiFe et CoFe. La
possibilit¢ d’ajuster 1’énergie des photons X au seuil d’absorption d’un élément spécifique permet
également d’obtenir des informations structurales sur le matériau étudié en plus des configurations
magnétiques statiques et dynamiques. Cependant 1’utilisation de cette technique requiert 1’accés a un
synchrotron.

La deuxiéme partie de mon projet consistera a développer une nouvelle méthode d’imagerie
d’ondes de spins et plus particulierement des modes stationnaires dans des nanostructures. Pour cela,
je souhaite utiliser en collaboration avec Christophe Gatel (CEMES) et Aurelien Masseboeuf (a
Uinstitut Néel depuis Septembre 2019) I’holographie électronique pour imager la précession de
[’aimantation d’un nano-objet. Comparativement a I’état de [’ art des techniques d’imagerie des ondes
de spins telles que la diffusion Brillouin, la magnéto-optique ou la diffraction X synchrotron, l’intérét
de notre approche est de bénéficier de la résolution spatiale de la microscopie électronique qui est de
[’ordre du nanometre pour 'imagerie magnétique. De plus, la microscopie électronique permet de relier
directement le profil spatial de [’onde a |’état magnétique ainsi qu’aux propriétés structurales de
I’échantillon.

Les processus dynamigues seront observés dans une approche quasi-statique, similaire au concept
utilisé en MRFM. Le principe est décrit schématiquement sur la Figure 39. Le point de départ est la
sensibilité de I’holographie électronique aux composantes de 1’induction moyennées dans le temps. En
effet, les hologrammes sont enregistrés pendant au moins quelques secondes. Dans notre cas, c'est
plusieurs ordres de grandeur plus longs que la période de précession de l'aimantation a la résonance
(<ns) ferromagnétique. Or, pendant une période de précession, la composante de I’aimantation dans la
direction d'équilibre (Mg sur la Figure 39) est diminuée d'une quantité AMs tandis que les composantes
radiales s'annulent. Ainsi, nous mesurerons la variation locale de AMs en soustrayant deux images de
phase, I'une obtenue a I'équilibre (sans excitation micro-onde) et I'autre a la résonance (sous champ
micro-onde). Les variations spatiales de la précession magnétique apparaitront alors comme des
variations relatives par rapport a I'état statique, comme le montre par exemple la Figure 40. Puisque
AMs augmente avec l'angle de précession, les variations de déphasage sont directement proportionnelles
a I'amplitude locale de précession.
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Figure 39 : Schéma de principe de la variation des composantes de 1’aimantation sous 1’effet d’un
champ radiofréquence. Durant une période de précession, la moyenne des composantes radiales devient
nulle alors que la composante suivant la direction d’équilibre diminue d’une quantité AMs.

Gréace a la grande sensibilité de I'holographie électronique a I'induction magnétique, notre objectif
sera de mesurer la variation relative de AMs avec une résolution spatiale jusqu'au nanométre. La
résolution spatiale atteignable sera déterminée par le rapport signal/bruit (S/N) dans les images de phase.
A I'état de l'art, avec notre niveau de bruit dans le microscope 12TEM, nous pouvons estimer une
résolution d’environ 2 nm dans une couche de permalloy de 50 nm d'épaisseur pour un angle de
précession d'environ 2-3 degrés (typique de I'amplitude des ondes de spin). Ce niveau de bruit peut
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notamment &tre amélioré grace a un contréle « en direct » des paramétres du microscope électronique a
travers un programme développé par C. Gatel [165]. De plus, les nouvelles générations de caméra a
détection d’électrons directs offrent des niveaux de bruit environ un ordre de grandeur plus bas que les
caméras actuelles, ce qui, a terme, permettra de mesurer des fluctuations extrémement faibles.

Afin de valider notre approche, j’ai déja mis au point les outils numériques permettant de simuler
les modes dynamiques dans des nano-objets et de reconstruire 1’image de phase attendue en holographie
électronique aprés intégration temporelle. Comme on peut le voir sur la Figure 40 pour différents
systemes modeles, les variations attendues dans 1’image de phase entre 1’état d’équilibre (sans excitation
RF) et I’état dynamique (avec excitation RF) sont de 1’ordre de quelques mrad. Les variations peuvent
méme atteindre quelques dizaines de mrad dans le cas de cristaux magnoniques. De plus, ces variations
spatiales dans 1’image de phase représentent bien le profil des modes obtenus dans les simulations
magnétiques. A 1’heure actuelle, notre limite de détection est environ le mrad, ce qui rend ce projet
réalisable.

Py Stripe Py Stripe Py magnonic crystal
t= 50 nm, square dot size =300 nm

t=100 nm, w=2 pm
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Figure 40 : (en haut) Exemple de variation dans des images de phase magnétique calculées pour des
modes quantifiés dans des systémes modeles de type ruban de Py ou cristal magnonigque avec un réseau
carré. Les images correspondent a la soustraction des images de phase avec un champ hyperfréquence
(la fréquence estindiquée sur les images) et a 1’équilibre. (en bas) Profil spatial des modes calculés. Par-
dessus est superposée la variation dans les images de phase le long des lignes en pointillés noirs. Pour
les rubans de Py, le contraste bleu-rouge correspond a une oscillation en opposition de phase. Pour le
cristal, le bleu correspond a une amplitude de précession nulle.

Nous nous focaliserons d’abord sur des systémes modéles permettant de valider notre approche
expérimentale (ex : réseaux de lignes ou de plots) pour lesquels les fréquences des modes peuvent étre
calculées analytiquement et directement comparées aux résultats obtenus en holographie. Puis, nous
viserons des systemes plus complexes (ex : cristaux magnoniques). Les expériences seront réalisées a la
rémanence, qui est le mode de fonctionnement usuel des composants. Enfin, la possibilité d’imager
directement les modes dynamiques dans des structures complexes permettra de développer plus avant
les modeles de dynamique de spins dans des configurations magnétiques fortement inhomogeénes, pour
lesquels peu de modeles analytiques existent. Pour ce faire, deux verrous devront étre levés. Le premier
concerne la fabrication d’échantillons déposés sur des grilles de Si3zN, suffisamment fines pour étre
transparentes aux électrons. Le second consiste a développer un porte-objet permettant d’injecter in-situ
un signal radiofréquence. J’ai obtenu un financement du LABEX NEXT/NANOX en septembre 2019
pour développer cette activité en collaboration avec C. Gatel et B. Lassagne du LPCNO a Toulouse,
spécialiste en nano fabrication et en mesures électriques de nano-objets.
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IV. Enseignement et formation des éetudiants.

Ce chapitre assez court apparaitra probablement comme une digression par rapport au reste du
manuscrit mais, de mon point de vue, il permet d’aborder ce qui pour moi est au coeur méme de ce qu’est
I’habilitation a diriger des recherches. Ainsi, je vais essayer en quelques lignes de présenter ma fagon
d’encadrer les étudiants. Bien évidemment, je ne révolutionne en rien la maniere de former les
« jeunes ». Bien d’autres chercheurs avant et aprés moi ont eu et auront la méme, ou une meilleure,
maniére de fonctionner. En ce qui me concerne, j’essaye de m’inspirer d’une phrase que m’avait dit
Claude Fermon au cours de ma thése, « je ne cherche pas a former de futurs post-doc, je forme de futurs
chercheurs ».

Au-dela des éléments classiques que I’on retrouve dans n’importe quelle thése (apprendre a écrire un
article, présenter ses résultats, formaliser ses idées etc..), il y a deux points en particulier sur lesquels
j’insiste avec les doctorants que j’encadre. Le premier concerne la prise d’autonomie au sens le plus
large. D’abord au niveau scientifique. J’essaye de les inciter autant que possible a devenir moteur de
leur sujet de thése le plus rapidement possible. De cette fagon, cela leur permet de transiter entre un état
passif (sans que cela ne soit péjoratif), et passage quasi obligé, consistant a aborder le début de these de
facon un peu scolaire a la maniéere de travaux pratiques, a un état actif dans lequel ils deviennent
décideurs des expériences a réaliser, voire méme de 1’évolution thématique au cours de la thése en
concertation avec moi. Dés le début de la deuxieme année, je leur demande de proposer un planning
d’expériences qu’ils pensent nécessaires pour atteindre leurs objectifs. A travers cela, je leur demande
également de gérer le plus possible les interactions entre les différentes plateformes techniques afin de
développer le travail collaboratif. J’interviens bien évidemment en cas de difficultés éventuelles, quel
que soit le domaine. L’autre aspect de 1’autonomie sur lequel j’insiste concerne la recherche
d’informations. Cela passe par 1’apprentissage de la recherche bibliographique (point souvent compliqué
pour les jeunes étudiants) a travers la définition des « bons » mots clefs, mais aussi apprendre a
demander les informations aupres de personnes ayant les compétences spécifiques recherchées.

Le second point que j’essaye de mettre en place durant une thése est d’offrir aux étudiants la
possibilité de voir différentes techniques expérimentales. Ceci est quelque chose auquel je tiens
particulierement. Par exemple, durant sa thése, Iman Abdallah a pu découvrir des techniques de
croissance de films minces, d’analyses structurales (diffraction X, microscopie électronique), de
mesures radiofréquences. Quant a Sarah Mantion, elle va pouvoir aborder la croissance, la nano-
fabrication, les mesures de transport DC et radiofréquences ainsi que la simulation micromagnétique.
De mon point de vue, bien que certains aspects soient plus poussés que d’autres, ce cOté
pluridisciplinaire est un atout pour les étudiants puisque cela leur permet par la suite de pouvoir postuler
sur des sujets de post-doctorat dans differents domaines. Cela leur permet aussi d’acquérir une vision
globale de la réalisation d’un projet et des éventuelles difficultés qu’ils vont rencontrer. Enfin, et
slrement la chose la plus importante, étre confronté durant sa thése a la manipulation d’équipements
différents augmente leur capacité d’adaptation a de nouvelles techniques expérimentales lorsqu’ils
arrivent sur de nouvelles thématiques.

J’ai également encadré d’autres étudiants de niveau licence jusqu’au niveau Master (voir partie CV
en début du manuscrit) pour des durées allant de quelques semaines a quelques mois. Evidemment, les
attentes sont différentes que dans le cas d’une thése mais j’essaye de mettre en place les mémes choses,
notamment sur la prise d’autonomie dans leurs travaux.

Former, c’est aussi permettre aux étudiants de travailler dans les meilleures conditions. Pour cela,
j’essaye d’obtenir des contrats permettant d’assurer le soutien financier nécessaire a la bonne réalisation
des différents travaux. Depuis 2013, j’ai été¢ coordinateur de 4 contrats de recherches (voir CV) qui ont
permis notamment de développer les activités de magnétisme et de mesures radiofréquences au
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laboratoire et j’ai participé a 2 autres contrats. J’ai également le soutien financier de mon groupe en cas
de difficultés. J’essaye aussi de mettre en place certaines synergies avec d’autres collégues au sein du
laboratoire ou au niveau local toulousain, afin d’offrir aux étudiants différents interlocuteurs (G.
BenAssayag dans la thése d’ITman, B. Lassagne dans la thése de Sarah) qui peuvent prendre le relai sur
des questions spécifiques. J’espére al’avenir développer de nouvelles collaborations au niveau national,
comme celle que j’ai par exemple avec T. Wade du LSI et qui a permis de réaliser les travaux de thése
de D. Reyes. Ces collaborations permettront a mes étudiants de découvrir ponctuellement d’autres
laboratoires et d’autres méthodes.

Enfin, je réalise environ 40H de TD annuellement depuis 2012 (en trés grande majorité effectuées a
I’INSA Toulouse et sur des modules de mécanique et d’optique). C’est une activité que je souhaite
poursuivre a I’avenir.
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CONCLUSION

Tout au long de ce manuscrit, j’ai tenté de présenter de facon plus ou moins claire la plupart des
travaux que j’ai effectués depuis mon entrée au CNRS. Les résultats obtenus sont la conséquence d’un
travail a la fois individuel et collectif avec des membres permanents du laboratoire et des étudiants en
these ou en stage de fin d’études que j’ai encadrés, officiellement ou non.

Nos observations sur I’influence des différents types de désordre atomique sur les propriétés
magnétiques de 1’alliage d’Heusler Co,MnSi, les variations de configurations magnétiques rémanentes
dans des nanofils magnétiques ou la réalisation de simulations micromagnétiques incluant la structure
3D réelle de nano-objets ont permis d’atteindre la majeure partie de objectifs présentés dans mon projet
d’entrée au CNRS. Bien que ces études aient été généralement plutét fondamentales, les différentes
thématiques que j’ai abordées ont toujours été inspirées par des problématiques technologiques. Durant
ces études, j’ai essayé d’apporter un soin particulier aux développements méthodologiques, que ce soit
dans la mise en place des expériences ou dans 1’interprétation des résultats, afin d’éviter au mieux les
erreurs d’interprétations.

Les études que je souhaite poursuivre dans les années a venir s’appuieront en partie sur les résultats
précédents, notamment pour le développement de la croissance d’Heusler sur des substrats de la
microélectronique. L’étude des mécanismes de propagation et de détection d’ondes de spins dans des
systemes magnonigques me permettra de développer une nouvelle thématique au laboratoire. Celle-ci
sera renforcée par la mise au point d’une nouvelle méthode d’imagerie de la dynamique de spins par
holographie électronique. Cette technique, qui je I’espére s’avérera efficiente, « bouclera la boucle »
puisqu’elle répondra au dernier theme de mon projet d’entrée CNRS consistant & combiner les
techniques radiofréequences et d’imageries in-situ. Cependant, atteindre ces objectifs passera
obligatoirement par la mise en place au sein du laboratoire des techniques de base de nano fabrication,
ce qui reste particuliérement compliqué pour 1’instant. Grace au CPER 2014-2020 NANOMAT, le
CEMES a acquis différents equipements, souvent non conventionnels (bati de gravure ionique en 2017,
développement d’une lithographie électronique sur un FIB dual Beam depuis 2018, bati de métallisation
et de passivation en 2019,). Leurs installations dans la salle blanche du CEMES, leurs maintenances et
le développement des recettes associées ont occupé une bonne partie de mon temps depuis 3 ans, ainsi
que celui de plusieurs collégues (G. BenAssayag, A. Masseboeuf) qui ne sont plus au CEMES depuis
2019. La mise en place au laboratoire depuis quelques mois d’une plateforme technique dédiée a la salle
blanche devrait nous aider a finaliser la mise en service des équipements et atteindre prochainement un
régime normal de fonctionnement.

Par I’intermédiaire de ces projets, j’espere développer de nouvelles collaborations avec d’autres
acteurs au niveau local ou national, non seulement dans le domaine du magnétisme mais également dans
d’autres thématiques puisque les méthodes mises en place pour injecter un signal RF dans un microscope
électronique pourront étre utilisées dans de nombreuses études in-situ de composants électroniques.
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o DC effect in a single micrometric spin valve sensor under ferromagnetic resonance, N. Biziere
and C. Fermon, Applied Physics Letters, 92, 092503, 2008.

e High efficiency Brillouin light scattering by spin waves in a Permalloy film under microwave
resonance pumping, Stashkevich A., Djemia P., Fetisov Y.K., Biziere N., Fermon C., Journal of
Applied Physics, 102, 103905, 2007.

o RF Response of Superconducting-GMR Mixed Sensors, Application to NQR, Pannetier-Lecoeur,
M., Fermon, C., Biziere N., Scola, J., Walliang, A.L., IEEE Transactions on Applied
Superconductivity, 17, 598, 2007.

e  Optimised GMR sensors for low and high frequencies applications, C. Fermon, M. Pannetier-
Lecoeur, N. Biziere, B. Cousin, Sensors and Actuators A, 129, 203-206, 2006.

o Preparation of Nd-Fe-Bmagnets by screen printing, A. Speliotis, D. Niarchos, P. Falaras, D.
Tsoukleris, J. Pepirr, P. Meneroud, G. Magnac, F. Claeyssen, C. Fermon, M. Pannetier, N. Biziere,
Journal of Iron and Steel Research, International, 13, 405, 2006.

PUBLICATION DANS DES ARTICLES DE CONFERENCES AVEC COMITE DE LECTURE:

e  Magnetic nanoconstrictions made from nickel electrodeposition in polymeric bi-conical tracks:
Magneto-transport behavior. M-C. Clochard, M. El Jouad, N. Biziere, Pham Do Chung, H-J.
Drouhin, E. Balanzat, D. Lairez, M. Viret, J-E. Wegrowe, Radiation Physics and Chemistry, 94,
66, 2014. Proceedings of IRaP 2012.

e  Current-driven, electrically-detected ferromagnetic resonance in electrodeposited spin valves, N.
Biziere, E. Murg, J-Ph. Ansermet, Journal of Magnetism and Magnetic Material, 322, 1357, 2010.
Proceedings of the 1V Joint European Magnetic Symposia 2008.

e Lithography-free study of Spin Torque, E. Mure, N. Biziere, J-Ph. Ansermet, Journal of
Magnetism and Magnetic Materials, 322, 1443, 2010. Proceedings of the IV Joint European
Magnetic Symposia 2008.
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e  Hyper frequency behavior of the GMR effect in a single spin valve sensor, N. Biziere, C. Fermon,
Journal of Magnetism and Magnetic Materials, 316, 340, 2007. Proceedings of the Il Joint
European Magnetic Symposia.

e  Micro-motor with screen-printed rotor magnet, Thanassis Speliotis, Dimitris Niarchos, Patrick
Meneroud, G. Magnac, Franck Claeyssen, John Pepin, Claude Fermon, Myriam Pannetier and
Nicolas Biziere, Journal of Magnetism and Magnetic Materials, 316, €120, 2007. Proceedings of
the Joint European Magnetic Symposia 2006.

o Correlations between dynamic and transport properties in a single spin valve sensor, N.
Biziere, C. Fermon, IEEE International Magnetics Conference (INTERMAG), 2006.

CONTRIBUTIONS ORALES.

Conférences, Workshops internationaux : 2 oraux invités
Présentation orale (premier auteur = orateur)

e (invite) Micromagnetic study of magnetic states in Co/Cu multilayered cylinders observed by
electron holography, N. Biziere, D. Reyes, T. Wade, B. Warot-Fonrose, C. Gatel, M2OZART
Workshop on Nanomagnetism, Zaragoza (SP), 21-22 Fevrier 2019.

e (invite) Cylindrical nanowires : the role of structural properties on magnetic configurations,
N. Biziere, C. Gatel, D. Reyes, B. Warot-Fonrose, T. Wade, M.C. Clochard, R. Lassalle-Balier,
TALEM Fall meeting 2016, 14-15 December 2016, Toulouse (FR).

o Effect of He* ion irradiation on the structural and magnetic properties of Co,MnSi alloys, N.
Biziere, I. Abdallah, B. Pradines, N. Ratel-Ramond, C. Magen, R. Arras, L. Calmels, J.F. Bobo, G.
BenAssayag, E. Snoeck, JEMS, 21-26 Aout 2016, Glasgow (UK).

e Inside a FeRh layer during the ferromagnetic/antiferromagnetic transition: a quantitative study
by off-axis electron holography, C. Gatel, B. Warot-Fonrose, L-A Rodriguez, D. Reyes, N.
Biziere, R. Cours, M-J Casanove, European Microscopy Congress 2016 — 29 august-2 september
2016, Lyon (Fr).

¢ Remnant states and magnetic coupling in Co/Cu multilayered nanowires observed by electron
holography, D. Reyes, L-A Rodriguez, B. Warot-Fonrose, N. Biziere, T. Wade, C. Gatel, European
Microscopy Congress 2016 — 29 august-2 september 2016, Lyon (Fr).

e Electron holography of magnetic states in cylindrical Co/Cu multilayered nanowires, N. Biziere,
D. Reyes, T. Wade, B. Warot-Fonrose, C. Gatel, International Conference on magnestism (ICM),
5-10 Juillet 2015, Barcelone (SP).

o Magnetic states related to the chemical composition in Co/Cu cylindrical multilayers, N. Biziere,
D. Reyes, B. Warot-Fonrose, T. Wade and C. Gatel, EMRS spring meeting, Lille, 11-15 Mai 2015
(FR).

o  Magnetic states in Co/Cu multi-layered nano-wires observed by electron holography, D. Reyes,
C. Gatel, N. Biziere, T. Wade, B. Warot-Fonrose, EMAG 2015, 26-30 juin, 2015, Manchester
(UK).

¢ Internal magnetic structure of Ni nanowire and Fe nanocubes by electron holography, C. Gatel,
N. Biziere, R. Lassale-Balier, E. Snoeck, M.-C. Clochard, J.-E. Wegrowe, T. Blon, A. Meffre and
L.-M. Lacroix., MRS Spring, San Francisco (USA), 2014.

e Electron Holography and Micromagnetic Simulations of a Domain wall in a Ni nanocylinder,
N. Biziere, C. Gatel, R. Lassalle-Balier, M-C. Clochard, J.E. Wegrowe, E. Snoeck., Joint European
Magnetic Symposia (JEMS) 2012, Parme (IT).
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e Quantitative electron holography and in-situ experiments, C. Gatel, L. de Knoop, A. Lubk, G.
Pozzi,A. Masseboeuf, N. Biziere, M.J. Hytch and E. Snoeck., Inauguration TITAN Ultimate,
Grenoble, 2012.

e Bi-conical Ni nanostructures by template synthesis in track-etched membranes: an original tool
for spintronics M-C. Clochard, N. Biziere, R. Lassalle Ballier, H-J. Drouhin, E. Balanzat, D.
Lairez, M. Viret, J-E. Wegrowe., 100 meeting of the lonizing Radiation and Polymers symposium
(IRaP), Cracovie (Pologne, 2012).

e  Current-driven, electrically-detected ferromagnetic resonance in electrodeposited spin valves, N.
Biziere, E. Mure, J.Ph. Ansermet, 1V Joint European Magnetics Symposia, Dublin (IR), 2008.

e Electrically detected ferromagnetic resonance in electrodeposited spin valves under AC
excitation, E. Mure, N. Biziere, J.Ph. Ansermet, International Magnetics Conference (INTERMAG
2008), Madrid (SP), 2008.

e Correlations between dynamic and transport properties in a single spin valve sensor, N. Biziere,
C. Fermon, International Magnetics Conference (INTERMAG 2006), San Diego (USA), 2006.

e Correlations between GMR effect and spin waves excitations in a single spin valve sensor, N.
Biziere, C. Fermon, 111 Joint European Magnetics Symposia, San Sebastian (SP), 2006.

Conférences, Workshop Nationales : 1 oral invité

e (invite) Influence de la structure des matériaux pour les applications en spintronigue et
magnonique, N. Biziere, Journées Thématiques « Capteurs Magnétiques & Electromagnétiques
(EM) et Applications » GDR Ondes CNRS 2451, GT3-Capteurs, Inversion & Imagerie, 31 Mai —
01 Juin 2018, Grenoble.

e  Growth and characterization of Cu/Co multi-layered nanowires, D. Reyes, N. Biziere, C. Gatel,
T. L. Wade, B. Warot-Fonrose, Colloque Néel 2014, Autrans.

o Détection électrique de la résonance ferromagnétique dans une vanne de spin électrodéposée
excitée par un courant AC, N. Biziere, E. Mure, J.Ph. Ansermet, Colloque Louis Néel 2008, La
grande Motte.

Symposium Européen :
e Local measurement of spin dynamics, N. Biziere, C. Fermon, Mid term meeting of European
contract “Dynamics”, 2005, Grenoble (FR).

Symposium National :
e Local measurement of spin dynamic in magnetic multilayers, N. Biziere, C. Fermon, ACI
Nanodyne, 2005, Paris.

CONTRIBUTIONS POSTERS.

Conférences Nationales et Internationales :

e  Micromagnetism of Co/Cu multi-layered cylinders observed by electron holography, Nicolas
Biziere, David Reyes, Bénédicte Warot Fonrose, Christophe Gatel, Daniel Wolf , Sebastian Sturm
and Axel Lubk, JEMS 2019, UPSALLA (SW). ANNULE pour raisons familiales

e Evolution of magnetic properties and damping coefficient of Co,MnSi Heusler alloy with
Mn/Si and Co/Mn atomic disorder,_N. Biziere., I. Abdallah, N. Ratel-Ramond, C. Magen, B.
Pecassou, R. Cours, A. Arnoult, M. Respaud, J. F. Bobo, G. BenAssayag, E. Snoeck, INTERMAG
2017, Dublin (IR). ANNULE pour raisons familiales.
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Structure and spin dynamics of irradiated Co2MnSi Heusler alloys by He+ ions, I.
ABDALLAH, N. BIZIERE, B. PECASSOU,G. BENASSAYAG, J.F. BOBO and E. SNOECK,
International Conference on magnestism (ICM), 2015, Barcelone (SP).

Holographie électronique de parois magnétiques dans des nano-cylindres de Nickel, N. Biziere
C. Gatel, R. Lassalle-Balier, M-C. Clochard, J.E. Wegrowe, E. Snoeck., Collogue Louis Néel 2013,
Tours.

Etude de la largeur de raie FMR dans des alliages de Co,MnSi, G. Ortiz, N. Biziere, A. Garcia-
Garcia, J. Ben Youssef, E. Snoeck, F. Boust, J.-F. Bobo., Collogue Louis Néel 2013, Tours.

Synthesis and magnetism of bi-conical Ni nanowire, N. Biziere, R. Lassalle Ballier, M. C.
Clochard, M. Viret, T. L. Wade, E. Balanzat, J. E. Wegrowe, Colloque Louis Néel 2011, Brest.

Spin wave confinement in a single spin valve sensor, N. Biziere, C. Fermon, Colloque Louis Néel
2005, Dourdan.

Lithography-free study of Spin Torque, E. Muré, N. Biziere, J-Ph. Ansermet, IV Joint European
Magnetics Symposia, Madrid (SP), 2008.
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