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A ma famille

“‘On fait la science avec des faits, comme on fait une maison avec des pierres: mais une
[ . d‘ . ’ [ . 1 d‘ . ! . »
accumulation de faits n'est pas plus une science qu'un tas de pierres n'est une maison’”.

Henri Poincare.
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Introduction et état de |’ art

I ntroduction générale

Au cours de ces dernieres années, une extraordinaire accélération des recherches a
permis une avancée considérable dans le domaine des couches minces et nanostructures
magnétiques. Ces systemes présentent des caractéristiques structurales et magnétiques tout a
fait particulieres du fait de leur taille réduite. lls offrent la possibilité d'induire des
phénomenes nouveaux telle qu'une augmentation spectaculaire du moment magnetique. Le
magnétisme de ces systemes de basse dimensionnalité est d'une importance fondamentale
dans les applications technologiques, comme le sont les dispositifs a enregistrement de haute
densité ou les capteurs magnétiques a haute sensibilité [1].

Les fabricants de supports de stockage d'information (disques durs, disques magnéto
optiques...) sont tout particulierement intéressés par les progres réalisés dans le domaine des
nanostructures magnétiques. En effet, dans les disques durs actuels, I'information est codée
dans des films minces magnétiques. Ces films comportent des domaines magnétiques dont
I'aimantation est alignée dans une direction du plan de la couche et s'oriente soit dans un sens
soit dans l'autre. L'information est ainsi codée en binaire.

L'augmentation des capacités de stockage passe par la réduction de la taille des bits
d'information. Cependant, un phénoméne apparait: le superparamagnétisme qui est une
relaxation de la direction d’aimantation due aux fluctuations thermiques. Pour pallier a cet
effet, qui dans un disque dur se traduirait par la perte des données, il faut augmenter
I’anisotropie magnétique des nano-objets, c’est-a-dire la hauteur de la barriere d’énergie a
franchir pour retourner I’aimantation. Dans ce cadre, différents matériaux sont a I’étude pour
leurs propriétés prometteuses. Dans ce travail de these, nous nous sommes intéressés a
I’alliage cobalt-palladium. Le cobalt a une grande énergie d’anisotropie magnétocristalline
uniaxiale. Les alliages a base de cobalt ont une importance pratique et eéconomique
considérable, en particulier les alliages cobalt- métaux de transition, de la ils peuvent étre
utilisés dans I’enregistrement perpendiculaire.

Les alliages CoPd ont été étudiés par de nombreux chercheurs, par différentes
méthodes de déposition et sur différents substrats. Les propriétés magnétiques et structurales
des films de Co et d’alliage a base de Co sont trés sensibles aux parametres suivants :
I’épaisseur de la couche magnétique, la nature et la température du substrat, la concentration

des composés binaires (ou ternaires) et le mode de croissance de la couche magnétique [2].

L’effet de la teneur en Pd sur les propriétés magnétiques et structurales des films CoPd

a été mis en évidence par Zangari et al. [3] Ils ont déposé des couches minces de CoPd
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d’épaisseur variable entre 100 nm et quelque pum sur des substrats de cuivre par
électrodéposition. Ils ont trouvé que les films présentent une structure CFC ; la structure hcp
(Pd<16%) n’a été rencontrée que dans les films riches en Co uniquement. Les mesures
magnétiques montrent que les échantillons contenant 3-5% Co sont ferromagnétiques a
température ambiante. Par contre, a I’état massif, les échantillons sont ferromagnétiques avec
une teneur en Co>8%. Les échantillons riches en Co ou en Pd présentent de petites valeurs de
coercivité (=40 Oe, 3KA/m). Weller et al. [4] ont élaboré des films d’alliages Co;.«Pty et
CoyPd,, d’épaisseur 100 nm, sur des substrats de silicium chauffés & 200°C par évaporation
par bombardement électronique sous vide (10%torr). lls ont trouvé que I’axe de facile
aimantation est perpendiculaire au plan des films pour Xp>0.5 et Xpe>0.4 ; ils ont noté que
I’aimantation a saturation diminue avec I’augmentation de la concentration de Pd et présente
une chute quasi abrupte (a sharp drop) aux alentours de 15% de Pd et de Pt. Cette diminution
est reliée a la transition de phase hcp  cfc dans cette gamme de composition. Speetzen et
collaborateurs [5] ont réalisé des multicouches de Co/Pd (peuvent étre utilisées pour
I’enregistrement magnétique perpendiculaire) a température ambiante, sur des substrats de
verre, par la pulvérisation magnétron. lls ont montré que la réduction de I’épaisseur de Pd
induit une augmentation de I’aimantation a saturation et le dopage de Pd par Si cause une
diminution de la taille des grains. Jeong et al. [2] montrent que les films d’alliage CozsPdss
déposés en croissance épitaxiale sur un substrat de Cu/Si(100), sont ferromagnétiques a
température ambiante a partir d’une épaisseur de 2 monocouches avec une anisotropie
planaire, et ils ont noté que la coercivité augmente avec I’augmentation de I’épaisseur des
films. Viquera et al. [6] ont déposé des superéseaux de CoPd sur des substrats d’alumine par
la technique de I’électrodéposition : ils ont montré que les superéseaux sont polycristallins, de
structure cfc avec des grains orientés aléatoirement (7-12nm). Les mesures magnétiques
montrent que les superéseaux sont ferromagnétiques avec un axe de facile aimantation
parallele a I’axe de la longueur du superéseaux (perpendiculaire au plan de substrat). Ils ont
noté que la coercivité et la squarness augmentent avec I’augmentation de la teneur en Co et
de la taille des grains. Xu et al. [7] ont élaboré des superéseaux de I’alliage Cog.97Pdo o3 par
électrodéposition : les mesures de DRX montrent que I’orientation (002) est une orientation
préférentielle et les mesures magnétiqgues montrent que les superéseaux présentent des
propriétés magnétiques excellentes (grande valeur de coercivité, 1700 Oe, et squarness égale a
0.85) obtenues avec un champ magnétique appliqué parallelement aux axes du

superéseau. lls ont noté que les valeurs de la coercivité et de la squarness sont tres élevées par
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rapport aux valeurs du superéseau de Co pur. Noce et al. [8] ont élaboré des nano cristaux de
I’alliage CogoPdyo par électrodéposition : ils ont trouvé que les nano cristaux ont une structure
CFC et présentent des valeurs de coercivité élevées (1.69 kOe). Des films minces de I’alliage
CossPdgs d’épaisseur variant entre 87 et 2500 A ont été déposés sur des substrats chauffés a
180°C par évaporation sous vide de I’ordre de 10 Torr par Jen et al. [9]. Ils ont noté que
I’axe de facile aimantation est dans le plan des films lorsque I’épaisseur n’excéde pas 500 A
et qu’il sort du plan pour des épaisseurs plus grandes. Les mesures de DRX montrent que
(111) est une orientation préférentielle lorsque I’épaisseur est inférieure a 500 A et qu’elle
garde cette orientation ou bien devient (002) pour des épaisseurs plus grandes, et ils ont
montré que les propriétés magnétiques sont influencées par les propriétés structurales. Tobari
et collaborateurs [10] ont élaboré des multicouches de Co/Pd avec une sous couche Pd (fcc)
d’orientations (001), (111) et (011) sur des substrats de MgO, a température ambiante, par
pulvérisation magnétron RF sous ultravide. Ils ont montré que les propriétes structurales et
magnétiques dépendent de I’orientation de la sous couche. Les multicouches déposées sur Pd
(111) et Pd (011) présentent une anisotropie perpendiculaire. Par contre, les multicouches
déposées sur Pd (001) présentent une anisotropie planaire. Ils ont noté aussi que
I’interdiffusion entre le Co et le Pd conduit a la formation de I’alliage CoPd et la formation de
cet alliage augmente avec I’ordre suivant (001), (111), (011). Tobari et al. [11] ont synthétisé
des multicouches de Co/Pd avec une sous couche de Pd (111)gcc. lIs ont montré que I’alliage
CoPd est formé a I’interface Co/Pd. L’interdiffusion augmente lorsque I’épaisseur des
couches de Co et Pd diminue. Avec la diminution de I’épaisseur des couches de Co et Pd, et
donc I’augmentation du nombre de répétition des multicouches, une importante anisotropie
perpendiculaire a été observée. Les propriétés magnétiques sont également influencées par la
structure du film. Wang et al. [12] ont déposé des couches minces de Co(0001), CoPt(0001),
hcp CoPd(0001) et fcc CoPd(111) avec une sous couche de Rh(0001) d’épaisseur 10 nm, sur
des substrats de MgO (111) par pulvérisation sous un vide de 10° Pa et & 573K. Ils ont étudié
la relation entre I’énergie d’anisotropie magnétique et la structure cristalline de Co et
d’alliages a base de Co (Co-Pt, Co-Pd). Ils ont trouvé que I’énergie d’anisotropie magnétique
dépend du rapport c/a pour les structures hcp, et ils ont noté que lorsque c/a du Co (hcp)
diminue a 1.61 (valeur inférieure a 1.62 de Co massif), I’énergie d’anisotropie magnétique
devient importante (supérieure & 10° Jm™). Le méme résultat a été obtenu pour CoPd et CoPt.
Guk An et collaborateurs [13] ont élaboré des multicouches de Co/Pd sur un substrat de

silicium par pulvérisation sous un vide inférieur & 2x10°® Torr : ils ont montré qu’aprés recuit
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a une température supeérieure a 500°C, les multicouches présentent une anisotropie
magnétique perpendiculaire stable. Le choix des épaisseurs égales des couches de Co et de Pd
dans les multicouches assure la stabilit¢ thermique de [I’anisotropie magnétique
perpendiculaire pour des températures de recuit élevée. Hashimoto et al. [14] ont élaboré des
films minces d’alliage CoPd d’épaisseur 2000A sur des substrats de verre, par pulvérisation
magnétron RF, sous un vide inférieur & 10° Torr. Ils ont trouvé que les films présentent une
structure cfc avec un axe de facile aimantation perpendiculaire au plan du film (peuvent étre
utilise dans les media a enregistrement perpendiculaire). Ils ont également noté que
I’aimantation a saturation Ms diminue avec I’augmentation de la concentration de Pd, et les
films riches en Pd ont une constante de magnétostriction de I’ordre de 10™. D’autre part, ils
ont montré aussi que les films minces de I’alliage CoPd dont I’épaisseur est inférieure a
quelques centaines d’Angstrom, présentent des rotations Kerr et squarness élevées, et donc
ces films peuvent étre utilisés dans I’enregistrement magnéto-optique. Takata et al. [15] ont
élaboré des films minces d’alliage CoPd d’épaisseur variable entre 2.4 et 4.7um par
électrodéposition. Les mesures de DRX montrent que les films sont amorphes, et les mesures
magnétiques montrent qu’avec I’application d’un champ magnétique longitudinal les valeurs
du champ coercitif varient entre 84 et 550 Oe, et I’aimantation a saturation est variable entre 0
et 1.73T. lls ont noté que la coercivité augmente et I’aimantation a saturation diminue avec
I’augmentation de concentration de Pd. Hu et al. [16] ont élaboré par électrodéposition des
superéseaux d’alliage CoxPd;.x (x=0.37-0.85) de diametre 55 nm. IlIs ont montré que I’alliage
Cop.73Pdo27 présent des valeurs élevées de la coercivité (11300e) et de squarness (94%).
Myagkov et collaborateurs [17] ont réalisé des films minces d’alliage CoPd. Avec le recuit
sous vide de bicouche de Pd/Co a 400°C, ils ont trouve qu’il n’y a pas d’interdiffusion entre la
couche de Pd et de Co et donc I’alliage CoPd n’est pas formé. Avec I’augmentation de
température de recuit ? la formation de I’alliage CoPd a I’interface Pd/Co a été observée, et
I’interdiffusion est complétement terminée aprés un recuit a 650°C. Nozawa et al. [18] ont
élaboré par pulvérisation des films de I’alliage Co100xMx, M (Pt, Pd, Rh) sur des substrats de
verre. lls ont trouvé que I’aimantation a saturation diminue avec I’augmentation de x, et pour
x=50% at ils ont noté que Ms(CoPd)>M(CoPt)>Ms(CoRh). Osamu et al. [19] ont élaboré des
films minces de I’alliage CoPd sur des substrats monocristallins de MgO d’orientations (001),
(110), (111) a 600°C par pulvérisation magnétron RF sous ultravide. Ils ont trouvé que les
films prennent I’orientation du substrat et présentent une structure cfc (la phase Lo n’existe

pas) avec une anisotropie planaire. lls ont noté que les proprietés magnétiques sont
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influencées par la structure cristalline et I’orientation des films. Ohtake et collaborateurs
[20] ont élaboré, par pulvérisation magnétron RF, des films minces de CoPd, CoPt, FePt et
FePd, d’épaisseurs 40 nm, sur des substrats de MgO(111) chauffés a des températures variant
entre 25 C (RT) et 600 C. Ils ont trouvé que les films épitaxiés de I’alliage CoPt, FePt et FePd
sont obtenus dans le domaine de température choisi. Par contre, les films épitaxiés de I’alliage
CoPd sont obtenus pour des températures supérieures a 200°C, et, pour des températures <
200°C, les films sont amorphes. lls ont noté qu’a 600°C les films FePt et FePd présentent la
phase ordonnée L. Par contre, aucune phase ordonnée n’a éte formée pour I’alliage CoPd.
Les mesures magnétiques montrent qu’a 600°C les films de CoPd, CoPt, FePt et FePd
présentent une anisotropie planaire, alors que pour des températures inférieures & 600°C les
films CoPt présentent une anisotropie perpendiculaire. Ding et al. [21] ont élaboré des
superéseaux d’alliage CoPd, de 50 nm de diametre : ils ont trouvé des valeurs élevees de
coercivité (1 kOe) et de squarness (74%). Des films de I’alliage CoPd (riche en Pd) avec une
anisotropie perpendiculaire et de coercivité elevée (420-6660¢) sont realisés par Gan’shina
et al. [22]. Gontarz et collaborateurs [23] montrent que les films de I’alliage CoPd déposés
par pulveérisation présentent une anisotropie uniaxiale, I’axe de facile aimantation étant dans le
plan des films avec He, = 100 Oe; ils ont également noté que les films riches en Co sont
amorphes alors que les films riches en Pd présentent une structure cfc, avec, une orientation
preférentielle (111). Childress et al. [24] ont déposé, par épitaxie par jet moléculaire, des
films minces de I’alliage CoxPd1(x=0.20-0.25) d’épaisseurs variant entre 200 et 1000A sur
des substrats de Si(111) et de MgO(001). Ils ont montré que les films déposés sur Si(111)
présentent une structure cfc avec une orientation préférentielle (111) et les films déposés sur
MgO(001) présentent une structure cfc avec une orientation préférentielle (001). Les mesures
magnétiques montrent que les films déposés sur Si(111) et sur MgO(001) présentent une
anisotropie perpendiculaire. Sayama et al. [25] montrent que I’introduction d’une sous
couche de C a la couche d’enregistrement d’une téte de lecture-écriture (multicouche de
CoPd) supprime le probléeme des fluctuations de transitions et diminue le bruit magnétique.
Des films de CoPd d’épaisseurs 20 et 40 nm et de composition atomique en Co de 30, 50 et
70 % at. ont été déposés par Morgan et al. [26] sur Si/SiO, par épitaxie par jet moléculaire.
Les mesures de DRX ont prouvé que les films sont polycristallins, de structure cfc et de
texture (111). Les mesures magnétiques ont prouvé que I’axe de facile aimantation est
perpendiculaire au plan du film. Poulopoulos et al. [27] ont étudié les propriétés structurales

et magnétiques des multicouches de Pdy— [ CoPd ], (m = 15 et n variant entre 2 et 6)
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élaborées par évaporation par bombardement électronique sur des substrats de Si et de GaAs
dont I’épaisseur totale de la multicouche est 400 nm, et la concentration de Co est 60% at. Les
mesures magnétiqgues montrent que les multicouches présentent une anisotropie
perpendiculaire avec une bonne squareness (S=1). Shin et collaborateurs [28] ont depose,
par évaporation par bombardement électronique et par sputtering, des multicouches de Co/Pd
et Co/Pt sur des substrats de GaAs. lls ont trouvé une grande dépendance des propriétés
magnétiques avec I’épaisseur et la méthode de préparation. Les films, dont I’épaisseur de Co
est inférieure & 6A et I’épaisseur du métal noble est supérieure a 5A, présentent une
anisotropie perpendiculaire. Les mesures de DRX montrent que les films présentent une
structure cfc et une texture [111]. lls ont noté également que ces matériaux sont des bons
candidats pour les média a enregistrement magnéto optique. Des multicouches de CoPd ont
été déposées, par pulvérisation, sur des substrats d’alumine par Vivas et al. [29] : les mesures
structurales ont prouvé que les multicouches presentent une structure hcp et les mesures
magnétiques ont prouvé que les propriétés magnétiques dépendent de la température. Une
anisotropie magnétique perpendiculaire est observée a basse température et disparait a haute
température. Des films Cog;Pd;g d’épaisseur 60 nm ont été déposes, par pulvérisation, par
Ponchaiya et al. [30] sur des substrats de verre, avec des sous couches de Co, Ni, Cr et Al.
Ils ont noté que tous les films sont ferromagnétiques a température ambiante. Les propriétés
structurales et magnétiques dépendent de la rugosité de surface de la sous couche et du
substrat. Sedrpooshan et collaborateurs [31] ont élaboré, par ablation laser, des films
minces de I’alliage CoPd d’épaisseur variable entre 6 et 24 nm et de composition atomique en
Co de 25 et 40%, sur des substrats de Si(100). Les mesures magnétiques montrent que I’axe
de facile aimantation est dans le plan des films déposés a 200°C et qu’il sort du plan a haute
température. Ils ont noté que la coercivité et I’axe de facile aimantation dependent de

I’épaisseur, de la composition atomique et de la température.

Ce travail de thése a pour but d’étudier I’effet de la composition et du substrat sur les
propriétés structurales et magnétiques des couches minces de CoPd d’épaisseur 150 nm,
préparées sous vide, par évaporation thermique, et déposées sur des substrats de GaAs(100) et
de Si(100).

Ce manuscrit est constitué de 4 chapitres en plus d’une introduction et d’une

conclusion génerale.
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L’introduction générale et état de I’art passe en revue les principaux travaux antérieurs
publiés sur les matériaux ferromagnétiques a base de cobalt ainsi que les applications
potentielles des couches minces dans la recherche fondamentale et dans I’industrie.

Dans le premier chapitre on présente des rappels sur le magnétisme et I’application

technologique des couches minces ferromagnétiques.

Le deuxieme chapitre presentera les différentes techniques d’élaboration des films minces en
géneral et décrira, d’une maniére plus détaillée, la technique de I’évaporation sous vide par
effet Joule, utilisée pour I’élaboration de nos échantillons ainsi que les techniques de

caractérisation utilisées au cours de ce travail.

Nous présenterons dans le troisiéme chapitre les conditions de dépét de nos couches minces
de CoPd et les résultats expérimentaux avec I’interprétation des caractéristiques structurales et

morphologiques obtenues par la diffraction des rayons X et le microscope a force atomique.

Le quatrieme chapitre est consacré aux propriétés magnétiques de nos couches minces. On y
exposera les cycles d’hystérésis obtenus pour différentes compositions et différents types de
substrats. Nous présenterons par la suite les variations de propriétés magnétiques (aimantation
a saturation, squareness, champ coercitif) en fonction de la composition et en corrélation des

propriétés structurales (taille des grains, stress et rugosité surfacique).

Enfin nous terminerons ce manuscrit par une conclusion générale ou sont résumeés les

principaux reésultats de ce travail.
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[.1. Introduction

L’origine du mot "magnétisme” est liée a la découverte de la pierre d’amant au Moyen Age,
appelée magnétite constituée essentiellement d’ oxyde de fer Fe;O,4, d'une ville d'Asie mineur,
Magnésie.

Dans ce chapitre nous rappellerons les notions essentielles du magnétisme et les principes
fondamentaux nécessaires a la compréhension du manuscrit. Nous parlerons de I’ origine du
magnétisme dans la matiere et les différentes classes des matériaux magnétiques:
diamagnétique, paramagnétique, ferromagnétique ...etc. Nous décrirons également certaines
propriétés physiques fondamentales de I’ alliage CoyPd;.« et son diagramme de phase. A lafin du
chapitre nous présenterons quel ques applications technol ogiques des matériaux magnétiques.

[.2. Origine du magnétisme dansla matiére

Les moments magnétiques éectroniques sont les principaux contributeurs au magnétisme
atomique[1,2]. Le moment magnétique éectronique englobe deux moments dorigines
différentes. le moment magnétique orbital di au mouvement de |’ électron sur son orbite autour

du noyau, et le moment magnétique de spin qui est d'origine quantique [3].
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Figurel.l: Mouvement de I’électron.

C'est I'interaction entre ces moments magnétiques atomiques qui détermine le magnétisme de la
matiere [4].
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|.3. Différentstypes de magnétisme présent dansla matiére

On peut distinguer trois grandes catégories de corps magnétiques par la détermination du signe et

de la vaeur de la susceptibilité magnétique y qui est définie comme y = , o0 M est

1 BN

" aimantation (exprimée en A.m™ ou emu/cm®) et Hle champ d’ excitation appliqué (exprimeé en
Teslaou Oersted).

* sy <0, le matériau est diamagnétique.

*si x>0, lematériau est para- ou ferro-magnétique. La susceptibilité d’ un corps

Paramagnétique est de |’ ordre de 10, tandis que celle d’ un corps ferromagnétique est de I’ ordre
de 10° ~10°,

D’ autres types de magnétisme existent comme |’ antiferromagnétisme et | e ferrimagnétisme.
[.3.1. Ferromagnétisme

Dans un corp ferromagnétique, les moments magnétiques sont orientés paraléement. Le
phénomene qui régit l'interaction entre moments magnétiques voisins est appelé interaction
d'échange d'Heisenberg [5,6]. L'interaction d’échange agit a courte portée et concerne Les
métaux de transition (Fe, Co, Ni, , ..) dont la couche 3d est partiellement remplie [7] et Lesterres
rares dont la couche 4f est partiellement remplie (Gd, Th, Yb, Tm,..). Seulement le cobalt, le fer
et le nickdl conservent leurs propriétés ferromagnétiques a température ambiante lorsqu'ils sont
purs. Cependant, il est possible d'élaborer un grand nombre d'alliages ferromagnétiques a partir

de ces matériaux.

Ordre magnétique @@ @ @ @ @

—_—

microscopique @ @ @ @ @ @
e e DO © © @
0660606

Ordre magnétique —p

macrescopigue @ @ @ @ @ @

Figurel.2: Effet de l'interaction d'échange a courte portée sur I'ordre
magnétique macroscopique dans les matériaux ferromagnétiques.
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[.3.1.1. Cycled’hystérésis

La courbe d hystérésis est la courbe donnant la valeur de I’aimantation M suivant la direction du
champ appliqué en fonction de la valeur de ce champ [8]. Un matériau ferromagnétique se
décompose en domaines magnétiques. Pour minimiser son énergie interne, ces domaines sont
aimantés dans des directions différentes séparées par des parois. L’ application d’ un champ
magnétique externe provoque le déplacement et la déformation de ces parois de domaines, ce qui
cause des irréversibilités responsables de la forme des cycles d hystérésis [9], dont le tracé

permet d évaluer les grandeurs caractéristiques d'un matériau ferromagnétique :

M
A
M el
¥ ! Courbe de premiere
; / ; almantation
I P
i ' = » H
'HS -He .: I:.'-L: 3{5
a a
.I"’ rI
A 4
e
L -M;

Figurel.3: Cycle d’hystérésis d’un matériau ferromagnétique.

- L’aimantation rémanente « M, » : est I’ aimantation d’ un matériau ferromagnétique a champ nul
aprés avoir été soumis a un champ externe auparavant.
- L’amantation a saturation « Mg » : correspond a I’amantation ou tous les moments

magneétiques sont alignes.

- le champ de saturation « Hg» : ¢’ est le champ nécessaire pour saturer |’ échantillon.

Le champ coercitif « He » : est défini comme étant le champ qu’il faut appliquer pour réduire

I’aimantation de la rémanence a zéro [10]. D’autre part, il représente le champ seuil minimal
gu’ on applique pour inverser le sens de I’ aimantation d’ un matériau ferromagnétique.
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[.3.1.2. Champ coer citif

Le champ coercitif est le champ qu'il faut appliquer aux particules aimantées dans une direction
donnée pour annuler leur aimantation [11,12]. Sa valeur dépend principalement de |’ énergie de
I” ani sotropie magnétocristalline, de I’ anisotropie de forme et de |la magnétostriction.

A partir de lavaleur du champ coercitif, les matériaux magnétiques peuvent étre classés en deux
groupes : matériaux magnétiques doux et matériaux magnétiques durs.

Les matériaux magnétiques doux peuvent étre facilement aimantés [10] et présentent un champ
coercitif inférieur a 1000A/m environ [13]. Ils sont utilisés comme inducteurs dans les moteurs
ou les transformateurs, et également comme tétes de lecture-écriture dans les dispositifs
d’ enregistrement magnétique [13,14]. IIs peuvent étre constitués d alliages métalliques (le fer et
ses alliages) ou d’ oxydes ferrimagnétiques (Mn-Zn, Mn-Mg, Mn-Ni-Zn...).

=

(b) He < 1000 A'm

(a) He = 1000 A'm

Figurel.4 : Représentation schématique des cycles d’hystérésis de matériaux magnétiques (a)
durs et (b) doux.

Les matériaux magnétiques durs sont difficiles a aimanter et désaimanter [15] : ils nécessitent un
trés fort champ magnétique extérieur pour arriver jusqu'a saturation. Ces matériaux ont un cycle
d hystérésis large et présentent un champ coercitif supérieur a 1000A/m. lls trouvent des
applications dans les média de stockage de I’ enregistrement magnétique (y-Fe,Os; dopé par du
cobalt) et magnéto-optique (aliage Fe-Co ; ferrites de Bi dopé Ga ; cobaltites de fer et ferrites
hexagonaux...)
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1.3.1.3. Anisotropie magnétique

L’ anisotropie magnétique d’ un matériau traduit le fait que son énergie libre dépend de la forme
du matériau et de I’ orientation de son aimantation par rapport a ses axes cristallographiques.
L’ orientation pour laguelle cette énergie libre est minimale (maximale) correspond a un axe de
facile (difficile) aimantation [16]. Cette anisotropie peut avoir plusieurs origines. Les

anisotropies de forme, magnéto-cristalline et magnéto-strictive, en sont les principales.

[.3.1.4. Anisotropie de forme et champ démagnétisant

L’ anisotropie de forme traduit I'influence de la forme d’'un matériau ferromagnétique sur la
direction del’aimantation [1,2]
Dans un échantillon magnétique, chague moment magnétique subit une interaction dipolaire.
Cette interaction est négligeable & courte distance comparée a I'interaction d’'échange, mais
devient prépondérante a longue distance. 1l en résulte la création d’un champ dit démagnétisant
qui s oppose al’aimantation qui le crée. L’ énergie associée a ces interactions dipolaires est :
E;=-2mHy;-M (1.1)
Le champ démagnétisant Hgq est calculé a partir de I’aimantation et de la forme de I’ échantillon
décrite par letenseur N, :
Hy=-N;-M (1.2)
Dans le cas d une couche mince ou I’ épaisseur de la couche est trés inférieure aux dimensions
latérales, le champ démagnétisant favorise la situation ou I’aimantation est dans le plan de la
couche[17]. L’ équation 1.1 se réduit dans le cas des films minces a
Es=-2mM? cos? 0 (1.3)
0 étant I’ angle entre lanormale au plan et ladirection de I’ aimantation.

1.3.1.5. Anisotropie magnétocristalline
L 'ani sotropie magnéto-cristalline exprime le rapport existant entre le réseau cristallin et
I’ aimantation dans un solide ferromagnétique [18].

Elle trouve son origine dans le couplage spin-orbite. Pour faire prendre a I’aimantation une
direction différente de la direction privilégiée, il faut donc fournir une certaine énergie, appelée

énergie magnétocristalline.
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On distingue deux types d’ anisotropie magnétocristalline: 1es anisotropies magnétocristalline

cubique et uniaxe.

L’ anisotropie uniaxe se distingue par |a propriété de ne posséder qu’ une direction facile unique.
Le cobalt de structure hexagonal e présente un axe facile suivant I’ orientation [0001] et un axe
difficile suivant ladirection [1010].

L’ énergie d’ anisotropie magnétocristalline peut s écrire :
E = K,sin?0 + K,sin*0 (1.4)
Pour Co atempérature ambiante: K; =4,1x 10° Jm>et K,= 1,0 x 10° Jm™.

Avec 6 |'angle que fait I’aimantation M avec I'axe o anisotropie, K; et K, sont les constantes
d’ anisotropie[19].

[.3.1.6. Anisotropie magnétoélastique

Lorsqu’un matériau est soumis a un champ magnétique, son interaction avec les moments
magnétiques provoque une déformation du matériau. Il s'agit d’une déformation éastique en
réponse a une contrainte. Les dimensions d'un échantillon magnétique macroscopigue évoluent
en fonction de la direction de I'aimantation. Ce phénomeéne est appelé magnétostriction et a é&é
découvert par Joule en 1842 [20]. La déformation du réseau cristallin sous I’action d’une
contrainte extérieure induit une modification des propriétés magnétiques [ 10].
Dans le cas de films minces, il existe souvent une différence entre le parametre de maille du film
et celui du substrat, ce qui peut induire des contraintes élastiques al’ interface. Celles-ci
dépendent non seulement de la différence de paramétre de maille mais aussi de |’ épaisseur de la
couche déposee.
L’ ani sotropi e magnétoél astique associée a cet effet s exprime par :

Epe =5 A;05in*0 (1.5)
o lacontrainte, A la constante de magnétostriction a saturation qui peut étre soit positive ou
négative [8].
1.3.1.7. Domaines magnétiques et parois entre domaines
Les matériaux ferromagnétiques possedent une aimantation spontanée au-dessous de Tc.
Pourtant, ces matériaux se présentent généralement dans un éat désaimanté, d’aimantation

globale nulle. P. Weiss, en 1907, a introduit la notion de domaines magnétiques pour expliquer
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cette incompatibilité apparente entre |'existence d'un arrangement ordonné des moments
magnétiques et une aimantation nulle. 1l a supposé que ces matériaux se subdivisaient en
volumes éémentaires appelés domaines de Weiss. Chague domaine possede une aimantation
spontanée, mais d’un domaine al’ autre, I’aimantation n’a pas la méme direction, de sorte qu’au

niveau macroscopique, I’ aimantation est nulle en I’ absence de champ magnétique [21].

- parod de Block

— doimaines
magncimues

Figurel.5: Division d’un corps ferromagnétique en domaines magnétiques.

L’interface, ou la région entre deux domaines adjacents, est appelée paroi de domaine a
I'intérieur de laguelle I’aimantation locale est saturée. Deux types de parois existent: paroi de
Néel et paroi de Bloch. Pour les couches trés minces, ou |’ épaisseur de la couche est tres petite
devant I’épaisseur de la paroi, les parois de Néel sont plus favorisées. Ce type de paroi est
caractérisé par des poles de spin apparaissant dans le corps ferromagnétique. L’aimantation
tourne alors parallélement au plan de la paroi. Dans le cas contraire, C'est-a-dire pour des
couches épaisses, les parois de Bloch sont préférées. Ici les poles apparaissent dans la surface de

la couche et |”aimantation tourne parallélement au plan de laparoi [8, 22].

Figurel.6 : Parois de domaines: a- Paroi de Bloch, b-Paroi de Néel.
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[.3.1.8.Températurede Curie

La température de Curie est la température au-dessus de laquelle I'aimantation macroscopique
d'un matériau ferromagnétique devient nulle [18,23]. Au dela de cette température, I'énergie
thermique des éectrons devient supérieure a la somme des énergies d'échange et dipolaire. La
distribution des moments magnétiques atomiques devient aéatoire, et donc le matériau
ferromagnétique se comporte alors comme un matéiau paramagnétique. La température de
Curie du cobalt est de 1388K.

[.3.1.9. M écanismes de renver sement de |’ aimantation

Le processus de retournement d’aimantation est lié aux mouvements des parois du matériau
ferromagnétique soumis a |’ action d’un champ magnétique extérieur croissant. Son principe est

la base de |” hystérésis magnétique.

Le modele le plus simple est le renversement cohérent ou uniforme qui a été développé par
Stoner-Wohlfarth et Louis Néel [24,25]. Dans ce modéle, I'amantation varie de maniere
identique en tous les points de I’ échantillon. Un autre modéle de renversement existe c'est le
renversement incohérent ou non-uniforme ou les moments magnétiques ne tournent pas de
maniére uniforme telles les rotations incohérentes en mode flambage « buckling » et rotations

incohérentes en mode enroulement « curling ».
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(a) (b) (©)

Figurel.7 : Modes de renversement possible dont les fleches schématisent les spins a I’intérieur
de la structure : a) Rotation cohérente, b) Buckling, ¢) Curling.
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[.3.2. Diamagnétisme

Les matériaux diamagnétiques sont constitués d’ atomes sans moment magnétique permanent.
L’ application d’ un champ magnétique extérieur induit une aimantation faible dans le sens
opposé a ce champ. Le diamagnétisme provient de la déformation des orbital es électroniques des

atomes sous I’ action d’ un champ magnétique exteérieur.

— —
— — H#0
H=0

i

® @ 66
©ee® 066
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Figurel.8: Schéma explicatif du diamagnétisme a I'échelle microscopique.

[.3.3. Paramagnétisme

Les matériaux paramagnétiques sont caractérises par des atomes porteurs des moments
magnétiques orientés indépendamment les uns par rapport aux autres. En absence de champ
magnétique, les moments magnétiques sont orientés aléatoirement. Cette distribution aléatoire
des moments donne une aimantation totale nulle. Lorsgque le matériau est plongé dans un champ

magnétique, I’ aimantation résultante tend a s’ orienter dans le méme sens que celui-ci.

— —
—'—0" H+0
—_—

OO0 0O
OO 0o
OO0 0O

Figurel.9: Schéma explicatif du paramagnétisme.
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[.3.4. Antiferromagnétisme

Dans un corps antiferromagnétique, les moments magnétiques ont le méme module et sont
orientés antiparallélement. La compensation de ces moments induit un moment macroscopique
nul. Les matériaux antiferromagnétiques, du fait de I'absence d'une aimantation spontanée,
présentent peu d'intérét dans la plupart des applications.

[.3.5. Ferrimagnétisme

Dans un corps ferrimagnétique, les moments magnétiques sont alignés antiparallélement, mais
les modules des moments ne sont pas égaux de sorte qu’il en résulte une aimantation spontanée
plus faible que celle observée dans le cas des matériaux ferromagnétiques. Les matériaux
ferrimagnétiques possedent en général une température de Curie plus basse que celle des

matériaux ferromagnétiques.

|.4. Matériaux magnétiques de stockage d’information : I’alliage Co,Pd;.,

L’ alliage CoxPd;.x est un dliage binaire compose de deux métaux de transition: un élément

ferromagnétique e cobalt (3d) et un élément, non magnétique, le palladium (4d).

Le cobalt pur présente deux formes alotropiques différentes qui sont en équilibre pour une
température d environ 695K [26] : une phase cubique faces centrées (cfc), stable a haute
température, et une phase hexagonale compacte (hcp), stable a basse température. Le parametre
de maillecfcest a=b=c=355A[27] eea=b=251A et c=408A pour la maille
hexagonale [28]. Sa température de fusion est de 1 768K [29] et son énergie de surface est de
2,55Jm 2 [30].

Figurel.10 : Structure cristallographique de Co : hcp(a) et cfc(b).
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Le palladium pur aune structure cristalline cfc de paramétre de maille
a=b=c=390A [31]. Le paladium aune énergie de surface de 2,1 J.m 2 [32] et satempérature
defusion est de 1825 K [32].
|.5. Diagramme de phase de CoPd
Le diagramme de phase du systéme cobalt- palladium présente une série continue de solutions
solides, de structure cubique a faces centrées (cfc), chimiguement désordonnées sur toute la
gamme de composition. Les atomes de cobalt et de palladium occupent des positions aléatoires,
c' est-a-dire que la probabilité d’ occupation d’un atome de cobalt ou de palladium sur un noaud
du réseau dépend seulement de la concentration des éléments. Comme on le voit sur la figure
1.12, I’aliage CoPd forme des phases chimiquement ordonnées : L12 pour CozsPdys et CozsPdos
et L10 pour la composition CosoPdsp. Pour cette composition, la phase chimiquement ordonnée
L10 peut étre vue comme un empilement successif de monocouches de cobalt et de palladium
suivant I’ axe cristallographique c (voir figure 1.12 (b)) ; il en résulte une légere contraction des
distances suivant cette direction, ce qui a pour conséguence de rendre lamaille tétragonale et non
plus cubique. Les paraméetres de mailles de I'aliage CosoPdsp de structure L10 sont a = b =
3,7950 A et ¢ = 3,6891 A [33], dors que sous sa forme désordonnée, les paramétres de maille
sont a=b = ¢ = 3,72 A [31]. Les structures ordonnées chimiquement L12 possédent la symétrie
cubique (voir figure 1.12 a et c), c'est a dire que les trois axes cristallographiques sont
équivaents. La phase L12 peut étre vue comme une alternance de plans mixtes de composition
CosoPdso et de plans purs en cobalt ou en palladium suivant que I’on considére la composition

CozsPd2s ou CoysPd7s respectivement. La phase L10 posséde des propriétés magnétiques tres

Importantes.
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Figurel.11 : Diagramme de phase du systeme CoPd.
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Figurel.12 : Structures cristallines des alliages ordonnés : (a) CozsPd7s L12, (b) CosoPdsg L10,
(c) CozsPd,s L12. Les atomes de Co sont représentés en vert, ceux de Pd en rouge.

|.6. Applications technologiques

L’une des applications maeures des couches minces ferromagnétiques est |’ enregistrement
magnétique des informations. Aujourdhui, les principaux supports de stockage d’'information
sont des matériaux magnétiques (disques durs, cf. figure 1.13). Le premier disque dur magnétique
fut inventé par IBM en septembre 1956 : RAMAC (Random Access Method of Accounting and
Control). Malgreé sa taille imposante, il ne pouvait stocker que 5 Mo de données a cause de sa
faible densité de stockage (300 bitscm?). Le hit est la plus petite entité de stockage
d information.

Dans le cadre de media magnétique, un bit d’information est constitué par une zone ou tous

les moments magnétiques sont alignés. Ladirection de cette aimantation permet le stockage
del’information par codage binaire: “0” ou “1").

rotating thin film disk disk drive

—ring head
r.:urdld track
recorded track ,g/’
/f/ /27/7 ,n_’z

write/read head o /7
[ magnetic medium
substrate | /wludty of
- magnetic
medium

Figurel.13: Schéma explicatif du principe de I’enregistrement magnétique.
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Au cours de ces 20 derniéres années, une extraordinaire accélération a été observée dans la
progression des densités de stockage : 30% par an avant 1992, avec la diminution progressive de
la taille de I’ ensemble des composants, puis 60% par an, a partir de l'introduction par IBM des
tétes de lecture magnétorésistives en 1992, et enfin, 100% par année, durant quelques années, a
partir de I'introduction, également par IBM en 1999, de tétes de lecture a magnétorésistance
géante. Le principal facteur limitant 'augmentation de la densité de stockage c'est le
superparamagnétisme (I’ aimantation fluctue et I'information risque d’ étre perdue).

Growth of Areal Densities for Conventional Recording
1000

i Thermal Stability (| ~ = |
o || Limited Region B Recording
: 1] ! technology
| Simple scaling allowed for ‘ ehanges fo
10 | >mPre 2 - “Superparamagnetic” || Patterned
increasing areal density for and/or

effect now posing a

- many years at ~30% CGR s
i Y significant challenge

HAMR

Areal Density (Gb/in?)

. and/or
AL Perpendicular + other Solid-State
ol new technologies Sralar
0.1 introduced Other ?
\ J
0.01 7/'/ ¥ Year of
’ Acceleration to 60-100% CGR Introduction
thintfilm heaﬁd, media, channels1 —
0.001 L L) L Ll [ T el T | [ L
1980 1985 1990 1995 2000 2005 2010 2015 2020

Figurel.14 : Evolution de la densité d’informations des disques durs depuis1980.
|.7. Mode d’ enr egistrement longitudinal
Le procédé d'enregistrement, encore recemment dominant, est I'enregistrement longitudinal
illustré par le schéma de la Figure |.15. La dénomination « longitudinale » provient du fait que le
matériau est aimanté dans le plan de la couche. Actuellement, latechnologie "LMR" est a ses
limites, et ceci est di aux fluctuations thermiques; autrement dit, il y aunelimite

superparamagnétique.
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Figurel.15 : Enregistrement magnétique longitudinal.

|.8. Lesuperparamagnétisme

L e superparamagnétisme est un probleme majeur dans le stockage de données magnétiques.

En effet, afin d augmenter la quantité de données stockées, la taille des bits magnétiques doit
diminuer. Mais en dessous d'une taille critique, I’ énergie d anisotropie magnétocristalline n’ est
plus assez grande pour empécher I'effet superparamagnétique d apparaitre a température
ambiante. Le temps de relaxation devient comparable au temps caractéristique associé au
stockage de données, qui est de I'ordre de 10 ans [34]. Un moyen de lutter contre le
superparamagnétisme est d’ augmenter |’ anisotropie magnétocristalline et par conségquent la
température de blocage.

Ferromagnetism Superparamagnetism

\
/
\

~ =~
> >

Figurel.16: Schéma explicatif du ferromagnétisme et superparamagnétisme.
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[.9. Solutions pour I'avenir

L’augmentation de la densité de stockage nécessite la diminution de la taille des bits
d’information. Cependant, Charap et al. [35] ont prédit, a|’aide de simulations de Monte-Carlo,
gue le procéde d’ enregistrement longitudinal ne permettrait pas de dépasser une densité de 36-40
Gigabits/in? (soit 230-260 Gigabits/cm?). Plusieurs solutions sont envisageées pour résoudre ce
probléme, Nous décrivons brievement ci-dessous les principes des média a enregistrement

perpendiculaire, de I'enregistrement thermigquement assisté et les média discrets.

[.9.a. Les média a enregistrement perpendiculaire

Dans ce cas, I'amantation est perpendiculaire a la surface du film magnétique et les moments
sont plus stables que dans la configuration longitudinale ou les pbles nord—nord ou sud-sud sont
en contact. Le principe est propose, pour la premiére fois, par le Professeur Shun-Ichi Iwasaki
en 1977, mais I'idée est mentionnée bien auparavant a I’ université de Berkeley (Californie) en
1940. Depuis 2006, la majorité des disques durs commerciaux repose sur cette nouvelle
technologie. Cette nouvelle configuration implique I'utilisation d'une nouvelle géométrie pour la
téte d'écriture (Figure I. 17) permet de concentrer les lignes de champ sous le sabot étroit (« P »
sur le schéma) et de les collecter par le vaste sabot additionnel (« pble auxiliaire») apres
propagation dans une sous-couche magnétique douce. L'intense champ magnétique créé au

niveau de lazone d’ écriture est plus fort, et autorise I'usage de matériaux a plus forte anisotropie.

r.-“Rmm pole dh;::_ Pﬂ!l.’
4 Mam pole ) [ p
- y ausilaire
element ;’J :
g E 4 1 | carbone!
][M—J:ﬁolﬁju.gimt.e"f’ Cauche T *- \T ¢ f |4' 1¢ i
Sof ul;l-glurl;cl.m-:lrlld}'rl m | l{—! -
| W

Figurel.17 : Géométrie des média a enregistrement perpendiculaire : téte d’écriture adaptée et
description de la couche magnétique composee d’une couche magnétique dure (CM), d’une
couche non magnétique (CNM) et enfin d’une couche magnétique douce (CMd).
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[.9.b. L'enregistrement ther miquement assisté

L augmentation de la densité de stockage necessite I'utilisation de matériaux de trés forte
anisotropie, mais la coercivité de ces matériaux est trés élevée et donc I'utilisation des tétes
d’ écriture conventionnelles est insuffisante.

L’ enregistrement thermiquement assisté vise a abaisser la valeur du champ Hc lors de la phase
d ecriture, en chauffant localement le média magnétique. En effet, I'accroissement de la
température facilite le franchissement de la barriere d'énergie Eg entre les deux états
d aimantation stable.

La technologie la plus proche d'un usage pratique repose sur I'utilisation conjointe d'un laser et
d'une téte d'écriture conventionnelle [36,37]. Malgré la complexité supplémentaire apportée a la
téte de lecture/écriture, I'enregistrement thermiquement assisté se dével oppera davantage dans les

toutes prochaines années.

Figurel.18: Principe de I’enregistrement thermiquement assisté.

1.9.c. Lesmédia discrets

Les média discrets, tels que présentés dans la figure I. 19, sont une distribution périodique de
plots magnétiques discrets préparés par lithographie ou auto-organisation. Chague bit
d'information est contenu dans un plot magnétique individuel, physiquement séparé des plots
voisins. Par contre, dans les média actuels, le bit dinformation est constitué d’ une centaine de
grains magnétiques afin de compenser, par un effet de moyenne, les fluctuations de leurs

propriétés (taille, axe d'anisotropie, orientation...)
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Figurel.19 : Comparaison entre les média conventionnels (gauche) et les média discrets
(Droite).
Parmi les avantages des média discrets, I'élimination de transition de bit ainsi que la taille de

chaque grain supportant le bit dinformation qui peut ére plus élevé qu’ un média granulaire, a
densité d'enregistrement comparable. Pour correspondre a des densités compétitives, les
dimensions latérales des plots magnétiques devront étre inférieures a 50 nm. Les problémes liés
au superparamagnétisme seraient ains repousses, avec des matériaux identiques. Les
performances pourraient étre encore augmentées avec |’ utilisation d’ alliages présentant de plus

fortes anisotropies.

Figurel.20 : Exemple de structure pour les media discrets :

(a) lithographie de couches minces magnétiques et (b) auto-organisation de NPs.

29



Chapitre | Généralités sur le magnétisme

Références bibliographiques

[1] M.L. Sands et R.P. Feynman, Cours de physique de Feynman, London, Addison-Wesley,
1970.

[2] M.L. Sands et R.P. Feynman, Cours de physique de Feynman2, London, Addison-Wesley,
1975.

[3] Magnetism in condensed matter, Oxford, Oxford University Press, 2001.

[4] Physics of ferromagnetism, Oxford, Clarendon Press, 1997.

[5] Introduction to magnetism and magnetic materials, London, Chapman and Hall, 1991.
[6] E. Du Tremolet de Lacheisserie, Magnétisme, Grenoble, Presses universitaires de
Grenoble, 1999.

[7] Givord, Degauque, Lebouc, Tenaud, Le Gall, verdaguer, Fert, du Tremolet de
Lacheisserie, Clagyssen, Gugat et Regnier, Materiaux a propriétés spécifiques, les matériaux
magnétiques.

[8] A. Layadi, introduction au magnétisme, OPU, Alger, 2004.

[9] R. E. Smalman, R. J. Bishop, Modern Physical Metallurgy and Materials Engineering,
Oxford, 1999.

[10] Giorgio Bertotti, Hysteresis in Magnetism, Academic Press, 1998.

[11] Kittel, C. Introduction a la physique de I'état solide Dunod, Paris, 1958.

[12] Lahmani, M., Dupas, C. & Houdy, P. Nanotechnologies et nanophysique, Belin, Paris,
2006.

[13] A. P. Guimaraes, Magnetism and magnetic resonance in solids, John Wiley & Sons, 1998.
[14] K. H. J. Buschow, F. R. De Boer, Physics of Magnetism and Magnetic materials, New
Y ork, 2004.

[15] M, Ohring, the Materials Science of Thin Films, Academic Press, 1992.

[16] C. Kittel, physique de I’état solide, 5™ édition Dunod, 1983.

[17]R. Bozorth and ASM International, Magnetic properties of metals and alloys, Cleveland,
1959.

[18] Couderchon, Alliages magnétiques doux. Techniques de I'ingénieur, vol. M 350, 1998.
[19] A.H.Morrish, the Physical Principles of Magnetism, R.E.Krieger Publishing Company,
Huntington, New Y ork, 1980.

[20] B. D. Cullity, C. D. Graham, Introduction to magnetic materials, |[EEE press, 20009.

30



Chapitre | Généralités sur le magnétisme

[21] HoaLE TRONG, These de Doctorat de I’Université de Toulouse 111 — Paul Sabatier, 2009.

[22] H. T. Diep, Physique de la matiére condensée, Dunod, Paris, 2003.

[23] Nozieres, Ferromagnétisme, Techniques de I'ingénieur, vol. E 1730, 1989.

[24] A. P. Popa, These de Doctorat de I’Université de Grenoble, 2004.

[25] E. Bonet, These de Doctorat de I’Université de Grenoble, 1999.

[26] M. Erbudak, E. Wetli, M. Hochstrasser, D. Pescia, et D. D. Vvedensky, Physical Review
Letters 79 (1997) 1893-1896.

[27] R. W. Wyckoff. Crystal structures, Wiley, 2™ edition, 1964.

[28] B. W. Lee, R. Alsenz, A. Ignatiev, et M. A. Van Hove, Physical Review B 17(1978)
1510-1520.

[29] J. R. Davis, Nickel, cobalt, and their alloys, ASM International, 2000.

[30] W. Tyson et W. Miller, Surface Science 62 (1977) 267-276.

[31] K.Tobari, M. Ohtake, K. Nagano, M. Futamoto, Thin Solid Films 519 (2011) 8384-8387.
[32] Przemyslaw J. Godowski and Stefan M. Zuber, Journal of Materials Chemistry 9 (1999)
1835-1837.

[33] P.M. Oppeneer, Journal of Magnetism and Magnetic Materials 188 (1998) 275-285.

[34] Romain Fleurier, Thése de Doctorat de I’Université d’Orléans, 2007.

[35] S. H. Charap, Pu-Ling Lu, and Yanjun He, IEEE Transactions on Magnetics 33 (1997) 978-
983.

[36] Ruigrok, J.J. M., R. Coehoorn, S. R. Cumpson et H. W. Kesteren, Journal of Applied
Physics 87 (2000) 5398-5403.

[37] Alex, M.; Tselikov, A.; McDanidl, T.; Deeman, N.; Vaet, T.; Chen, D., IEEE Transactions
on Magnetics 37 (2001) 1244-1249.

31



Chapitre 11 Techniques expérimentales

Chapitre ||

Technigues expérimentales

32



Chapitre 11 Techniques expérimentales

Chapitrell : Techniques expérimentales

[1.1. Introduction
I1.2. Techniques d’ élaboration des couches minces
[1.2.1. Evaporation sousvide
11.2.1.1. Evaporation par effet joule
11.2.1.2. Evaporation par bombardement d’électrons
11.2.1.3. Evaporation par induction
11.2.1.4. Evaporation par arc électrique
[1.2.2. Pulvérisation cathodique
11.2.3. Lesdivers systémes de pulvérisation
[1.2.4. Epitaxie par jet moléculaire (MBE)
[1.2.5. Ablation laser (PLD)
[1.2.6. Electrodéposition
[1.2.7. Dépbt chimique en phase vapeur (CVD)
[1.2.8. Laméthode Sol-Gel
11.2.9. Dépbt par Spray Pyrolyse
I1.3.Appareillage utilisé
Description del’ évapor ateur
I1.4. Techniques de caractérisations
[1.4.1. Profilomeétre mécanique
[1.4.2. Magnétometre a échantillon vibrant (VSM)
[1.4.3. Microscope a Force Atomique (AFM)
[1.4.4. Diffraction desrayons X
[1.4.5. Spectrométrie de fluorescence X (XRF)
11.4.5.1. Les spectrometres a dispersion en énergie (EDS)
11.4.5.2. Les spectromeétres a dispersion en longueur d’onde (WDS)

[1.5. Conclusion

Références bibliographiques

33



Chapitre 11 Techniques expérimentales

[1.1. Introduction

Une couche mince d’ un matériau donné, est, par définition, un empilement d’ atomes déposés
sur une surface appelée substrat, et dont I'une des dimensions, a savoir |’épaisseur, est
fortement réduite de telle sorte qu’ elle s'exprime en nanometres. Leurs propriétés physiques
sont étroitement liées aux parametres de dépot [1,2].

Ce second chapitre s articule en deux parties. Dans la premiére partie nous allons donner un
apercu sur les techniques de dépdt des couches minces, en précisant la méthode utilisée pour
élaborer nos échantillons. La seconde partie traite des divers dispositifs de caractérisation
utilisés durant ce travail.

[1.2. Techniques d’ @aboration des couches minces

L’ élaboration d’une couche mince est une étape tres importante, car les propriétés physiques
du matériau résultant dépendent de la technique du dépbt. Il est donc important de choisir la
méthode d éaboration la plus appropriée a |'application recherchée et de contréler au
maximum |les conditions d' éaboration.

On distingue deux grandes catégories de méthodes d'éaboration de couches minces : les
méthodes physiques et les méthodes chimiques. Les méthodes physiques (utilisant du matériel
lourd et nécessitant un environnement sous vide) sont, en géenéral, utilisées en recherche, alors
gue les méthodes chimiques sont plutét utilisées industriellement, a cause de leur meilleur
rendement. Dans |e domaine des films minces magnétiques, il nous faut maitriser des dépots
ayant des épaisseurs de quelques angstroms, et ceci est beaucoup plus facile aréaliser avec les
méthodes physiques. Nous donnons le principe des techniques utilisées actuellement :
I’ évaporation sous vide, la pulvérisation, I'épitaxie par jets moléculaires, et |'ablation laser.
Parmi les méthodes chimiques, nous citons la CVD (Chemical vapor deposition),
I’ électrodéposition, le sol gel et spray pyrolyse.
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Figurell.l: Les méthodes de dépdt des couches minces.

[1.2.1. Evaporation sousvide

Cette technique consiste a chauffer sous vide le matériau que I’on veut déposer. L’ énergie
vibratoire des atomes constituant le matériau dépasse I'énergie de liaison et provoque
I’ évaporation, la phase vapeur se condense sur le substrat. Ceci conduit & la formation d’une
couche mince. Pour éviter tous les risques de contamination, cette technique nécessite un vide
pousse [3,4]. Le chauffage dans cette technique s effectue par plusieurs méthodes :

[1.2.1.1. Evaporation par effet joule

C'est la technique que nous avons utilisée pour éaborer les échantillons étudiés dans ce
travail de these. Cette technique utilise un courant éectrique intense qui chauffera, par effet
joule, un creuset ou filament généralement fabriqué a base de métaux réfractaires (tungsténe,

tantale, molybdéne ...) dans une chambre sous vide de I’ ordre de 10°a 10 Torr.
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Figurell.2: Schéma d’un béti d’évaporation par effet joule.
[1.2.1.2. Evaporation par bombardement d’ électrons
Cette technique consiste a bombarder le matériau a évaporer par un faisceau d éectrons
accélérés par un champ éectrique et focalisés par voie éectromagnétique vers la cible a
évaporer, qui est placée dans un creuset en cuivre refroidi par eau. Elle est devenue la
technique la plus utilisé parmi les techniques sous vide [5-7].

[1.2.1.3. Evaporation par induction

Dans ce cas, la substance a évaporer est placée dans un creuset en matériau diéectrique. Ce
creuset est entouré d’une bobine alimentée en courant aternatif haute fréquence, qui induit
des courants é ectriques dans |e matériau provogquant ainsi son échauffement.

[1.2.1.4. Evaporation par arc électrique

L’ évaporation est réalisée par une décharge électrique entre le creuset (cathode) et une anode.
[1.2.2. Pulvérisation cathodique

La pulvérisation cathodique [8] consiste a déposer, sur un substrat, des atomes arrachés a une
source solide par une décharge luminescente (ou plasma).

Le bati est composé d'une enceinte & vide (10* & 10° Pa) [9], dans laguelle la cible,
constituée du matériau a pulvériser, est fixée sur la cathode. Les substrats a recouvrir sont
placés sur I’ anode.

L’ expérience consiste a ioniser I'argon, gaz chimiquement inerte, entre I’ anode et la cathode,
en appliquant une décharge éectrique. Cette ionisation provoque |’apparition d’'un nuage
luminescent appelé plasma, localisé entre les deux électrodes. Ce plasma est compose
d atomes neutres, d'ions positifs Ar+ et d' éectrons. Lesions Ar+ sont accélérés par le champ
électrique en direction de la cible. Celle-ci est ainsi bombardée par des ions relativement

lourds qui arrachent les atomes dont elle est constituée. La vapeur métallique qui découle de
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cette pulvérisation est ensuite condensée sur le substrat, formant une couche mince du méme
matériau que celui delacible.

Plusieurs dérivés de cette technique existent pour contourner certains problemes.

[1.2.3. Lesdivers systemes de pulvérisation

Il existe plusieurs systemes de pulvérisations. Le plus simple et le plus ancien est |e procédé
diode en tension continue. 1l n’est plus beaucoup utilisé car 1a vitesse de dépdt est faible, les
tensions utilisées sont importantes (entre 3 et 5 kV) et seuls les matériaux conducteurs
peuvent étre déposés. En effet, au cours de la pulvérisation de matériaux isolants, les charges
positives s'accumulent sur la cathode et la tension effective chute rapidement entre les 2

électrodes, provoquant I’ arrét de la pul vérisation.

Ainsi, le procédé de pulvérisation radiofréquence est apparu. Ce procédé est utilisé pour
palier aux problémes de polarisation des cibles isolantes au champ électrique. Pour
dépolariser 1a cible on applique une tension radiofréquence (13 a4 27 MHz) [6,10].

Afin d augmenter les vitesses de dépéts, la plupart des bétis de pulvérisation sont équipés
d' une cathode dite magnétron. Il s'agit d'un aimant permanent placé dans la cathode qui
permet d’ appliquer un champ magnétique parallele a la surface de la cathode, et donc de la
cible. Le systeme magnétron permet de confiner un plasmatrés dense pres delacible, ce qui a
pour effet d’ augmenter le taux de pulvérisation. Les tensions utilisées sont également plus
faibles.

Il existe aussi un autre procedé de pulvérisation dit triode, mise au point pour la premiere fois
par Ivanov et a [7]. Des électrons auxiliaires peuvent étre produits par thermo-émission par
une troisieme électrode. Ces électrons permettent d’ entretenir le plasma a une pression de gaz
rare plus faible, aux alentours de 10 mbar [11].

[1.2.4. Epitaxie par jet moléculaire (MBE)

La technigue MBE (Molecular Beam Epitaxy) est le procédé le plus fiable pour le dépbt des
couches minces, parmi les autres méthodes physiques [5]. Le principe de cette technique
consiste a évaporer le matériau que I’on veut déposer en le chauffant par effet Joule (fil
résistif), par rayonnement (cellule Knudsen) ou par bombardement électronique (canon a
électrons). La croissance des couches minces cristalines se fait dans une enceinte avec un
environnement ultravide (UHV) aux aentours de 10™* Torr [7,12], ce qui implique que le flux
d’ atomes évaporés est directionnel : les atomes se déplacent en ligne droite sans aucun choc
avant de se déposer sur le substrat. C’est pour cette raison qu’on parle de jet moléculaire ou
atomique. Cette technique permet de controler in-situ, et avec une grande précision,
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I’ épaisseur, la composition et la morphologie de la couche. La technologie par croissance
épitaxiale offre de grands avantages pour la fabrication des matériaux destinés aux
applications de la micro et optoélectronique [13], et est couramment utilisée pour la synthése

de couches minces magnétiques.
[1.2.5. Ablation laser (PLD)
L’ ablation laser (Pulsed Laser Deposition, PLD) est une technique de dépdt, qui consiste a

focaliser un faisceau laser intense sur la surface d une cible, placée dans une enceinte sous
ultra vide, afin d’'entrainer |’éection de matiere sous forme de plasma. Cette matiére se
dépose ensuite sur un substrat approprié situé en vis-avis de la cible pour former un
revétement [3,14,15]. Les avantages de la PLD sont multiples. C’ est un procédé de laboratoire
qui permet le dépdt d’ une multitude de composés de haute pureté allant des supraconducteurs
a haute température aux matériaux magnétiques durs [16]. La pureté des dépbts ne dépend,
dans ce cas, que de la pureté de la cible utilisée. Le principal avantage de cette technique est
le dépbt a température ambiante, permettant ainsi le revétement sur tout type de substrats
allant des semi-conducteurs aux matériaux polymeéres [16].

[1.2.6. Electrodéposition

L’ électrodéposition est un processus d oxydo-réduction, permettant de déposer un métal sur
une surface a partir d une solution contenant les ions du métal, par le passage d’un courant
électrique. L’ électrode sur laguelle se produit une réduction, et donc un dépbt métalique, est
appel ée électrode de travail (cathode). Le transfert éectrique est assuré par une oxydation sur
la contre électrode (anode). Une éectrode de référence peut étre gjoutée au montage dans le
but de contrdler le potentiel appliqué entre I’ éectrode de référence et I’ é ectrode de travail.
Cette méthode de croissance de métaux par éectrodépdt, découverte par Faraday en 1833, est
une technique actuellement utilisée dans de nombreux procédés de revétement de surface. Ses
applications s éendent de la déposition d’ une couche de protection contre la corrosion sur de
grandes surfaces, ala déposition de couches minces pour I’ industrie de la microél ectronique.
Cette technique est tres peut couteuse, ne necessite pas un vide pousse, et la croissance se fait
a des températures proches de la température ambiante. Les parameétres influencant le dépbt

sont nombreux et permettent des dépots ayant diverses propriétés et diverses microstructures.
[1.2.7. Dépot chimique en phase vapeur (CVD)

Contrairement alaPVD, le procédé de dép6t chimique en phase vapeur (Chemical Vapor
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Deposition, CVD) n'’utilise pas une source de vapeur solide, mais un précurseur gazeux. La
premiére utilisation industrielle (dépbts de tungstene pour la réalisation de lampe a
incandescence) date de 1893 [17]. Le métal est déposé sur un substrat par I'intermédiaire
d’'une réaction chimique qui s effectue en phase gazeuse. Cette méthode d élaboration
nécessite de travailler a de fortes températures comprises entre 600 et 1400°C. L’ épaisseur
des dépobts peut aler du micrometre a plus d’ un centimeétre avec des vitesses de dépbt pouvant
varier de quel ques micrometres a plusieurs dizaines de micrometres par heure (typiquement, 6
um/h) [18]. Les matériaux déposés sont denses, proches de la densité théorique du diamant,
ils sont tres adhérents sur les substrats, et peuvent recouvrir des piéces de formes complexes
avec une bonne homogénéité en épaisseur. La structure granulaire et |’ orientation
cristallographique de croissance peuvent étre controlées. Il existe plusieurs types de CVD,
comme la CVD assistée par laser, la CVD thermique et la CVD assistée par plasma (PCVD)
[6].

11.2.8. La méthode Sol-Gel

Le principe de base du procédé sol-gel (correspondant al’ abréviation de solution-gélification)
est le suivant : une solution a base de précurseurs en phase liquide, se transforme en un solide
par un ensemble de réactions chimiques de type polymérisation a la température ambiante. La
solution de départ est constituée en général par un précurseur, un solvant (en général un
alcoal), parfois un catalyseur (acide ou basique) et de I’eau. Chaque composé est dosé de
facon trés précise, car les propriétés du gel en dépendent. La nature du matériau souhaité
impose le précurseur. Le choix du solvant et du catalyseur est aors dicté par les propriétés
chimiques du précurseur. Ce dernier est |le composé central de la solution.

La méthode sol-gel permet |'élaboration d’une grande variété d’ oxydes sous différentes
configurations (films minces, fibres, poudres). Cette grande diversité, tant de matériaux que
de mise en forme, arendu ce procédé tres attractif dans des domaines technologiques, comme
I’ optique, I’ électronique et les biomatériaux. Elle présente, en outre, |’ avantage d' utiliser une
chimie douce et de pouvoir conduire a des matériaux tres purs et stoschiométriques.

Le dépdt des couches minces par la méthode sol-gel peut étre réalisé par les méthodes de dip-
coating (trempage-retrait), spin-coating (enduction-centrifuge) ou de dépbt micro-gouttes
[19].

[1.2.9. Dépbt par spray pyrolyse

Le dépbt de couches minces par la technique spray pyrolyse, se traduit par la pulvérisation
d’ une solution d'un sel de métal sur un substrat chauffé, ou il se produit une réaction
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chimique qui permet d’obtenir un film mince aprés évaporation des produits volatils de la
réaction. La température du substrat permet |’ activation de la réaction chimique en surface.
L'avantage de cette technique est sa simplicité : elle ne nécessite pas de groupes de pompage
comme la quasi totalité des méthodes des dépbts de couches minces. Méme des dépbts
multicouches peuvent étre facilement préparés en utilisant cette technique. Le spray pyrolyse
a été employeé depuis plusieurs décennies dans I’ industrie du verre [20] et dans la production
depilesolaire[21].

[1.3. Appareillage utilisé

[1.3.1. Description de |’ évapor ateur
Dans ce travail nous avons éaboré, sous vide, des couches minces de I'aliage CoPd par la
méthode d’ évaporation par effet Joule. L’ évaporateur utilisé est constitué de trois parties: la

chambre de travail, |e groupe de pompage et |e systeme d’ alimentation.
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Figurell.3: Bati d’évaporation.
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La chambre de travail de notre évaporateur est un cylindre ou cloche démontable, en verre, et
gui repose sur une platine munie d’'un joint de caoutchouc circulaire et graissé (par de la
graisse a vide). Dans cette chambre on trouve le creuset, I’éément qui porte le matériau a
évaporer. Bien entendu, on doit veiller & ce que le matériau du creuset ne doit pas avoir une
température de fusion plus basse que celle du matériau a évaporer ; il doit aussi avoir une
bonne conductivité électrique. Les creusets les plus courants sont a base de tungsténe (W), de
molybdéne (Mo), d’auminium (Al), d’aumine (Al,O3) [22]. Les matériaux a recouvrir
(silicium et GaAs) sont placés sur un plateau métallique, appelé le porte-substrat. Une autre
t6le métallique placée au-dessous du porte-substrat, nommé cache, est fixée au bras mobile
qui permet sa manipulation de I’ extérieur. Le cache est utilisé pour masquer le substrat au

cours du dégazage (figure 11.4).

Creuset

Figurell.4: Chambre de travail.
L’ évaporation du matériau nécessite un vide poussé. Ce vide est assuré par un systeme de
pompage qui comporte deux pompes, montées en série, pour pomper I’air de la cloche vers
" extérieur. L’ une assure un vide primaire entre 10 et 10™ mbar, et |’ autre un vide secondaire
entre 10%et 10'mbar. Dans notre évaporateur, la pompe primaire est une pompe a pal ettes. Le
vide secondaire est assuré par une pompe a diffusion d huile, ou une huile est chauffée en bas
de la pompe ce qui entraine son évaporation. Cette huile se condense sur les parois refroidies
par |’ eau, les molécules de gaz piégées et portées par |’ huile sont pompées vers |’ extérieur par
la pompe primaire. Les vides primaire et secondaire sont respectivement contrélés par une

jauge Pirani et une jauge Penning.
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Figurell.5: Principe de la pompe a palette(a) et pompe a diffusion d’huile(b).

Le systeme d aimentation dans notre évaporateur assure le chauffage du creuset par effet
Joule, les connexions électriques se faisant en raccordant leurs extrémités a des serre-files

massifs en cuivre.
I1.4. Techniques de caractérisations

Il existe de nombreuses techniques permettant de faire une caractérisation structurale et
magnétique de couches minces. Parmi ces méthodes, nous allons faire une bréve description

de celles que nous avons utilisées.
[1.4.1. Profilometre mécanique

La profilometrie est une méthode de mesure d'épaisseur, simple et rapide a mettre en oeuvre.
Le principe de fonctionnement de |’ appareil est le suivant : un stylet a pointe diamantée trés
sensible balaie la surface de I’ échantillon; les irrégularités de la surface du dépbt analysé se
traduisent immédiatement par une variation dans la position verticale de ce stylet, qui est alors
transformée en tension éectrique grace a un transformateur différentiel; un convertisseur
analogique-numeérique, permettant de stocker les résultats dans la mémoire de |’ appareil,

assure aors le lien avec le logiciel. On obtient alors sur I'écran de contréle la variation
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verticale de la position du stylet en fonction de la distance qu’il a parcourue sur |’ échantillon
[23].

En pratique, les mesures des épaisseurs des depbts ont été effectuées sur le principe de la
« différence de marche ». Les substrats sont fixés sur le porte-substrat au moyen de vis munis
de rondelles. Les rondelles recouvrant les substrats jouent le role de masque, il est alors
possible aprés dépdt de mesurer |’ épaisseur par différence d' altitude entre le substrat vierge et

le dépot.
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Figurell.6: Principe de mesure d’une épaisseur.
[1.4.2. Magnétometre a échantillon vibrant (VSM)

Le principe de la mesure consiste a faire vibrer verticalement, a une fréquence f et avec une
amplitude constante, un échantillon magnétique placé au centre d’ un bobinage de mesure.
Le flux induit dans les bobines de détection par un échantillon de moment m, soumis a une

vibration mécanique (mouvement sinusoidal) s écrit :

B
9z=7m (11.1)

B étant le champ magnétique crée par un courant | au centre de la bobine.
Lavariation de flux magnétique induit une tension dans les bobines :

_ _dez_ _dBW) dz
V= = - o, m (1.2)

La mesure consiste a détecter cette différence de potentiel induite qui est directement
proportionnelle au moment magnétique du matériau.

Cette technique est assez facile a mettre en oeuvre et permet une caractérisation avancée des
propriétés magnétiques d’' un matériau. En effet, en plus de la mesure de cycles d’ hystérésis, il
est possible deffectuer des mesures angulaires donnant ains des informations sur
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I’ anisotropie de I’ échantillon. Un autre atout de cette technique concerne I’ aspect quantitatif :
on a accés a la valeur du moment magnétiqgue (moyennant une connaissance précise du
nombre d' atomes magnétiques présents dans le matériau).

La sensibilité des VSM est souvent comprise entre 10 et 10'° Am2. Le facteur limitant la
sensibilité est principalement le bruit transmis du systeme vibrant aux bobines de mesure [24,
25].

Systéeme de
vibration
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Tige de verre support Bobine de

d’'échanttillon mesure
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]
o
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o
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o
=
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Figurell.7 : Schéma de principe d’un magnétometre a échantillon vibrant (VSM).

Différentes configurations de mesure sont possibles dansun VSM (Figure 11.8)

e Mesure avec un champ magnétique paralléle au substrat, utilisé dans le cas ou |'axe de facile
aimantation se situe dans le plan. Dans cette configuration, il est possible de mettre en
évidence une anisotropie magnétique dans le plan, s elle existe, par |'application d’un champ
magnétique externe dans différentes directions (Figure 11.8 (a)).

e Mesure avec un champ magnétique perpendiculaire au substrat, utilisé lorsque |'aimantation
est perpendiculaire au substrat ou dans un plan perpendiculaire au substrat (Figure 11.8 (b))
[26].
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Figurell.8: Configurations de mesures magnétiques dans le VSM.

11.4.3. Microscope a Force Atomique (AFM)

La microscopie a force atomique (AFM) est fondée sur la mesure des forces d’interaction
entre une pointe idéalement atomique, fixée al’ extrémité d un levier (cantilever) et les atomes
de surface de I'échantillon (forces de répulsion ionique, forces de van der Waals, forces
électrostatiques, forces de friction, forces magnétiques...). Les déplacements se font grace a
une céramique piézoélectrique, et la déflexion du cantilever est suivie a I’aide d un faisceau
laser réfléchi par le cantilever et détecté par une photodiode.

Il existe plusieurs modes :

* le mode contact : en mode contact, les principales forces entre la pointe et la surface sont des
forces répulsives, a tres courte portée et c'est dans ce mode gu’ est obtenue la résolution
atomique. Deux modes d’imagerie sont possibles : e mode hauteur (la force soit la déflexion
du cantilever est maintenue constante par une boucle d’ asservissement agissant sur la hauteur
du matériau piézoélectrigue, on enregistre les déplacements en z) et le mode force (la hauteur
est constante et I’on enregistre la déflexion du cantilever). Le mode contact est le mode
permettant d’ obtenir la meilleure résolution topographique, mais il peut endommager la
pointe et |’ échantillon.

* le mode tapping : le cantilever oscille ala surface de I’ échantillon a une fréquence proche de
sa fréquence de résonance. L’'image hauteur représente la topographie de la surface
(I’amplitude des oscillations est maintenue constante en agissant sur la hauteur du matériau
piézoélectrique), et I'image amplitude représente la variation de la racine carrée de
I"amplitude.
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Il existe différentes variantes de la microscopie a force atomique, comme : la microscopie a
force magnétique, la microscopie a force éectrostatique, la microscopie « résiscope » ou

AFM a pointe conductrice [24].
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Figurell.9: Représentation schématique d'un microscope a force atomique(AFM).

[1.4.4. Diffraction desrayons X

La diffraction des rayons X est une méthode usuelle de caractérisation des matériaux. Elle
renseigne sur la structure cristaline et la nature des composés analyses. Elle apporte
eégalement des informations sur chacune des phases qui composent un matériau polyphasé,
ains que leurs proportions respectives.

Le principe de cette méthode d’ analyse est basé sur la capacité des atomes d’'un matériau
cristallin a diffuser un faisceau incident de rayons X. Celui-ci est produit par une source qui
émet un rayonnement X de longueur d’ onde connue, et de I’ ordre de grandeur des distances
interatomiques (A). Les interférences sont alors alternativement constructives ou destructives,
donnant naissance a un diffractogramme. Celui-ci représente I’intensité du faisceau diffracté
en fonction de deux fois|’angle d’ incidence.

Selon les directions de I'espace, le flux de photons est plus ou moins important, et ces

variations sont al’ origine des différences d’ intensités des pics.
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Figurell.10 : Diffraction des rayons X par un reseau cristallin.

Les matériaux cristallins sont composés d’atomes arrangés périodiquement dans toutes les
directions de I’espace. Ils forment ainsi un réseau caractérisé par des familles de plans
cristallographiques, identifiés par les indices de Miller (h, k, I). Les distances interplanaires
(d) sont équivalentes pour chague plan de la méme famille. La Figure 11.10 schématise le
principe physique a la base de la diffraction des rayons X par un réseau cristallin. Le rayon
incident monochromatique de longueur d’onde A frappedchantillon selon un angle 6. Les
rayons diffractés formeront une interférence constructive si la différence de chemin optique
entre deux plans est un multiple de A. Pour un certain A, cette condition est liée ad et a0 selon
laloi deBragg [27]: n A=2d sin 6 (11.3)

n représente |’ ordre de la diffraction,

Le phénomeéne de diffraction alieu uniquement lorsgue laloi de Bragg est satisfaite, et I’angle
de diffraction est alors égal a®.

Dans le cas des films minces, deux types d’ anal yses sont généralement appliqués.

Dans un premier temps, on peut opérer a incidence rasante, st fixe pendant toute la
durée de I’analyse, et généralement de I’ ordre de 2°. Cela permet de limiter la profondeur de
pénétration du faisceau incident et de minimiser la contribution du substrat dans la diffraction.
Dans un second temps, on peut également opérer en configuration 6-20, o I’angle
d’incidence varie proportionnellement avec |’angle du détecteur. Cela permet de sonder la

totalité des familles de plans qui composent I’ échantillon [28].
[1.4.4 .1. Déermination delataille des cristallites

Dans I’anayse de diffraction, la largeur des pics apporte des informations sur la structure du

matériau étudié. On peut ains déterminer la taille des cristalites et les microdistorsions
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présentes dans le matériau. En général, lataille des cristallites est déterminée en mesurant la
largeur a mi-hauteur du pic de Bragg et en utilisant la formule de Scherrer [29], en premiére
approximation donnée ci dessous. Cette formule montre que I’ éargissement (caractérisé par
lalargeur intégrale) est inversement proportionnel ala dimension apparente des domaines de

diffraction cohérente (L) :

KA

L= A(20) cos 6

(11.4)

L: latalledes grains,

K : constante de Scherrer dont la valeur dépend de la forme des cristallites (généralement
proche de 1)

A: la longueur d’onde,

A (20) : lalargeur ami-hauteur du pic de Bragg d’intensité maximale.

0: position du pic.

La distorsion (la microcontrainte) peut aussi étre évaluée selon la relation de Stokes
Wilson [30]:

e=22= (11.5)

€ : distorsion,
B : Largeur integrale.
[1.5.5. Spectrométrie de fluor escence X

La spectrométrie de fluorescence X est une technique d analyse chimique permettant de
déterminer la composition élémentaire d'un échantillon. Le principe consiste a irradier
I’ échantillon par un faisceau de rayons X. Sous|’ effet de cesrayons X, les atomes constituant
I’ échantillon passent de leur état fondamental a un état excité (les photons X émis ont la
capacité d’arracher des électrons situés sur les couches proches du noyau des atomes). Les
atomes ionisés tendent alors a revenir a I’éat d équilibre (un éectron d une couche plus
externe va venir combler la lacune laissée par |I'électron qui a été gecté) en libérant de
I’énergie sous forme de photons X caractéristiques des atomes qui constituent I’ échantillon.
L’analyse de ce rayonnement X secondaire permet a la fois de connaitre la nature des

éléments chimiques présents dans un échantillon ainsi que leur concentration massique [31].
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Figurell.11 : Excitation et désexcitation d'un atome : (a) Excitation au niveau K, (b)

Désexcitation radiative.

Pour I’ analyse du rayonnement de fluorescence X émis par I’ échantillon, il existe deux grands
types d' appareillage : les spectrométres a dispersion en longueur d onde (WD-XRF,
Wavelength Dispersive X-ray Fluorescence Spectrometry) et les spectrométres a dispersion

en énergie (ED-XRF, Energy Dispersive X-ray Fluorescence Spectrometry).
[1.4.5.1. Les spectrométres a dispersion en énergie (EDS)

L’ analyse par fluorescence X adispersion d énergie (ED-XRF), consiste a utiliser directement
un détecteur semi-conducteur (classiquement des détecteurs Si(Li) Silicium dopé au lithium)
ou un détecteur au silicium a diffusion (Silicon Drift detector, SDD) connecté a un
amplificateur. Ce type de détecteur est basé sur la création des paires éectrons-trous et
convertit les photons X en charge électrique, et |I'amplificateur transforme le signal en
impulsion éectrique. L’amplitude du signa recueilli apres amplification est donc
proportionnelle a I'énergie du photon incident. Les éléments et leurs concentrations sont
identifiés en comptant les signaux a différents intervalles d’ énergie. Un analyseur multi-canal
permet I’arrangement du nombre de photons détectés en fonction de leurs énergies, et la

construction de I’ ensemble du spectre de fluorescence X de I’ échantillon [32].

[1.4.5.2. Les spectrométres a dispersion en longueur d’onde (WDS)

Dans cette seconde catégorie de spectrometres, connus pour leur trés bonne résolution
spectrale, le rayonnement de fluorescence X émis par les atomes constituant I’ échantillon est
collimaté par un systeme de fontes appel ées fontes de Soller ou collimateur en un faisceau de
rayons paraléeles (pour concentrer le rayonnement) vers un crysta analyseur. Celui-ci
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diffracte ces rayonnements selon des angles lié ala longueur d’ onde de chaque raie par laloi

deBragg: 2dsin @ =n 1
d
A

0 : angle d’incidence du rayonnement X

n : ordre de réflexion (entier positif)

Le principe de cette méthode consiste ainsi a orienter le cristal analyseur dans une directior®
et le détecteur dans la direction 2. Pour chaque orientation (6, 20) on ne peut détecter qu’ une
seule longueur d’onde A. Par conséquent, pour analyser un échantillon renfermant plusieurs

éléments chimiques, on est amené afaire un balayage pas a pas pour observer toutes les raies

caractéristiques [33].

(11.6)
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Figurell.12 : Principe de la spectroscopie de fluorescence X.

L’ échantillon, soumis a I'excitation d’une source primaire de rayons X émet un
rayonnement de fluorescence qui peut conduire a deux types de spectres réunisici sur
lafigure : 1) Spectre en énergie (ED—XRF) obtenu directement au moyen d’ une diode
dont le signal différe selon I’ énergie de chaque photon incident ; 2) Spectre en longueur

d’onde (WD—XRF) obtenu par rotation d'un cristal faisant office de réseau montage

goniomeétrique comportant un (ou plusieurs) détecteur mobile.
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[1.5. Conclusion

Dans ce chapitre nous avons donné, dans un premier temps, un apercu sur les méthodes
d’ élaboration physiques et chimiques des couches minces, et nous avons décrit |’ appareillage
de I’ évaporation sous vide utilisé pour I’éaboration de nos échantillons. Par la suite, nous
avons présenté les techniques de caractérisation utilisées pour déterminer les propriétés

structural es, morphol ogiques et magnétiques de nos couches minces.
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[11.1. Introduction

Les propriétés des couches minces dépendent tres fortement de leur structure cristaline
(paramétre de maille, symétrie du réseau cristalin, planéité des couches...), c’est pourquoi
une caractérisation structurale préalable est nécessaire a toute éude de leurs propriétés
magnétiques.

Dans le chapitre précédent, nous avons décrit le dispositif de dépét, ainsi que les différentes
techniques de caractérisations utilisées dans |e cadre de cette étude. Ce chapitre est consacré a
I’éaboration et a la caractérisation structurale et morphologique de nos couches minces de
I"alliage CoPd d' épaisseur 150 nm déposées sur des substrats de GaAs (100) et de Si(100).
L’influence de la composition sur la taille des grains, le paramétre de maille, larugosité et la

contrainte est discutée.

[11.2. Conditions d’éaboration des échantillons

Nos échantillons ont éé réalisés par évaporation sous vide, par effet Joule, au Laboratoire
d'Etudes des Surfaces et Interfaces des Matériaux Solides (LESIMS), du Département de
Physique de la Faculté des Sciences de I’ Université Ferhat ABBAS Sétif 1.

Afin d’ éviter la contamination de nos couches minces, |’ enceinte et tout ce quelle contient (le
porte substrat, le cache, les tiges de connexion...) ont été nettoyés a I’ eau, frottés par du
papier verre puis par nettoyage chimique a I’ éthanol. Les substrats de GaAs et de Si sont
fournit nettoyés et prétsal’emploi.

Le matériau a évaporer est un méange d’ une poudre de Cobalt et de Palladium, placé dans un
creuset de tungsténe enrobé d’ alumine, a une distance de 8 cm environ du porte substrat, ou
sont fixés les substrats de GaAs et de Si.

Une fois le systeme mis en place et le groupe de pompage mis en service, on réalise un vide
de I’ordre de 107 mbar avant le dépdt. Ensuite on fait augmenter le courant jusqu’a 250 A.
Cette valeur de courant assure la température d’évaporation de Co et de Pd. La pression
durant |e dépot est meilleure que 2x10° mbar.

[11.3. Mesure des épaisseur s et déter mination des concentrations

Les épaisseurs de nos échantillons ont été mesurées avec un profilométre mécanique de

marque Dektak 150 au Laboratoire de génie de I'environnement(LGE), a I’Université
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Abderrahmane Mira de Bejaia. La composition chimique des échantillons a été déterminée
par la technique XRF (X-ray fluorescence) a I’ unité de recherche des matériaux émergents
(URME) de I'Université Ferhat ABBAS Sétifl, al’aide d'un spectrometre a dispersion de
longueur d’onde ZSX IV Rigaku. Ce spectromeétre fonctionne a une température de 36.50°C
et une pression de 2.9 Pa et est équipé d'un tube de rayon X, avec une tension d’ accél ération
de 50 keV et un courant de 100 mA.

L’ épai sseur mesurée de nos couches minces est de 150 nm, et les valeurs des concentrations

obtenues sont présentées dans letableau |11.1.

Pd (%at.)

Co (%at.)

Tableau I11.1: Concentrations des films CoPd/GaAs et CoPd/Si.

[11.4. Lastructurecristallographique

Les analyses par la diffraction des rayons X ont été effectuées a I’ Université Abderrahmane
Mira de Bejaia, a |’aide d'un diffractométre Siemens D500. Les rayons X ont été produits a
partir d’une source de radiation Cu Ka, ayant une longueur d’ onde de 1.5406 A avec une
tension d'accélération de 30 kV et un courant de 40 mA. Les diffractogrammes sont
enregistrés en mode réflexion 6/20 ; le détecteur donc tourne avec un angle@tandis que le

goniomeétre qui porte I’ échantillon tourne avec un angle 6. La structure cristalline est évaluée
a I’aide du logiciel Match et par comparaison aux données des fiches ASTM (American
Society for Testing Materials) qui permet |’identification des phases cristallines ainsi que

I orientation des pics de diffraction.
[11.5. Analyse des spectres expérimentaux
I11.5.1. Spectres DRX des échantillons CoPd/GaAs

Par comparaison aux données des fiches ASTM et par utilisation du logiciel Match, les
échantillons de CoPd étudiés sont monocristallins et ont une structure cubique a faces

centrées (c.f.c.).
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Lafigurelll.lillustre les spectres de diffraction des rayons X des échantillons CoPd déposés
sur les substrats de GaAs .On observe un pic de CoPd situé a@71 .35°, identifié comme
provenant du plan (220) [1]. Par ailleurs, on identifie le pic du systéme hexagona compact
(h.c.p.) de Co(422) [2-6] aux alentours de 26= 72.11°. Les pics de la phase cubique a faces
centrées caractéristiques de Pd ne sont pas visibles sur les spectres, leur intensité étant tres
petite et ils sont donc noyés dans le bruit de fond, a cause de la tres petite quantité du
palladium dans nos aliages. D’ autres pics, non visibles sur les spectres présentés, ont été
observes aux angles (26=59.01, 26=63.67 et 26=64.38°). Ces pics ont été identifiés comme
étant des pics appartenant a la phase CoAs. Les travaux de Sharma [7,8] et Tinouche [9]
confirment |" apparition de la phase CoAs. Les pics d'indices (200) et (311) correspondant aux
réflexions des plans réticulaires propres aux substrats de GaAs sont également présents.

— Cog2FPdsg

Co(4 2 2) —— CogPdg
—— CogpFPdag

CoPd(2 2 0) Cov2Pd>sg

—— CogoPd3zy

[ntensity(a.u.)

2607
Figurelll.l: Spectres DRX des échantillons CoPd/GaAs.

On remargue gu'’il réside une différence en intensité pour le pic de CoPd(220) correspondant
a chague échantillon. Le pic le plus intense est observé pour I’ échantillon Cog;Pdo/GaAs et le
pic de moindre intensité correspond a I’ échantillon Co7,Pd,s/GaAs. Aucune corréation n'a pu

étre établie entre la variation de lacomposition en Pd et I’ intensité du pic de CoPd (220).
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111.5.2. Spectres DRX des échantillons CoPd/Si

Les échantillons de couches minces de CoPd déposé sur le substrat Si ont été caractérisés dans
les mémes conditions que ceux présentés précédemment. Les échantillons étudiés sont
monocristallins et ont une structure hexagonale compacte (h.c.p.). Le cobat a imposé sa

structure cristall ographique dans sa phase la plus stable.

Généralement dans la structure hexagonal e compacte, on utilise quatre indices (hkil) (indices

de Miller-Bravais), avec i=-(h+k).

Les spectres de diffraction des rayons X des films de CoPd/Si pour diverses compositions
montrent un pic de cobalt situé a 26= 75.56°, identifié comme provenant du plan (41.5) de la
structure h.c.p. [2]. Le pic aux alentours de 26=74.78°est identifié comme celui de la phase
Cop9Pdp.1 de structure h.c.p. avec lesindices de Miller (11.0) [10].

D’ autres pics non visibles sur les spectres présentés ont été observés aux angles (20=61.71,
20=66.65, 26=67.38°) correspondants aux phases d’interdiffusion PdySi»(243), Co,Si (312) et
Pd,Si(006) respectivement, ainsi que des pics correspondant aux plans réticulaires (400) et
(200) du substrat utilisé.

Sur les figures suivantes nous présentons quelques spécimens de spectres de DRX de la série
CoPd/S.
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Figurelll.2: Spectres DRX des échantillons CoPd/Si.
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[11.6. Paramétres de maille

Le dépouillement des spectres de diffraction X des échantillons CoPd/GaAs présentés
précédemment nous permet de calculer les paramétres de maille de nos échantillons qui ont
une structure cubique, a partir de larelation suivante :

2 AZ

a
h2+k2+12 ~ 4 sin20 (I1.1)

a le paramétre de maille.

A: longueur d’ onde des rayons X et est égale 41,5406 A.
0: I’angle de diffraction.

h, k, I : lesindices de Miller.

Le tableau 111.2 montre les parametres de maille des films CoPd/GaAs pour différentes

compositions.

Comparé a la valeur du paramétre de maille de CoPd massif calculé a partir de la relation

suivante :
a=dVhZ+k?+12 (System cubique) (111.2)
Pour les réflexions (220)
Boulk (220) = Obuik(220V8
Obuik (220) = 0.133 nm [11]
Aoulk (220) = 0.376 nm.

Les vaeurs trouvées pour nos échantillons présentent une déformation sous forme de

compression.
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s3 4 S5
Pd (%at.) 20 28 31
Co (%at.) o1 80 72 69

Paramétre de maille JokyARENORY(0] 0370  0.370 0.375

a (nm)

Tableau I11.2 : Paramétres de maille des films CoPd/GaAs.

Les paramétres de maille des échantillons CoPd/Si, qui ont une structure h.c.p., sont calculés
en utilisant laformule de Bragg :

2dsin @ = ni (1n.3)
0 : I’angle de diffraction.
d: ladistanceinter-réticulaire.
A : lalongueur d’onde des photons utilisés.
Pour les structures hexagonales, on utilise laforme quadratique de laformule de Bragg :

n? _ 4sin’ 0

Q(hkl) = AR = 2 (I11.4)

T 2

Dans le systeme hexagonal : a=b#c¢ et a=B=E , y=?

4 h?>+k*+hk | I?
Q(hkl) _ET-I_C_Z (11.5)
Pour les réflexions (hk0) on ne peut déterminer que lavaleur de a
__ AWh%+k%+hk

= " Bsine (111.6)

62



Chapitre 111 Propriétés structurales

S3 A S5

Pd (%at.) 20 28 31

Co (%at.) 80 72 69
Parameétre de maille . / 0254 0.254

a (nm)
Tableau I11.3 ; Paramétres de maille des films CoPd/Si.

[11.7. Taille des grains et microdéfor mations

Nous avons vu, au chapitre I, que nous pouvons calculer la taille des cristallites (L) en
utilisant la formule de Scherrer [12,13]. Le stress mécanique présent dans les couches minces
est estimeé en utilisant |’ équation de Stocks Wilson [14,15].

Les valeurs obtenues pour les échantillons CoPd/GaAs sont présentées dans le tableau 111.4.

Pd (%at.)

Co (%at.)

L (nm)

£ (%)

Tableau I11.4: Taille des grains selon I’orientation (220) et stress des films CoPd/GaAs.

On observe que lataille des grains varie entre une valeur minimale (L=4.8 nm), correspondant
a |"échantillon Cog,Pdg/GaAs, et une valeur maximale (L=21.6nm) correspondant au film
CoggPd31/GaAs. Pour la déformation, la plus grande déformation (¢=4.88%) est observée pour
I” échantillon Cog,Pdg/GaAs, contrairement a la couche CogoPds1/GaAs qui subit e minimum

de stress mécanique (¢=1.70%).

Tous les échantillons élaborés sont sous stress mécanique, probablement di au
désaccord de maille (lattice mismatch) entre le film de I’ alliage CoPd et le substrat de GaAs
qui est éga a -33%. Méme conclusion pour les couches minces de CoPd déposées sur des
substrats de MgO (111) par pulvérisation dont le désaccord de maille entre le film et le
substrat est égal a(-10%) [16].
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Les résultats correspondants aux couches minces de CoPd déposées sur le substrat de Si ont

été regroupés dans letableau I11.5.

Sil S2

Pd (%at.) 8

9
Co (%at.) 92 01 80 72 69
L (nm) 99.2 107.7 / 81.6 100.6

£ (%) 411 037 / 0.38 0.43

Tableau I11.5: Taille des grains selon I’orientation (11.0) et stress des films CoPd/Si.

Pour les échantillons CoPd/Si la taille des cristalites varie entre une valeur minimale
L= 81.6 nm correspondant a la couche Co7, Pd,s /Si et une valeur maximale de L= 107.7nm
pour |’ échantillon Cog; Pdg /Si.

La déformation mécanique varie entre une valeur minimale (¢=0.37%) pour |’échantillon
Cog; Pdg /Si et une valeur maximale (¢=4.11) pour |’ échantillon Cog, Pdg /Si.

Lafigure I11.3 montre I’ évolution de la taille des cristallites en fonction de la concentration
de Pd des couches minces de CoPd déposées sur des substrats de GaAs et de Si. On observe
que I'évolution de la talle des cristalites et de la microdéformation des échantillons
CoPd/GaAs et CoPd/Si est similaire. On remarqueune augmentation de la taille des
cristallites suivie par une diminution puis une autre augmentation.

L’ effet du substrat observé dans notre cas sur la taille grains et les déformations dans les
couches minces est un effet quantitatif.
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100 ./ \ u
| [Fa— CoPdiGand /
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Figurelll.3: Evolution de la taille des grains en fonction de la concentration de Pd.

L’ effet de la taille des grains des échantillons CoPd/GaAs sur le stress est trés intéressant. |
est illustré sur la Figure 111.4. Ce dernier diminue avec |’augmentation de la talle des
cristalites. En effet, lorsque la taille des grains augmente, les films sont moins stressés et la
différence entre la valeur du parametre de maille mesuré et celle du corps massif (bulk)

diminue, et par conséquent, le stress diminue.

5L
4L
3
24
3L
2L
40 80 120 160 200 240
L(A)
Figurelll.4 : Evolution du stress en fonction de la taille des grains des échantillons
CoPd/GaAs.
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[11.8. Morphologie

En général, la rugosité de surface est une propriété inévitable dans la plupart des solides et
joue un role tres important dans la physique des couches minces. La rugosité « rms » (root
mean square, en anglais) modifie les caractéristiques ferromagnétiques des couches minces et

perturbe les processus de retournement de I’ aimantation [17,18].

Du point de vue industriel, il est important de limiter et contrdler la rugosité de surface des
alliages ferromagnétiques dans la mesure ou ils servent de supports magnétiques de
I'information: (bandes magnétiques, magnétographie). En effet, pour limiter les pertes
magnétiques par hystérésis, il est nécessaire de réduire au maximum larugosité. Ainsi dansle
domaine de I’information, il est préférable d’ avoir des couches planes plutdt que des couches
texturées et rugueuses.

Dans ce travail de thése, I'é&at de surface des couches minces de CoPd a été observé par un
microscope a force atomique au Laboratoire de Chimie, Ingénierie des Matériaux et
Nanostructures (LCIMN) de I’Université Ferhat ABBAS Sétif1l. Le microscope utilisé pour
I"acquisition des images AFM en mode non contact, est de type. (Sylium research AFM MFP
3D) opérant al’air.

Lafigure I11.5 présente des images AFM en 2D et 3D sur une zone de 20 pm x 20 um des
couches minces de CoPd de différentes compositions déposées sur des substrats de GaAs. Sur
ces images on observe que les films sont lisses. La surface de la couche contenant 8% de Pd
n’est pas homogene alors que la surface de la couche contenant 31% de Pd est plus dense et
homogene. Cette rugosité de surface va jouer un réle fondamental sur les caractéristiques

magneétiques de nos échantillons (chapitre V).

CngPdg/ GaAs
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Cog1Pdy/GaAs

Cogg szo/ GaAs

Figurelll.5: Images AFM 2D et 3D des couches minces CoPd/GaAs de différentes

compositions.

Lafigure I11.6 présente des images AFM en 2D et 3D sur une zone de 20um X 20um des
couches minces de CoPd/Si de différentes compositions.
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Cog1Pdy/Si

Cog szo/ Si

CozPdog/Si

Cogo Pd31/ Si

Figurelll.6: Images AFM 2D et 3D des couches minces CoPd/Si de différentes

compositions.
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Larugosité de surfaces des différents échantillons a été calculée a partir desimages AFM. Les

valeurs obtenues sont présentées sur letableau 111.6.

Sil S2 =

Pd (%at.) 8 9 20

Co (%at.) 92 o1 80 72 69

rms (nm) 8.4 1 15 11 0.7

Tableau I11.6 : Rugosité de surface des films CoPd/GaAs.

Les mesures de la rugosité des échantillons CoPd/GaAs montrent que la couche
CogoPds /GaAs est plus rugueuse que celle possedant la plus grande quantité de palladium
(C069pd31 / GaAs) .

[11.9. Conclusion

Dans ce chapitre nous avons présenté les conditions expérimentales utilisées durant
I’ élaboration des films minces de CoPd/GaAs et CoPd/Si. La composition des films a été
déterminés par la technique XRF. Pour la caractérisation structurale nous avons utilisé la
technique de diffraction des rayons X. La taille des grains et le stress ont été estimés par la
formule de Scherrer et la formule de Stocks-Wilson respectivement. Nous avons trouvé que
lataille des grains varie entre 4.8 et 21.6 nm pour les échantillons CoPd/GaAs et varie entre
81.6 et 107.7 nm pour les échantillons CoPd/Si. Le stress varie entre 1.70 et 4.88% pour les
échantillons CoPd/GaAs et varie entre 0.37 et 4.11% pour les échantillons CoPd/Si. La
microscopie a force atomique révéle des images de surface lisse pour la plupart des
échantillons CoPd/GaAs, la rugosité de surface variant entre 0.7 et 4.8 nm. Ces valeurs ont

une grande influence sur les propriétés magnétiques.
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Chapitre IV Propriétés magnétiques

IV.1. Introduction

Dans ce chapitre nous présentons les résultats de mesures des propriétés magnétiques
statiques, des films CoPd d’ épaisseur 150 nm déposés sur des substrats de GaAs(100) et de
Si(100) par I'évaporation sous vide, par effet Joule. Une premiére partie décrit les courbes
d hystérésis enregistrées sous un champ magnétique appliqué parallélement a la surface du
film magnétique. La deuxieme partie é&udie I’ influence de la concentration de Palladium et les
propriétés structurales (taille des grains, stress et rugosité) sur les propriétés magnétiques

(aimantation a saturation, champ coercitif et squareness).
IV.2. Comportement magnétique des films CoPd

Les mesures magnétiques ont été obtenues grace a un magnétomeétre a échantillon vibrant,
Vibrating Sample Magnetometer (VSM), en anglais. Les moments magnétiques sont mesurés
selon la configuration paraléle (le champ magnétique appliqué est parallele au plan de la
couche mince). Les courbes d aimantation expérimentales des films montrent des cycles
d’ hystérésis, ce qui confirme que tous les échantillons sont ferromagnétiques.

IV.3. Courbes expérimentales d’ hystérésis
IV.3.1. Cycles d’hystérésis des échantillons CoPd/GaAs

Des exemples de cycles d’ hystérésis des échantillons CoPd/GaAs sont présentés sur la
figure 1V.1 ci-dessous. On remarque que la mgjorité des cycles prennent la forme carrée ou
I"aimantation a saturation et rémanente ont des valeurs trés proches, donc I'axe de facile
aimantation est dans le plan de la couche. Globalement, le champ coercitif des échantillons
CoPd/GaAs varie entre 21 et 251 Oe. Une bonne squareness, S=0.98, est observée pour
I” échantillon Cor,Pds/GaAs.

73



Chapitre IV

Propriétés magnétiques

M/M o

.
_

s S
——CoyPyGaAs /
o / /
1F J s !
——CoygPlyGahs ,/T
0 / /
-lr . IJ/I/‘ 1 |
1F . .
——CopPlylGahs f
0
== T 1
-16 9 0 8 16
Applied field H(kA/m)

FigurelV.1: Cycles d’hystérésis des échantillons CoPd/GaAs.
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IV.3.2. Cycles d’hystérésis des echantillons CoPd/Si

On présente sur lafigure 1V.2, quelques cycles d’ aimantation des couches minces de
CoPd/Si, enregistrés dans la configuration longitudinale(le champ magnétique extérieure est
aplliqué dans |e plan des couches). On observe que tous les échantillons présentent une forme
guas carrée avec un axe d' amantation facile dans le plan de la couche. Globaement, le
champ coercitif des échantillons CoPd/Si varie entre 20 et 46 Oe. La meilleure squareness

(0.65) est observée pour I’ échantillon CoggPdyg /S.
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FigurelV.2: Cycles d’hystérésis des échantillons CoPd/ Si.
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IV.4. Aimantation a saturation

L’amantation a saturation (M;) est une grandeur magnétique essentielle, caractéristique du
matériau étudié. Dans le but d éudier les propriétés magnétiques des couches minces de
CoyPd,.y, il est primordia de la déterminer. Dans le cadre d’ alliages magnétiques, €lle dépend
également de la composition de I'alliage, ce facteur éant d’autant plus important lorsqu’il
s agit d' un alliage composé d’ un élément magnétique et d’un éément non magnétique comme
le CoxPd.«.

Un échantillon massif de cobalt posséde une aimantation & saturation de 1422 emu/cm? [1].

En outre, Ms = 0 pour un échantillon de Pd pur.

Les mesures magnétiques effectuées a I’aide d’'un VSM, donnent des valeurs du moment
magnétique en emu (electromagnetic unity, en anglais). Pour obtenir les vaeurs de
I"aimantation des films nous avons divise ce moment par le volume de I’ échantillon, le
volume étant le produit de I'épaisseur par la surface du film. L’épaisseur de nos couches
minces est déterminée par profilometrie tandis que les surfaces ont éé mesurées
manuellement. Les résultats obtenus sont reportés sur lestableaux V.1 et 1V.2.

Pd (%at.)

Co (%at.) 91

M (emu/cm®) 1152 978 704 584 192

Tableau 1V.1: Valeurs de I’aimantation a saturation des échantillons CoPd/GaAs.

Pd (%at.)

Co (%at.)

M (emu/cm®)

Tableau 1V.2 : Valeurs de I’aimantation a saturation des échantillons CoPd/Si.
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Les couches de |’ aliage CoPd déposees sur GaAs présentent des valeurs de Ms comprise entre
192 et 1152 emu/cm?®, et pour les échantillons CoPd/Si, les valeurs de M; varient entre 198 et
821 emu/cm?®, bien inferieures & I’aimantation & saturation du cobalt massif qui est de |’ ordre

de 1422 emu/cm®,
1IV.4.1. Evolution de I’aimantation a saturation en fonction de la concentration de Pd

La figure 1V.3 représente la variation de I’amantation a saturation en fonction de la
concentration de Pd. On observe que |I’aimantation a saturation diminue graduellement avec
I”augmentation de la concentration de Pd ; cet effet est d0 al” hybridation des orbitales 3d de
Co et 4f de Pd qui induit une polarisation des atomes de Pd [2-4] et les moments des atomes
de Pd sont paralléles au moment de Co. Cette propriété a été également observée par d’ autres
auteurs [5-9]. D’autre part, une diminution plus rapide de I’aimantation a saturation a été
observée pour des échantillons CoCr [4]. Cette évolution est une conséguence du fait que les
moments des atomes de Cr sont antiparalléles aux moments des atomes de Co. Des résultats
similaires ont été observés par d’ autres auteurs [5, 6,10]. Des conclusions identiques ont été
rapportées par Zhang et a. pour I'aliage CoPt [11] et ou ils ont constaté que I’ aimantation a
saturation diminue avec I'augmentation de la concentration de Pt, conséquence de la
substitution de quelque atomes de Co par des atomes de Pt. Rappelons gque la diminution de
I’aimantation a saturation est importante dans le stockage magnétique de I’information, afin

de diminuer le bruit durant lalecture et I’ écriture de I’information des bits informatiques.

Cr (at.%)

FigurelV.3: Evolution de I’Aimantation & saturation en fonction de la concentration de Pd
et de Cr.
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V.5. Aimantation rémanente et squar eness

L’aimantation rémanente est une propriété intrinseque du matériau. Elle est définie comme
étant I’aimantation & champ nul. Pour les média de stockage d’information, |’ aimantation
rémanente (M;) est une donnée fondamentale dont la valeur doit ére éevée pour accroitre
I efficacité de lecture des champs émis par les bits [12]. Si cette aimantation était nulle cela
signifierait que le matériau n’a aucune capacité de mémoire et ne peut donc servir pour
I’ enregistrement magnétique. Pour minimiser le bruit durant la lecture dans les média de
stockage magnétigue a haute densité les vaeurs de I'amantation rémanente et de
I’aimantation a saturation doivent étre sensiblement égales, c'est-a-dire les vaeurs de la

sguareness sont (S= M,/Ms) proche de 1 (cycles carré) [13].

Les tableaux 1V.3 et 1V.4 montrent les vaeurs de |I'amantation rémanente et de la
« rectangularité » (sguareness) des couches minces de CoPd/GaAs et CoPd/Si de différentes
compositions. Ces mesures ont éé effectuées par application d'un champ magnétique

extérieur paralléle au plan de la couche magnétique.

Les valeurs de S sont comprises entre une valeur minimale S=0.41 pour la couche
Cog1Pdo/GaAs et une valeur maximale S=0.98 de |’ échantillon Co7,Pd.s/GaAs, et varient
entre une valeur minimale S=0.31 de I’ échantillon Cog,Pdg/Si et une valeur maximale S=0.65
pour la couche CogoPd/Si. Les valeurs de S indiquent que les moments magnétiques sont

dans le plan de la couche.

Pd (%at.) 8 9 22 28 31

Co (%at.) 92 91 78 72 69
M, (emu/cm®) 485 405 444 484 80

S=M; /Mg 0.42 0.41 0.63 0.98 0.41

Tableau 1'V.3: Valeurs de la squareness et de I’aimantation rémanente des échantillons CoPd/GaAs.

Pd (%at.)

Co (%at.) 92 01 80 78 69
M, (emu/cm®) 253 504 327 88 76

S=M; /Mg 0.31 0.62 0.65 0.35 0.38

Tableau V.4 : Valeurs de la squareness et de I’aimantation rémanente des échantillons CoPd/Si.
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IV.5.1. Evolution de la squareness en fonction de la concentration de Pd

Le rapport de I'amantation a saturation et de |’aimantation rémanente appelée
« rectangularité » est lié intrinsequement au matériau. Alors son évolution en fonction de la
composition de la couche mince est indispensable pour comprendre mieux le comportement

magnétique de la couche ferromagnétique.
IV.6. Champ coercitif

Le champ coercitif est le champ minima qu'il faut appliquer pour changer le sens de
I’amantation. Il est fortement influencé par les propriétés microstructurales de la couche
telles que la composition, la taille et la forme des grains et dépend des mécanismes

d’ aimantation et des mouvements des parois de domaines [ 14].

Le tableau 1V.5 donne les valeurs du champ coercitif extraites des cycles d hystérésis des
échantillons CoPd/GaAs de différentes compositions. Ces valeurs sont confinées entre 21 et
251 Oe. On observe que la plus petite valeur du champ coercitif (H.) correspond ala couche
CoggPd31/GaAs et la plus grande valeur de H. correspond al’ échantillon Cog,Pdg/GaAs.

Pd (%at.)

Co (%at.)

Hc(OE)

Tableau I V.5 : Valeurs du champ coercitif des échantillons CoPd/GaAs.

Le tableau 1V.6 donne les valeurs du champ coercitif extraites des cycles d hystérésis des
échantillons CoPd/Si de différentes compositions. Ces valeurs sont confinées entre 20 et
46 Oe. On observe que la plus petite valeur du champ coercitif H, correspond a la couche

Cog2Pdg/Si et laplus grande valeur de H. correspond ala couche CogoPdyo /Si.

Pd (%at.) 8 9 20 22 31

91 80 78 69

Co (%at.) 92

Ho(O#) 20 33 46 22 21

Tableau I'V.6: Valeurs du champ coercitif des échantillons CoPd/Si.
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IV.6.1. Evolution du champ coercitif en fonction de la concentration de Pd

LafigurelV.4 montre |’ évolution du champ coercitif H en fonction de la concentration de Pd
des échantillons CoPd/GaAs et CoPd/Si. On observe que le champ coercitif diminue jusqu'a
une valeur de 25 Oe pour la couche Cog;Pdo/GaAs, puis il augmente avec |’ augmentation de

la concentration de Pd exception faite du film CoggPd31/GaAs.

L augmentation du champ coercitif peut étre liée au nombre de joints de grains qui a
augmenté du fait de la diminution de la taille des cristallites. Ces joints de grains a la surface
des couches peuvent accrocher les parois, le champ nécessaire pour les décrocher n'en sera
gue plus important d’ ou I’ augmentation du champ coercitif. La diminution du champ coercitif
jusqu’a une valeur minimale pour |’ échantillon CoggPd31/GaAs peut étre due a I’ augmentation

delataille des cristallites jusqu’ a une valeur maximale (L=21.6nm) pour cette échantillon.

ool m f-fCoPd/GaAﬁ

200
D 1504
e}
O
T 1004

504

[ |
./l/ \.
0 T T T T T
5 10 15 20 25 30 b

Pd (%)

FigurelV.4 : Evolution du champ coercitif en fonction de la concentration de Pd.

IV.6.2. Effet de la taille des grains sur le champ coercitif

Les propriétés de la microstructure des films minces influent sur les parametres
magnétiques, tels gque la taille des grains qui joue un role tres important pour le champ
coercitif [15-19]. Dans ce qui suit, nous allons présenter et discuter les résultats obtenues dans

notre étude de I’ effet de lataille des grains sur le champ coercitif.

Lafigure IV.5 montre I’ évolution du champ coercitif en fonction de la taille des grains des

films CoPd/GaAs et CoPd/Si. On observe que le champ coercitif augmente avec la diminution
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de lataille des grains des échantillons CoPd/GaAs. Cette augmentation est probablement due
a I'augmentation du nombre de joints de grains. Ces joints de grains agissent comme des
zones d encrage pour les parois de domaines et génent leur mobilité et affectent I’ énergie
d’ échange, et provoquent donc I’ augmentation du champ coercitif [20]. Cette augmentation de
la coercivité avec la diminution de lataille des grains a été déja observée par d’ autres auteurs
[21-24]. Par contre H; diminue avec la diminution de la taille des grains des échantillons
CoPd/Si. Cette diminution peut étre due a la rotation des parois de Bloch. Ce résultat est en

accord avec ceux d'autres auteurs [25-26].

~u CoPd/GaAg 1 —a—CoPd/S
200 - 200
s ~ 1504
8 s
S 5
100 T 100

l./l/.

e ) e 20 T 5 = o
L(&) L(4)

FigurelV.5: Evolution du champ coercitif en fonction de la taille des grains.
IV.6.3. Effets de la contrainte sur le champ coercitif

Le tableau V.7 montre I'évolution du champ coercitif en fonction de la contrainte,
des échantillons CoPd/GaAs (la contrainte calculée représente les microdéformations
intrinséques des cristallites). Aucune corrélation est claire ne peut étre établie entre Hc et ¢.

Pd (%at.)

Co (%at.) 91 80 72
g (%) 4.88 2.22 3.80 2.78 1.70

Hc(Oe) 251 25 32 40 21

Figure V.7 : Evolution du champ coercitif (Hc) en fonction du stress(¢)des échantillons
CoPd/GaAs.
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IV.6.4. Effets de la rugosité surfacique sur le champ coercitif

L es propriétés magnétiques des films minces, sont fortement corrél ées alatopographie
de surface. Les calculs théoriques faits par Patrick Bruno montrent que la rugosité de surface
réduit I'anisotropie dipolaire. Dans les surfaces rugueuses, |’anisotropie dipolaire se
décompose en deux termes; un terme de volume correspondant a |’ anisotropie
démagnétisante d'un film parfait, et un autre terme de surface, proportionnel al’ amplitude de
larugosité [27].

Egip = (VKL? + 2SKSP) sin? @ (1V.1)

Avec 6 I'angle entre I’ aimantation et I’ axe de facile aimantation, K27 et KX |es constantes

d’ anisotropie de volume et de surface, respectivement.

Notons que dans les systémes d'enregistrement magnétique, trois types de bruit sont
considérés: le bruit du milieu magnétique, le bruit de la téte et le bruit électronique. Le bruit
du milieu magnétique est le facteur le plus important qui influe sur I'exécution du systeme
d'enregistrement. Ce type de bruit, produit durant I’enregistrement d'un signal, est tres
influencé par les propriétés de surface du milieu magnétique telle que la rugosité, ce qui

provoque le bruit dans le rendement é ectrique de latéte de lecture [28].

Le champ coercitif dépend du mouvement des parois (parois de Bloch et parois de Néel) qui
est influencé par larugosité de surface. Cette derniere augmente la coercivité due a larotation
des domaines de paroi de Néel et diminue la coercivité due a la rotation des parois de Bloch.
Cette propriété a éé confirmée par Zhao et al. [29], Li et a. [30,31] et Mayutin et a. [32].

Les vaeurs de la rugosité et celle du champ coercitif des échantillons CoPd/GaAs sont
rassembl ées dans le tableau 1V.8. On observe que la plus grande valeur du champ coercitif
(Hc= 251 Oe) correspond a la couche la plus rugueuse (rms = 4.8 nm) aors que la plus petite

valeur du champ coercitif (21 Oe) correspond a une couche moins rugueuse (rms = 0.7 nm).

L’ évolution du champ coercitif en fonction de la rugosité de surface des films CoPd/GaAs est
présentée sur la figure 1V.6. On remarque gue le champ coercitif augmente d’une maniére
guasi-linéaire avec la rms. On peut attribuer cette augmentation de la coercivité a une
augmentation de la densité dénergie des parois, due probablement a la présence
d’irrégularités ou de défauts (comme les joints de grains qui apparaisse avec la morphologie

granulaire) a la surface des films qui peuvent accrocher les parois; le champ magnétique
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nécessaire pour les décrocher est plus important d'ou I’ augmentation du champ coercitif [20].
Aussi, dans les surfaces rugueuses, la composante du facteur démagnétisant Hy contenue dans
le plan du film est non nulle, et affecte donc e mouvement des domaines [29,33].

Pd (%at.)
Co (%at.)

H(Oe€)

rms (nm)

Tableau V.8 : Valeurs du champ coercitif en fonction de la rugosité des échantillons

CoPd/GaAs.
24
m HJ(rmg

16 |-
S
O
T

8 -

0 1 1 1 1 1 1

0 2 4 ) 8 10

FigureV.6 : Evolution du champ coercitif en fonction de la rugosité de surface des
échantillons CoPd/GaAs.
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IV.7. Conclusion

Le dépouillement des cycles d’ hystérésis des films minces de I’ alliage CoPd/GaAs et CoPd/Si
mesurées par la magnétométrie a échantillon vibrant, avec la configuration parallele, nous a
permis de déterminer les valeurs de I’aimantation a saturation, I’aimantation rémanente, la
sguareness et le champ coercitif, et de mettre en évidence que I’ axe de facile aimantation est
dans le plan de la couche. Les évolutions de ces principaux paramétres magnétiques avec la

concentration de Pd ont été représentées et décrites. On aremarqué que :

e |'amantation a saturation diminue graduellement avec |'augmentation de la
concentration de Pd pour les deux types de substrats.

e pour les films déposés sur GaAs la squareness augmente avec |’augmentation de la
concentration de Pd.

e |le champ coercitif diminue jusqu'a une valeur de 25 Oe pour la couche Cog;Pdy/GaAs
puis il augmente avec I’augmentation de la concentration de Pd, exception faite du
film CoggPd31/GaAs. On a constaté aussi que la taille des grains, la contrainte et la
rugosité surfacique avaient une influence sur le champ coercitif donc une forte

corrélation a été trouveée entre les propriétés magnétiques et les parametres de dépét.
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Conclusion générale

Le but de ce travail de these est I' étude de I’ effet de la concentration de Pd sur |es propriétés
structurales et magnétiques des couches minces de CoPd, d' épaisseur 150 nm, déposés par
évaporation sous vide, par effet Joule sur des substrats de GaAs(100) et de Si(100), au sein
du laboratoire d'étude des surfaces et interfaces de matériaux solides (L.E.S.[.LM.S) de
I’Université Ferhat Abbas Sétifl. Les compositions élémentaires des échantillons ont été
déterminées par la technique XRF (X-ray fluorescence). Les concentrations atomiques de Pd

sont comprises entre 8 et 31%.

L’ étude par la diffraction des rayons X montre que les échantillons sont monocristallins avec
une structure c.f.c. pour les échantillons CoPd/GaAs et h.c.p. pour les échantillons CoPd/Si.
Les valeurs du parametre de maille des échantillons CoPd/GaAs sont confinées entre 0.370 et
0.375 nm. Tous les échantillons sont sous stress de compression. La taille des grains des
échantillons CoPd/GaAs varie entre 4.8 nm et 21.6 nm, et est confinée entre 81.6 et 107.7nm
pour les échantillons CoPd/Si.

Les observations par |la microscopie a force atomique(AFM) révélent des images de surface
lisse pour la plupart des échantillons. La rugosité surfacique des échantillons CoPd/GaAs

varieentre 0.7 et 8.4 nm.

L’ étude des cycles d hystérésis obtenues par la magnétométrie a échantillon vibrant (VSM)
montre que les films sont ferromagnétiques avec une anisotropie planaire (I’axe de facile
aimantation est dans le plan de la couche). L’'évolution des principaux paramétres
magnétiques (I’ aimantation a saturation, le champ coercitif, la squareness) en fonction de la
concentration de Pd a été étudiée. Nous avons trouvé que I’aimantation a saturation diminue
avec |’augmentation de la concentration de Pd et ces valeurs sont comprises entre 192 et
1152 emu/cm® pour les échantillons CoPd/GaAs et varient entre 198 et 821 emu/cm® pour les
échantillons CoPd/Si, bien inferieures a I’aimantation a saturation du cobalt massif qui est de
I'ordre de 1422 emu/cm’®. La squareness des échantillons CoPd/GaAs augmente avec
I”augmentation de la concentration de Pd, exception faite du film contenant 31% de Pd. Pour
la couche Co;,Pd,s /GaAs lavaleur de S est proche de 1. Le champ coercitif des échantillons
CoPd/GaAs diminue jusgu'a une valeur de 25 Oe pour la couche Cog;Pdy /GaAs, puis il
augmente avec |’augmentation de la concentration de Pd, exception faite du film
CoggPds1/GaAs.
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Conclusion générale

Il a été constaté que la coercivité est influencée par la taille des grains, la contrainte et la

rugosité surfacique.

Les études faites sur les corrélations entre les propriétés structurales et magnétiques des films
minces de Co et d'aliages a base de Co sont loin d étre entiérement maitrisées. Pour
comprendre parfaitement |es mécanismes et évolutions de ces propriétés, afin de les optimiser

aux diverses applications technologiques, de nombreuses questions restent néanmoins en

suspens, et donc a défricher.
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Annexe A - Systemesd’unitésc.g.s. et S.I.

Nous avons chois d'utiliser, tout au long de ce mémoire, le systéme d unités c.g.s. pour
I’expression des grandeurs magnétiques. Ceci permet en effet une ssimplification d’ écriture
des équations. De plus, ce systéme est le plus couramment utilisé dans la littérature. Nous
présentons ci-dessous des tables de conversion du systeme c.g.s. vers le systeme d unités
international S.I. [1]

- Tables de conversion :

Grandeur physique | Symbole c.g.s. SlI.
Champ magnétique H 1 Oersted 10%/4n A.m™
Induction B 1 Gauss 10* Tedas
Aimantation
Par unité de volume M 1 emu.cm™ 10° A.m*
Moment magnétique M lemu 10° A.m?
Susceptibilité X 1 emu.cm™.0e™ 47 (sans dim)
Constante
d anisotropie K lerg.cm™ 10t am?
Constante d’ échange A lerg.cm™ 10° Jm™
Constante de
magnétostriction B lerg.cm™ 10t am?
longueur I lcm 10° m
Energie par unité de
volume E lerg.cm™ 10t am?
Constante Symbole c.g.S. SlI.
Perméabilité du vide Ho 1 (sans dim) 47107 TmA™
Magnéton de Bohr U 9.274015.10*" erg.G* | 9.274015.10**J.T*
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- Equations fondamental es du magnétisme :

C.g.S. Sl.
B= 4nM +H B= M+ poH
M = xH M = xH = yoxH
B = pH B = pH = popH
Hy = —N.M Hy = —LN.M
Ho
1 1
Em = % (B.H) max Em = E (B.H)max
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Annexe B - Modéle deretour nement del’aimantation de Stoner et
Wohlfarth

Parmi les nombreux mécanismes permettant de décrire le retournement de I’ aimantation d’ une
particule magnétique, le plus simple est le modele de renversement de I’aimantation par
rotation cohérente, proposé par Stoner et Wohlfarth [2], car il permet une description
anaytique. L"hypothése essentielle du modele est que toute variation d aimantation ne peut
résulter que d’une rotation a I’ unisson de tous les moments magnétiques. La conséquence en
est que I’ énergie d’' échange du systeme reste constante lors du renversement d’aimantation.
Les autres hypotheses sont :
— latempérature est supposee nulle;
—|’aimantation est uniforme. Le moment de la particule est décrit par un macrospin M=VMs.
— |’anisotropie est uniaxiale. La particule peut étre un ellipsoide de révolution, dont le grand
axe est suivant I’axe de facile aimantation. Les énergies d’ anisotropie magnétocristalline et
de forme ont alors toutes les deux une expression en sin 6, soit
E, = AE sin? 0 (1)

Ou A E est la barriére d énergie pour le systeme lors du renversement d’aimantation et 0
I"angle entre le moment et |’axe Oz de facile aimantation. 6 est le seul degré de liberté du
systéme (figure 1).
En présence d’ un champ extérieur H, |’ énergie magnétique du systeme s écrit :

E,, = AE sin? 8 — uoHMV cos(® — 6) (2)
Ou o est I’angle que fait le champ appliqué H avec |’ axe de facile aimantation.
En minimisant cette énergie, on détermine la valeur Hye [3] pour laguelle I’ aimantation va se

retourner :

2AE

H =
ret = o MgV

(sin?/*(w — @) + cos?*(m — )% (3)

La variation de I’ énergie magnétique de la particule en fonction de I’angle 6 pour différentes
valeurs du champ H appliquée est représentée alafigure 2.
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Figure B.1: Modele de Stoner-Wohlfarth pour le retournement d’aimantation
Dans le cas particulier ou ¢ = 7 le retournement se fait lorsque la barriére d’ énergie disparait.
La position correspondant a 6 = 0 devient un état métastable correspondant a un maximum

d’énergie. Le retournement se produit pour :

2AE
H., = —— 4
ret = o @

Energie magnétique
T
z
\%
-
Y
o

FigureB.2: Energie magnétique en fonction de I’angle 8 pour différentes valeurs du champ
appliqué H .
Si I'anisotropie se limite & un terme uniaxial d’anisotropie magnétocristalline K; sin® 6 le

champ de retournement s'identifie au champ d’ anisotropie donné par larelation :

H, =
A HoMs

()

Le modéle permet de déterminer les cycles d hystérésis pour différentes orientations du

champ appliqué par rapport al’ axe de facile aimantation (figure 3).
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Figure B.3: Cycles d’hystérésis de la composante de I’aimantation dans la direction du

champ appliqué. On a fait varier ¢ de 0 a n/2. h=H/Hp.
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Annexes C - Disquesdurs
Afin de comprendre les limites des disques durs actuels, et les possibilités des prochaines
générations, le principe général de fonctionnement d'un disque dur sera rapidement détaillé a

partir delaFigure 1.

A Tie do leciurs
Pintaai
Bras

Adirmaonimion
dlecirique

SarvECormimands
Inlaraca IDE

Figure C.1: Intérieur d’un disque dur avec ses différents éléments.

L'écriture de I'information sur ce support se fait a I'aide d'une téte constituée d'un circuit
magnétique présentant un entrefer d'épaisseur e et dun enroulement d'excitation. Cette téte
d'écriture crée un champ de fuite, localisé sous I'entrefer, qui permet |’ écriture en modifiant
localement la direction de I'aimantation d’une zone du média magnétique délimitant un bit
d'information.

Lors du processus de lecture, les informations enregistrées sont récupérées en parcourant la
surface de la couche magnétique (du média) a l'aide d'une téte de lecture. Celle-ci détecte les
transitions entre les régions d'aimantation opposées et une horloge permet de décompter le
nombre d'intervalles d'aimantation identique entre deux transitions. Les pistes magnétiques
sont constituées des matériaux ferromagnétiques dont |’ orientation code I’ information binaire.
L'aimantation a saturation du matériau constituant la téte d'écriture limite la valeur du champ
magnétique qu'elle peut créer (2.4 T maximum pour les matériaux actuellement disponibles).
Cette contrainte fixe une limite au champ coercitif acceptable pour le media magnétique, du
moins atempérature ambiante.

Le procédé d'enregistrement encore récemment dominant, I'enregistrement longitudinal [4],
est illustré par le schéma de la Figure 2. La piste magnétique est constituée d’ une ligne
(largeur de 100 a 200nm) de grains magnétiques. Chaque bit comprend un grand nombre de

grains, contrainte imposee par la dispersion de leurs propriétés : le rapport signal sur bruit
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deviendrait inacceptable si ce nombre était trop petit. La dénomination « longitudinale »

provient du fait que le matériau est aimanté dans le plan de la couche.

v Lihit)
|_-|||;r_‘-| --___.-' - iy
. S
T iy
S, i e S B
e L .j_ - W
-'|"'rl,l_. -'""\-\._-.{H e AR LD _::"-
T N O o O VL3 D Y
] O

Figure C.2: La couche magnétique est constituée de grains. Les rectangles représentent
schématiquement des bits magnétiques.
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Résumé

Ce travail de thése porte sur 1’étude des propriétés structurales et magnétiques
des couches minces de CoPd d’épaisseur 150 nm, évaporées sous vide sur des
substrats de GaAs(100) et de Si(100). Les concentrations atomiques de Pd sont
confinées entre 8 et 31%, valeurs déterminées par la techniques XRF. L’étude
par DRX a montré que les films CoPd/GaAs sont monocristallins et ont une
structure cubique a faces centrées (c.f.c.) et les films CoPd/Si ont une structure
hexagonale compacte (h.c.p.). La taille des grains des échantillons CoPd/GaAs
est confinée entre 4.8 et 21.6 nm et varie entre 81.6 et 107.7nm pour les
¢chantillons CoPd/Si. Par ailleurs, la microscopie AFM révele des images
topographiques de surface lisse pour la plupart des échantillons; les valeurs de la
rugosité sont comprises entre 0.7 et 8.4nm. Les mesures d’aimantation ont
montré que les films sont ferromagnétiques, avec une anisotropie planaire. Le
champ coercitif est compris entre 20 et 251 Oe. L’aimantation a saturation est
comprise entre 192 et 1152emu/cm’ et diminue avec I’augmentation de la

concentration de Pd.

Mots clés : CoPd; couches minces; DRX; VSM ; champ coercitif.



Laila
150nm <lacsy CoPd &N (ye Alulud dplalinally dysll) (ailiadll by i Janll 128 b
-Si(100) s GaAs(100) xluadl (e (pesi B Jea dady ghall A pal) ddjyhey G
auhall cadl .8%-31% Jlaal) & 5)sasall Pd 1 o3 3850 a8 aaaty XRF 48 Cinans
Gt degiadl @6 W «CFC dy <) GaAs vlus (35 desiadl) 31N of DRX ddaulss
5 4,80 5ysase CoPd/GaAs il clyshy slayf of il WS (HCP 4y &3 S ailisa
el il 1107,7 nm s 81,6 O ¢l CoPd/Si culiall cilysly sl W 21,6 nm
cafl . 4,8nm; 0.70n mhall Lsdd af 25 Guld mlaw gl Gl e of AFM
o zshi eipaan dpudalive ) Gliall of VSM 44 dauls <o ) dpghlizal (ailal)
192 Gn bsane g plill Lpuhlie o8 W .2510e5 20 on el Jaall
Pd 385 iy swdlsn Wl WS 1152 emu / cm’
ol Jaall €VSM ¢DRX ¢did) clinhs ¢«CoPd @ dgalide cilalg

Abstract
In this thesis we study the structural and magnetic properties of evaporated
CoPd thin films, with 150 nm in thickness, under vacuum onto GaAs (100) and
Si (100) substrate. The atomic concentration of Pd ranged from 8 to 31%, values
determined by XRF measurements. XRD measurements show that the
CoPd /GaAs films are monocrystallyne with fcc structure and show that CoPd/Si
has an hexagonal close packed structure (hcp). The crystallite size is ranged
between 4.8 and 21.6 nm for CoPd/GaAs samples, and is confined between
81, 6 and 107.7 nm for CoPd/Si samples. Furthermore, atomic force microscopy
observations reveal smooth surface of the most of the samples, whereas
roughness values are ranged between 0.7 and 8.4 nm. VSM measurements infer
that the films are ferromagnetic with a planar anisotropy. Coercive field values
are confined between 20 and 251 Oe. Saturation magnetization value ranged

between 192 and 1152emu/cm’ and decreases with increasing Pd concentration.

Keywords: CoPd; thin films; XRD; coercive field.
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