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Introduction

Le stockage de I'information est un enjeu crucial de notre civilisation. Depuis des
siécles, ’homme cherche a conserver ses connaissances de fagcon pérenne. Notre mémoire
étant faillible et la transmission des savoirs par voie orale imparfaite, il a été nécessaire
de trouver un moyen de stocker ces connaissances par un moyen plus fiable. De ce point
de vue, les peintures rupestres réalisées il y a plusieurs dizaines de milliers d’années
peuvent étre considérées comme les premiéres méthodes d’enregistrement de données.
L’apparition de différentes techniques comme 1’écriture et la papeterie ont permis de
fortement augmenter la densité de stockage d’informations. Ces techniques ont évolué
tout au long de I'histoire en vue d’améliorer 'endurance des écrits ainsi que le temps
et le cotit d’écriture. Une percée technologique est réalisée au milieu du XX¢ siécle avec
I’avénement de 1’électronique et du magnétisme. Ces deux branches de la physique ont
révolutionné le monde du stockage et du traitement des données, permettant d’augmen-
ter de fagon exponentielle la densité de stockage de I'information.

La réunion de I’électronique et du magnétisme a donné naissance a la spintronique,
un domaine qui connait un essor important depuis une vingtaine d’années. L’idée de ce
nouveau domaine est d’utiliser a la fois les propriétés de la charge et du spin de 'élec-
tron, ce qui permet de fabriquer de nouvelles technologies plus économes en énergie,
plus rapides et plus compactes. Si le transport dépendant du spin est étudié depuis plus
de 50 ans, des applications utilisant cet effet n’ont été développées que depuis la fin des
années 80. La découverte de la magnétorésistance géante par Albert Fert et Peter Griin-
berg est de ce point de vue I’événement qui a déclenché un enthousiasme sans précédent
pour ces nouvelles technologies.

Le laboratoire SPINTEC (SPINtronique et TEchnologie des Composants) s’inves-
tit dans ce domaine de recherche stimulant. Présent dans de nombreux domaines reliés
aux technologies de 'information basés sur des dispositifs spintroniques, SPINTEC se
positionne a l'interface entre la recherche fondamentale et la physique appliquée. Un
des roles du laboratoire est la découverte et la compréhension de nouveaux phénomeénes
physiques et leur utilisation dans des dispositifs appliqués innovants.

Cette these s’inscrit dans cet état d’esprit. Le but est de démontrer la faisabilité
d’une nouvelle technique d’écriture de mémoire magnétorésistive a accés direct MRAM



(pour Magnetic Random Access Memory) combinant assistance thermique, couple de
transfert de spin, et matériaux a anisotropie perpendiculaire. L’objectif de cette thése
est donc double : mieux comprendre les mécanismes physiques nécessaires au fonction-
nement de ce nouveau type de mémoire, et également apporter des solutions pratiques
aux problémes rencontrés pour démontrer la validité du concept.

Dans le chapitre 1, le lecteur trouvera les bases nécessaires a la compréhension de ce
manuscrit, en particulier les méthodes de caractérisation magnétique utilisées et quelques
bases sur le magnétisme, 1’anisotropie perpendiculaire et le transport dépendant du spin.
Une bréve description des différents types de mémoires MRAM est également présente
dans ce chapitre, et le nouveau concept étudié dans cette these sera détaillé. Les cha-
pitres 2 et 3 présenteront quant a eux la fabrication de matériaux magnétiques a aiman-
tation perpendiculaire : les multicouches cobalt/métal non magnétique et les alliages
cobalt-terbium, qui sont a la base de la fabrication de jonctions tunnel magnétiques a
aimantation perpendiculaire, détaillée dans le chapitre 4. Ce chapitre expose les étapes
clés pour obtenir une jonction présentant a la fois des caractéristiques électriques et
magnétiques satisfaisantes pour les applications MRAM. Le chapitre 5 est consacré a
I’étude de la variation thermique de ’anisotropie magnétique et le développement d’élec-
trodes dites & "basculement d’anisotropie", caractéristique essentielle pour le nouveau
concept qui fait I'objet de cette these. Enfin, la validité du concept sera démontrée dans
le chapitre 6. En particulier, il est montré que la consommation a 1’écriture est forte-
ment réduite grace a la nouvelle méthode d’écriture, ouvrant la voie a la fabrication de
mémoires MRAM a forte densité de stockage et faible consommation.



Chapitre 1

Introduction : le magnétisme, la
spintronique et les MRAM

1.1 Les matériaux magnétiques

1.1.1 Quelques notions de magnétisme

La découverte des propriétés magnétiques de certains matériaux remonte a 1’anti-
quité, de nombreuses références a des pierres attirant le fer ont été découvertes que ce
soit en Chine ou en Gréce. Bien que des théories permettant de décrire correctement
I’aimantation d’un matériau sont longtemps restées hors de portée des physiciens, des
applications liées au magnétisme ont rapidement été mises en oeuvre. De ce point de
vue, la fabrication de boussoles rudimentaires a partir de cuilléres taillées dans de la
magnétite en Chine aux alentours de -200 av. JC a vraisemblablement été la premiere
utilisation technique de propriétés magnétiques. Il aura cependant fallu attendre la fin
du XIX* siécle pour voir apparaitre des études théoriques permettant de décrire quali-
tativement et quantitativement les matériaux magnétiques. Ces études ont servi de base
a la fabrication de nombreuses applications industrielles telles que les aimants perma-
nents, des capteurs, des concentrateurs de flux magnétique et bien d’autres.

Le magnétisme d’un matériau est porté par chacun de ses atomes. Dans ces atomes,
les électrons sont les principaux responsables de 'apparition d’'un moment magnétique,
le moment magnétique du noyau étant 3 ordres de grandeur plus faible. Chaque élec-
tron gravitant autour du noyau peut étre vu comme une boucle de courant induisant
un moment magnétique. Ces trajectoires, ou orbitales, sont quantifiées, et le moment
magnétique associé projeté le long de I’axe de quantification z peut prendre 2141 valeur :

—

ﬁorb = —UB [ (11)

ou up est le magnéton de Bohr. La somme des moments orbitaux de chaque électron

— —
[; donnent un moment magnétique orbital associ¢ L. Le spin de I’électron donne une
seconde contribution au magnétisme de I’atome. La projection de ce moment magnétique
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ne peut prendre que deux valeurs le long de z :

Uspin” = B (1.2)

De méme que pour le moment orbital, la somme des spins de électrons donne un mo-
ment magnétique de spin ? La somme du moment magnétique orbital et du moment
magnétique de spin donne le moment magnétique 77 porté par I'atome. Cette somme
dépend du remplissage de chaque sous-couche, régi par les regles de Hund et de Pauli. 11
faut noter que les sous-couches pleines (J=0) ne participent pas au magnétisme car dans
ce cas tous les moments magnétiques se compensent. Dans le cas ol des sous-couches
ne sont pas remplies, ’atome est magnétique. C’est le cas pour 79 éléments purs.

Un matériau constitué d’atomes magnétiques n’est cependant pas forcément magné-
tique. En effet, les moments portés par chaque atome au sein de la matiére peuvent
étre ordonnés (ferromagnétisme, antiferromagnétisme, ferrimagnétisme...) ou désordon-
nés (paramagnétisme). Cet ordre dépend de I'énergie d’interaction entre deux moments :

Ey = —Jymifi; (1.3)

< —%—’6
S —o— —o—
-©----0--0~ ©- -0 -6 | 0—© -0-©
J>0 ferromagnétisme | J<0 antiferromagnétisme| J<0 ferrimagnétisme
M,=M, M,#M,

FIGURE 1.1 — Les trois types d’ordre magnétique les plus courants : ferromagnétisme,
antiferromagnétisme et ferrimagnétisme.

Lorsque cette énergie de couplage est supérieure a 1’énergie d’agitation thermique,
le matériau est ordonné et donc magnétique. Il est ferromagnétique si la constante de
couplage J;; est positive, et antiferromagnétique ou ferrimagnétique si elle est néga-
tive. Lorsque I’énergie thermique est supérieure a cette énergie de couplage, ou si tout
simplement il n’y a pas de couplage entre moments magnétiques, le matériau est pa-
ramagnétique. La température de Curie est la température pour laquelle 'ordre d’'un
matériau ferromagnétique disparait. Pour un matériau ordonné, il est possible de dé-
finir I'aimantation du systéme comme étant la somme des moments de chaque atome
divisée par le volume total de I’échantillon. L’aimantation & saturation est l’aimanta-
tion de I’échantillon lorsque tous les moments sont alignés. Cette grandeur dépend de
la température.

Il existe deux types de matériaux ferromagnétiques distincts : les matériaux dont le
magnétisme provient d’atomes possédant un moment magnétique produit par des élec-
trons localisés, comme c’est le cas pour les électrons 4f des terres rares, et les matériaux
dont le magnétisme provient d’électrons délocalisés, comme c’est le cas pour les métaux
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FIGURE 1.2 — Calcul de la densité d’états du fer, du nickel et du cobalt pour les électrons
de spin up et down. Le magnétisme de ces métaux de transition est induit par le décalage
en énergie des deux sous-bandes. D’aprés [4].

de transition 3d. Dans ce second cas, la structure électronique du systéme est modélisée
par des bandes plutot que par des orbitales. Il est possible de séparer les bandes en deux
sous-bandes selon 1'état de spin des électrons. Un matériau est ferromagnétique s’il y
a un décalage en énergie de ces deux sous-bandes (figure 1.2). Ce décalage provient du
principe d’exclusion de Pauli : deux électrons de spin opposé se repoussent plus que deux
électrons de spin identique car deux électrons de méme spin ne peuvent se retrouver dans
le méme état. 11 est possible de modéliser cet effet par une énergie répulsive de gran-
deur U. Le systéme répartira les électrons de fagon a minimiser la somme de ’énergie
cinétique et de I'énergie de répulsion entre deux électrons. La situation stable peut étre
d’avoir deux sous-bandes symétriques, ou au contraire d’avoir un décalage entre les deux
sous-bandes. Cela dépend des valeurs de la densité d’état au niveau de Fermi N(Ef) et
de U. Le critére de Stoner indique qu'un matériau est ferromagnétique si UN(FEg)>1.
Ces matériaux sont donc ceux qui ont une grande densité d’état au niveau de Fermi.
L’asymétrie en spin de la densité d’états se traduit par une différence de population des
deux catégories de spin Ny — N|, donnant un moment magnétique (Ny — N|)up. Bien
que les électrons 3d soient délocalisés, la modélisation du magnétisme des métaux de
transitions par une assemblée de moments localisés peut dans certains cas donner un
accord correct avec 1’expérience.

Il existe également une catégorie de matériau appelés diamagnétiques pour lesquels au-
cune contribution magnétique n’est détectable. Seule la signature des courants induits
par un champ magnétique (d’habitude masquée par les contributions magnétiques) est
détectable. Ces courants produisent un champ magnétique s’opposant au champ qui les
a créés. Le signal magnétique de tels matériaux est une droite ne saturant jamais et de
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pente négative. Le cuivre ou le silicium sont des matériaux diamagnétiques.

1.1.2 L’anisotropie magnétique

Les échantillons magnétiques peuvent présenter des directions préférentielles d’ai-
mantation. Ce phénomeéne est appelé anisotropie magnétique. Le controle de cette ani-
sotropie est crucial pour la conception d’application utilisant des propriétés magnétiques.
Dans le cas du stockage de l'information, les matériaux utilisés doivent présenter deux
postions stables en 'absence de perturbation extérieure, et ceci peut se réaliser si un axe
d’anisotropie est induit dans le matériau. L’énergie volumique du systéme peut s’écrire :

E = —K“cos*(0) (1.4)

ol f est I'angle entre I'aimantation et 1’axe d’anisotropie et K¢/ est la constante
d’anisotropie effective. Cette constante donne la barriére d’énergie a franchir pour faire
passer 'aimantation d’une position stable a ’autre et permet de déterminer la stabi-
lité d’'un aimant vis a vis des fluctuations thermiques. Les standards de 'industrie des
mémoires non-volatiles imposent que cette stabilité soit suffisamment importante pour
que le taux de retournement di aux fluctuations thermiques soit inférieure a 1072 sur
une durée de 10 ans. Ce critére peut s’écrire K7V > 50kgT, ot kg est la constante
de Boltzmann, V le volume magnétique et T la température du systéme. K¢V est la
hauteur de barriére & franchir pour passer d’'une configuration stable a I'autre.

Cette constante d’anisotropie peut étre calculée a partir des mesures de cycle magnétique
effectuées parallelement et perpendiculairement & 1’axe d’anisotropie.

M
M,
-H He  Hyg H
— [l axe anisotropie
/ — L axe anisotropie
-Mg

FIGURE 1.3 — Mesure de l'aimantation en fonction du champ magnétique H appliqué
parallélement (en bleu) et perpendiculairement (en rouge) a I’axe d’anisotropie. L’énergie
d’anisotropie effective K¢/ est égale a I’aire en vert.

Une mesure d’aimantation paralléle a ’axe d’anisotropie donnera en général un cycle
d’hystérésis, tandis qu'un cycle mesuré perpendiculairement a cet axe donnera une va-
riation linéaire de ’aimantation, saturant & Mg au champ d’anisotropie Hg. Il convient
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cependant de garder a l'esprit que plusieurs axes d’anisotropies peuvent coexister. Un
matériau peut également étre isotrope, et dans ce cas le cycle obtenu ne dépend pas de
la direction de champ appliqué, donnant un cycle ouvert ou fermé selon les cas. L’aniso-
tropie effective K¢/ peut étre calculée a partir de ces mesures en calculant I’aire coloriée
en vert sur la figure 1.3. La différence d’énergie du systéme entre la situation ou l’ai-
mantation est saturée selon 'axe de facile aimantation et la situation ol I'aimantation
est saturée selon 'axe de difficile aimantation vaut par définition 1’énergie d’anisotropie
K¢/t Cette énergie peut également se calculer & partir des travaux :

para M s,para M s,perp
K =AF = / oW = ow — ow (1.5)
perp M(H=0) M(H=0)

Le travail nécessaire pour aimanter sous champ le systéme de M(H =0) a M = Mg
vaut W = fOMS HOM. Ce travail est égal a 'aire comprise entre I'axe des ordonnées,
la ligne M = Mg et la courbe d’aimantation. La différence des aires obtenues pour les
mesures en champ paralléle et perpendiculaire a I’axe d’anisotropie est donc égale a la
constante d’anisotropie. Dans le cas ot le cycle d’aimantation mesuré selon ’axe facile
est 100% rémanent et que la courbe d’aimantation mesurée selon I’axe difficile suit bien

une loi linéaire (cas d’une anisotropie uniaxiale), cette aire est un triangle, et I’anisotro-
pie est alors égale a K¢/ = Hy Mg/2.

1.1.3 Les couches minces magnétiques, matériaux a aimantation
perpendiculaire

Dans le cadre des technologies de stockage de l'information, les matériaux magné-
tiques utilisés sont fabriqués en couches minces. Plusieurs techniques permettent d’ob-
tenir de telles couches, mais le principe reste le méme : un matériau magnétique est
déposé sur un substrat, son épaisseur étant bien inférieure a ses dimensions latérales.
Typiquement, 'épaisseur de la couche déposée varie de quelques A a quelques pm. 11
existe plusieurs techniques de dépdt de couches minces présentant chacune ses propres
inconvénients et avantages : dépot par épitaxie par jets moléculaires, évaporation, pul-
vérisation cathodique, etc... Cette derniére méthode présente I'avantage d’étre adaptée
aux standards de 'industrie, et sera détaillée dans la suite de ce chapitre.

Les matériaux magnétiques sous forme de couches minces vont présenter des carac-
téristiques physiques pouvant étre tres différentes du matériau massif. Dans de telles
structures, les effets d’interface vont étre prépondérants, et il devient possible de faire
apparaitre de nouvelles propriétés impossibles a obtenir dans un matériau massif. Une
catégorie de couches minces magnétiques présente des propriétés particuliérement inté-
ressantes pour les applications spintroniques, il s’agit des matériaux dits a "aimantation
perpendiculaire". L’aimantation est dite perpendiculaire lorsque ’axe de facile aimanta-
tion est perpendiculaire au plan des couches. Cette situation est défavorable d’un point
de vue magnétostatique, I'aimantation étant tirée dans la direction de la plus grande

11
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dimension de I’échantillon par le champ démagnétisant (ce concept sera expliqué plus
en détails dans le chapitre 2). Cependant, en jouant sur les matériaux mis aux inter-
faces de la couche magnétique ou avec sa structure cristalline, il est possible d’induire
une anisotropie perpendiculaire supérieure a I’énergie magnétostatique, et d’obtenir une
aimantation hors du plan. Cette configuration a de nombreux avantages pour les appli-
cations de stockage de I'information. En particulier, I’énergie d’anisotropie K¢/ de tels
matériaux est en général bien supérieure a celle des matériaux a aimantation planaire, ce
qui permet de fabriquer des dispositifs plus stables et plus petits. D’autre part, I’aiman-
tation pointant hors du plan, elle n’est plus sensible & la forme latérale du matériau,
tant que l'épaisseur de la couche reste bien inférieure & ses dimensions latérales. Les
dispositifs submicroniques fabriqués par gravure d’une couche continue sont ainsi moins
sensibles aux défauts géométriques engendrés durant la fabrication.

De nombreux matériaux présentant un tel axe d’anisotropie ont été développés par le
passé et sont utilisés dans diverses applications (disques durs, enregistrement magnéto-
optique, mémoires MRAM, oscillateurs, etc...). Citons en particulier les multicouches
métalliques type (Co/Pt), (Co/Pd) ou (Co/Ni) qui seront étudiées dans le chapitre 2, les
alliages terre rare-métal de transition présentés dans le chapitre 3, les alliages présentant
un ordre L1y (FePt, FePd, CoPt ou CoPd)[1] ou les semiconducteurs ferromagnétiques
type Ga,Mn|3|. Enfin, 'anisotropie induite aux interfaces métal magnétique/oxyde, pré-
sentée plus en détail dans la référence 2] est également un phénomeéne permettant la
fabrication de matériaux a aimantation perpendiculaire, qui sont de plus tout a fait
adaptés aux jonctions tunnel magnétiques.

1.2 Couplages dans les multicouches magnétiques

Dans les matériaux magnétiques massifs, le couplage entre moments magnétiques
se fait a I’échelle atomique par interaction d’échange, de super échange ou dipolaire.
Dans une structure multicouche, de nouveaux types d’interaction peuvent apparaitre. En
particulier, si deux matériaux magnétiques sont séparés par une couche non magnétique,
un couplage peut apparaitre a travers cette couche sous certaines conditions.

1.2.1 Couplage direct par trou d’épingle

Dans un empilement multicouche, il est parfois difficile d’obtenir une croissance plan
par plan des couches déposées. Des défauts peuvent alors apparaitre dans ces struc-
tures, et en particulier, si une couche est trop fine, il peut apparaitre des discontinuités.
Dans un empilement FM/NM/FM ot FM est un ferromagnétique et NM un matériau
non magnétique, une discontinuité dans la couche NM conduit & ’établissement d’un
contact direct entre les deux couches magnétiques appelé trou d’épingle. Ce contact
direct conduit donc a un couplage ferromagnétique des deux couches magnétiques. La
présence et la densité de défauts dans la couche NM dépend beaucoup des conditions
de fabrication du matériau et de la rugosité des couches sur laquelle elle est déposée.

12
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1.2.2 Couplage de Néel ou peau d’orange

La rugosité d’un empilement FM/NM /FM peut également engendrer un couplage au
travers de ’espaceur NM méme sans contact direct entre les deux couches magnétiques.
Ce mécanisme décrit par Néel|5] est d’origine dipolaire. Dans une structure multicouche
ol la rugosité des interfaces est corrélée d’une interface a ’autre, des charges magnéto-
statiques apparaissent aux interfaces et interagissent. Ce phénoméne donne naissance a
un couplage ferromagnétique. Pour une rugosité de forme sinusoidale de hauteur A et
de période L (voir figure 1.4), le couplage J s’effectuant a travers I'espaceur d’épaisseur
tyy peut s’écrire en unités S.1. :

w2 h?
- ﬁf

oll Mg est I'aimantation & saturation des couches FM.

t
J poMzexp (—2Wﬁ%) (1.6)

FIGURE 1.4 — Représentation du mécanisme de couplage peau d’orange. La rugosité cor-
rélée entre les deux interfaces FM/NM crée des charges magnétostatiques qui induisent
un couplage ferromagnétique.

1.2.3 Couplage RKKY

Dans un empilement FM/NM /FM, il peut y avoir un couplage d’échange méme en
I’absence de défauts structuraux. Ce couplage résulte d’une polarisation des électrons de
la couche NM au contact des couches magnétiques. Dans un matériau non magnétique
massif, une impureté magnétique va polariser les électrons de conduction du matériau
non magnétique dans son voisinage : il va y avoir un déséquilibre des densités d’électrons
de spin up et spin down. Cette polarisation oscille avec une période 2kp (ot kf est le vec-
teur d’onde de Fermi) et s’atténue en 1/ ot r est la distance par rapport a 'impureté.
Ces oscillations sont dites de Ruderman-Kittel-Kasuya-Yosida|6, 7, 8]. Si deux impu-
retés magnétiques sont présentes dans le matériau non magnétique, 'interaction entre
les deux ondes de polarisation va coupler indirectement les deux moments magnétiques,
ferromagnétiquement ou antiferromagnétiquement selon la distance qui les sépare. Dans
le cas de multicouches FM/NM /FM le méme type d’interaction est présent. Les couches
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magnétiques induisent une polarisation oscillante des électrons de conduction de NM. Le
couplage entre les deux couches magnétiques oscille avec I'épaisseur de NM ¢y ,,. Cette
interaction peut étre modélisée par une formule simple décrivant les oscillations :

Jo .
J = tQ—Osm2(2kFtNM + ¢) (1.7)
NM
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FIGURE 1.5 — Couplage RKKY mesuré sur une tricouche CoNi/Ru/CoNi. D’apreés Par-
kin et al. [9].

Ce genre d’empilement est une brique de base essentielle dans les jonctions tunnel.
En effet, 'utilisation de tricouches FM /NM /FM présentant un couplage antiferromagné-
tique permet de diminuer fortement les champs magnétiques rayonnés dans des struc-
tures submicroniques. En effet, dans la configuration antiparalléle, le champ rayonné par
une couche est fortement réduit par le champ rayonné par la seconde couche.

1.2.4 Couplage dipolaire

Un moment magnétique produit un champ magnétique H qui rayonne dans tout
I’espace. Lorsque plusieurs moments magnétiques sont présents, 'interaction entre les
moments et les champs rayonnés va donner lieu a un couplage dipolaire entre ces mo-
ments. L’énergie de couplage Fy;), entre deux moments ¢ et j peut s’exprimer comme :

Ho — =\ —> —> — —
Edip = _W [B(mi.eij)(mj.eij) — mzmj] (18)
)

ou e_i;- est le vecteur unité paralléle a la droite reliant les dipoles m; et 777; qui sont
distants de 7;;. Dans le cas de deux couches minces continues et monodomaines, 'inter-
action dipolaire résultante entre les deux couches est négligeable. En effet les charges
magnétostatiques en bord de couches sont repoussées a l'infini et I'interaction est donc

négligeable. Ceci n’est plus vrai si 'aimantation est en domaine, car les champs rayonnés
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par les dipoles en bord de domaine ou dans les parois de domaines ne sont plus com-
pensés. De méme, dans des dispositifs magnétiques submicroniques, les effets de bords
deviennent mesurables, et les champs rayonnés par les bords d’un empilement de couches
magnétiques vont coupler magnétostatiquement les différentes couches magnétiques.

1.3 Caractérisation magnétique

De nombreuses méthodes de mesure ont été développées pour mesurer le magnétisme
d’échantillons de plus en plus petits. Il est possible de distinguer deux catégories dis-
tinctes d’appareils de mesures : ceux qui mesurent directement le moment magnétique
de I’échantillon (SQUID et VSM), et ceux qui utilisent des effets magnéto-optiques ou
magnéto-électriques pour sonder le magnétisme d’un matériau. Dans la suite, quatre
méthodes de caractérisation magnétiques utilisées dans cette thése seront présentées.

1.3.1 Le magnétomeétre & échantillon vibrant

Ce magnétometre (VSM pour "vibrating sample magnetometer") permet de mesurer
directement ’aimantation d’un échantillon en fonction du champ appliqué. Un échan-
tillon magnétique est placé sur une canne porte-échantillon, qui est mise en translation
linéaire & une fréquence précise (typiquement 10 Hz). La mesure du courant créé dans
les bobines de mesure par la variation de flux due a cette vibration permet de remonter
a la valeur du moment magnétique de I’échantillon. Le courant induit dans la bobine
est filtré par I’électronique de mesure pour ne sélectionner que la fréquence de vibration
de l’échantillon, ce qui permet de réduire énormément le bruit di aux perturbations
extérieures.

porte-échantillon
bobines de mesure

—_—

il
.

échantillon
électroaimant

FIGURE 1.6 — Schéma de fonctionnement d'un VSM.
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Les mesures effectuées sont relativement sensibles (de l'ordre de 107° emu) et ra-
pides (de l'ordre de 10 s par point). L’avantage de cet appareil est de pouvoir effectuer
des cycles d’hystérésis avec un champ magnétique pouvant étre appliqué dans toutes
les directions de I’échantillon jusqu’a 17000 Oe. Il est alors possible de remonter aux
valeurs du champ coercitif, du champ d’anisotropie et de 'aimantation volumique. Ce-
pendant, cette méthode a le désavantage de mesurer également la contribution du porte-
échantillon. Cette contribution peut se soustraire : la canne étant selon les cas diamagné-
tique ou paramagnétique, elle donne un signal linéaire en fonction du champ appliqué.
Pour des échantillons peu magnétiques, il convient d’utiliser un moyen de mesure plus
sensible, en particulier pour les mesures de champ d’anisotropie pour lesquelles il n’y a
pas de saut d’aimantation, la saturation pouvant étre difficile & extraire du signal du
porte-échantillon.

1.3.2 Le magnétométre & SQUID

Ce magnétometre est le détecteur de champ magnétique le plus sensible qui existe. De
méme que pour le VSM, le principe de mesure est d’induire un courant dans le détecteur
par une variation de flux magnétique créée par la mise en translation de 1’échantillon.
Dans le cas du magnétometre a SQUID, le détecteur est constitué de deux jonctions
Josephson dans un anneau supraconducteur. Le principe de mesure repose sur deux
phénomeénes physiques : la quantification du flux dans 'anneau et 1'effet Josephson.

écrantage

J1 ®¢ J2 CV)

[[1

FIGURE 1.7 — Schéma de fonctionnement d’un SQUID. Un courant I est injecté dans
un anneau supraconducteur dans lequel sont placées deux jonctions Josephson J; et Js.
Lorsqu'un flux ® est appliqué, un courant e antage apparait de telle sorte que le flux
total soit un multiple du quantum de flux .

Dans un anneau supraconducteur, le flux magnétique ne peut exister que sous la

16



1 Introduction : le magnétisme, la spintronique et les MRAM

forme d’un multiple d’'un quantum de flux ®, valant h/2e=2 107 Weber, h étant la
constante de Planck et e la charge de I'électron. C’est la quantification de cette valeur
extrémement faible qui donne une grande sensibilité au SQUID. La jonction Josephson
est une jonction out une barriére tunnel sépare deux supraconducteurs. Un courant su-
perfluide peut passer par effet tunnel a travers cette barriére sans différence de potentiel
tant qu’il ne dépasse pas une valeur critique bien inférieure au courant critique du su-
praconducteur.

En I'absence de champ magnétique, l'injection d’un courant I dans le SQUID va se
séparer en deux courants égaux [ /2 dans chacune des boucles. Si un champ magnétique
est appliqué au sein de la boucle, un courant /.crgniage va se créer de telle facon que le
flux total devienne un multiple de ®4. En injectant un courant légérement supérieur au
courant critique des jonctions Josephson, une tension peut étre mesurée aux bornes du
SQUID. Cette tension est une fonction périodique du flux magnétique appliqué, pos-
sédant une période égale au quantum de flux. La variation de tension est donnée par
la loi d’'Ohm et est reliée a la variation de flux par : AV = (R/L)A®, ou L est 'auto
inductance de I’anneau.

Dans la pratique, la variation de flux est obtenue en effectuant une translation linéaire
de I'échantillon & une fréquence de 1 Hz. La sensibilité est de l'ordre de 1077 emu.
Comme le systéme doit étre refroidi a I’hélium liquide pour la boucle de mesure supra-
conductrice, une bobine supraconductrice est également installée et permet d’appliquer
des champs pouvant atteindre 50 kOe. Les mesures peuvent se faire de 2 & 400 K, mais
ces derniéres sont particulierement longues car 1’échantillon vibre a une faible fréquence
(11 faut environ 5 minutes pour mesurer un point).

1.3.3 Les mesures d’effet Hall extraordinaire

L’effet Hall ordinaire est une manifestation classique de la force de Lorentz s’exercant
sur des électrons. En présence d’un champ magnétique, un courant d’électrons sera dévié
perpendiculairement & sa direction et & la direction du champ, faisant apparaitre une
tension dite tension de Hall transverse a la direction du courant et au champ B. Dans
les matériaux magnétiques, une contribution supplémentaire apparait dite d’effet Hall
extraordinaire (EHE). Pour un matériau magnétique d’épaisseur ¢, d’aimantation Mg
et soumis & une induction magnétique B, la tension de Hall peut s’écrire :

yHall _ ysord | \/EHE _ )\ord%BCOS(Oé) 4 ,UO)\EHE%MSCOS(H) (1.9)

ol A,-q est le coefficient d’effet Hall ordinaire, Agyg le coefficient d’effet Hall ex-
traordinaire, et ¢ l'intensité du courant appliqué. Les angles a et # sont définis sur la
figure 1.8. En général, 'effet Hall extraordinaire est grand devant 1’effet Hall ordinaire.
V,.q apparait comme une pente ne saturant jamais qui peut étre soustraite de la mesure.

Cette méthode de mesure est particuliéerement adaptée aux couches minces a ai-
mantation perpendiculaire car elle n’est sensible qu’a la composante hors du plan de
I’aimantation. Cependant, si la proportion de couches magnétiques est faible devant
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FIGURE 1.8 — Géométrie de mesure d’effet Hall extraordinaire.

celle des autres couches métalliques, le signal d’EHE peut étre difficile a détecter car
une partie importante du courant sera dérivée dans les couches non magnétiques. Des
mesures peuvent étre effectuées dans le plan des couches, en particulier pour mesurer le
champ d’anisotropie. Dans ce cas la composante planaire peut étre retrouvée a partir
de la composante perpendiculaire mesurée :

R(H)

REHE

(1.10)

Mplan = 1 -

Il n’est pas possible de mesurer directement ’aimantation d’une couche avec cette mé-
thode, en particulier parce que la résistance de Hall dépend de nombreux parameétres
intrinséques au matériau et parce qu’'une partie du courant est toujours dérivée dans les
couches tampons et de couverture. Il faut également noter que si la géométrie de mesure
n’est pas parfaite, en particulier s’il y a un décalage angulaire entre la perpendiculaire
a la direction du courant appliqué et la direction de la mesure de la tension de Hall, il
apparait une contribution parasite de magnétorésistance anisotrope.

1.3.4 Les mesures magnéto-optique d’effet Kerr polaire

L’effet Kerr polaire est un effet magnéto-optique en réflexion. Un faisceau de lumiére
polarisée rectilignement (polarisation p) est envoyé en incidence normale sur une surface
aimantée. Aprés réflexion, la polarisation du faisceau a tourné d’un angle 0y (typique-
ment inférieur au degré), et une ellipticité apparait. La rotation de la polarisation est
proportionnelle & la composante perpendiculaire au plan de la couche (en premiére ap-
proximation), et est inversée quand I’aimantation est renversée. Cet effet peut étre mis a
profit pour mesurer des échantillons a aimantation perpendiculaire. Le banc de mesure
est décrit en figure 1.9.

La source laser utilisée ici est un laser hélium-néon émettant en continu une onde de
632 nm polarisée p par une lame placée a 'angle de Brewster inclue dans le laser. Le
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laser He-Ne lame chambre a vide
. semi-réfléchissanteM\_|
polarisé p I I
- l [ N électroaimant
4

analyseure=s== é€chantillon
— porte échantillon
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FIGURE 1.9 — Schéma du dispositif de mesure d’effet Kerr polaire.

faisceau est transmis a travers une lame semi-réfléchissante et un électroaimant (permet-
tant d’appliquer un champ magnétique de 7000 Oe) jusqu’a I’échantillon. Le faisceau
réfléchi par la couche mince suit le trajet inverse de l'onde incidente jusqu’a la lame
semi-réfléchissante ot une partie du faisceau est réfléchie vers un polariseur analyseur
présentant un axe perpendiculaire a I'axe de polarisation du faisceau incident, de telle
sorte qu’en ’absence de rotation Kerr I'intensité récoltée par la photodiode de mesure
soit nulle. L’avantage d’une telle méthode est la sensibilité de la mesure (0,3 nm de
cobalt peuvent étre facilement détectés par effet Kerr), et 1'absence de signal venant du
substrat. Cependant, 1’épaisseur de peau caractéristique des métaux a cette longueur
d’onde est d’environ 20 nm, ce qui veut dire que les couches magnétiques mesurées
ne doivent pas étre recouvertes de plus de 20 nm de métal pour pouvoir étre détec-
tées. Pour la méme raison, dans un empilement de plusieurs couches magnétiques, les
couches les plus proches de la surface auront une contribution relative plus importante.
Il est donc extrémement compliqué de retrouver 'aimantation d’un matériau a partir de
telles mesures. J’ai également concu et installé a 'occasion de cette thése une chambre
a vide (permettant d’éviter 'oxydation des échantillons) et un porte échantillon chauf-
fant permettant de faire des mesures en température jusqu’a 500°C sous une pression
de 1073 mbar. Il est impossible de mesurer ’anisotropie d’un échantillon & aimantation
perpendiculaire directement avec cette géométrie de mesure car le champ magnétique
ne peut pas étre appliqué dans le plan des couches.

1.4 Les dépdts par pulvérisation cathodique magné-
tron

La pulvérisation cathodique est une méthode de dépot de couches minces. Le prin-
cipe est d’utiliser un plasma froid pour pulvériser sur un substrat le matériau a déposer.
L’ensemble des opérations se déroule dans une chambre a vide. Le vide de base est at-
teint par des pompes cryogéniques. Ce pompage permet d’avoir une atmospheére la plus
propre possible pour éviter I'incorporation de particules contaminantes dans le dépot.
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La qualité des couches obtenues sera directement reliée a la qualité du vide limite ob-
tenu, ce dernier valant typiquement de 107 & 10~¢ mbar selon la qualité de la machine
utilisée. Les matériaux cibles a pulvériser sont installés sur une cathode dans la chambre
a vide, le substrat est fixé sur un bras permettant de le déplacer dans la chambre sous
chaque cible. Lors du dépét, un gaz neutre est introduit dans la chambre & vide (typi-
quement de I’argon, mais cela peut également étre du krypton ou d’autres gaz nobles).
Le plasma de gaz neutre va étre créé en appliquant une différence de tension entre la
cathode ou est placée la cible et une contre-électrode située au dessus de cette cible.
Le champ électrique attire les espéces positives du plasma vers la cible. La collision de
ces espéces avec la cible va provoquer la pulvérisation du matériau sous forme d’espéces
neutres qui vont se condenser sur le substrat. Un magnétron est installé dans la cathode.
Ce magnétron permet de concentrer les électrons prés de la surface de la cible. Ceux-ci
ont une trajectoire hélicoidale autour des lignes de champ et subissent donc plus de
collisions que sans champ. Ce supplément de collisions crée une quantité supplémentaire
d’ions argon. La vitesse de dépot est ainsi augmentée, et le plasma peut étre maintenu
a une plus basse pression.

L’épaisseur de la couche est déterminée par le temps d’exposition du substrat au dessus
de plasma. Un cache situé entre la cible et le substrat permet de controler ce temps
d’exposition. La connaissance de la vitesse de dépot du matériau et le controle du temps
d’ouverture du cache permettent de fabriquer des couches d’épaisseur inférieure au nm.
La vitesse et la qualité d’'un dépot dépendent principalement de la pression de travail,
de la qualité du vide limite préalablement obtenu et de la qualité de la cible utilisée. La
qualité du dépot dépend également du mouillage de la couche en cours de dépot sur la
couche inférieure et de I'accord cristallographique de ces couches entre elles.

La vitesse de dépot peut étre controlée par la puissance du plasma utilisé, ainsi que par
la pression de travail. Si la pression est trop faible, le nombre de collisions ions-cible est
insuffisant pour avoir une pulvérisation efficace, alors que si la pression est trop forte, les
atomes pulvérisés subissent des collisions avec les espéces du plasma et ne peuvent pas
se condenser sur le substrat. Il existe une pression entre ces deux limites pour laquelle
la vitesse de dépot est maximale.

Dans le cas d’une cible isolante, 'accumulation de charges a la surface de la cible em-
péche la pulvérisation des espéces. Pour éviter cette accumulation de charges, la tension
appliquée n’est plus continue mais alternative. Le signe de la polarisation anode-cathode
est inversé a haute fréquence, cette fréquence étant adaptée par un boitier d’accord d’im-
pédance. Cette technique est utilisée par exemple pour le dépot de barriéres tunnel de
MgO & partir d’une cible céramique.

Un oxyde peut également étre fabriqué a partir de 'oxydation d’'une couche métallique.
Dans ce cas, le dépot métallique est effectué dans la chambre de pulvérisation, puis
I'oxydation se déroule sous atmosphére d’oxygéne dans une chambre d’oxydation, préa-
lablement mise sous vide pour limiter au maximum les contaminations. Le controle de la
pression d’oxygéne et du temps d’oxydation déterminera la qualité et la stoechiométrie
de I'oxyde obtenu.
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FIGURE 1.10 — A gauche : principe de la pulvérisation cathodique. A droite : photogra-
phie d’un bati de dépot par pulvérisation cathodique Plassys.

aimants

Dans la suite, sauf mention contraire, les dépots seront effectués a partir d’une pres-
sion de base de 107 mbar et avec une pression de travail de 2 1073 mbar. Le gaz utilisé
pour créer le plasma est 'argon, la vitesse de dépot varie entre 0,03 et 0,2 nm/s, selon la
puissance utilisée et I’élément pulvérisé. Ces vitesses sont étalonnées & partir de la mesure
de I'épaisseur d’échantillons témoins par réflectivité de rayons X. Les substrats sont des
plaques de silicium (001) oxydées thermiquement. Les dépots seront notés Aia/Big/...
ol A et B sont les éléments utilisés et ¢4 et tg sont leur épaisseur nominale respective
déposée en nm, I'empilement partant du substrat commence par le dépot de A, puis B,
etc. Le CoFeB utilisé dans la suite du manuscrit a une composition de 60% de cobalt,
20% de fer et 20% de bore.

1.5 Transport dépendant du spin

1.5.1 Diffusion dépendante du spin

Le transport dans un métal non magnétique est généralement décrit par un courant
de charges négatives dans lequel le spin n’est pas pris en compte. Cependant, dans les
matériaux ferromagnétiques, les propriétés électroniques sont différentes et ne peuvent
étre décrites par un modele a un seul canal. En 1936, Mott propose un modéle a deux
canaux|10] : les électrons dont le spin est paralléle 4 'aimantation du matériau (électrons
majoritaires) et les électrons dont le spin est antiparalléle & 'aimantation se propagent
dans deux canaux distincts et en premiére approximation indépendants. Cette approche
a ¢té validée par Campbell et Fert dans des alliages de fer et de nickel présentant des
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impuretés|11].

La section efficace de diffusion étant proportionnelle & la densité d’état au niveau de
Fermi, il faut donc s’attendre a ce que les résistances associées aux deux canaux de
conduction soient différentes pour un métal ferromagnétique puisque la densité d’état
au niveau de Fermi de tels métaux dépend de la direction du spin.

1.5.2 La magnétorésistance géante

Suite a ces études sur la polarisation en spin des électrons de conduction dans les
matériaux ferromagnétiques, des efforts de recherche ont été entrepris pour profiter de
ce phénomeéne. L’amélioration des techniques de dépot permettant de faire croitre des
couches de qualité sur des épaisseurs de l'ordre de grandeur de la longueur de diffusion
de spin a été une étape essentielle pour mettre a profit les effets de polarisation en spin.
La découverte de la magnétorésistance géante (GMR pour "giant magnetoresistance")
par les équipe d’Albert Fert[13| et Peter Griinberg|14| a mis ainsi en relief la possibilité
de changer la résistance d’'une hétérostructure grace a la polarisation des électrons par
des couches ferromagnétiques. Les structures étudiées sont dans les deux cas des mul-
ticouches Fe/Cr (en multicouche répétées 40 fois pour A. Fert et une simple tricouche
Fe/Cr/Fe pour P. Griinberg). Les couches de fer sont couplées antiferromagnétiquement
au travers des espaceurs de chrome. A champ nul, deux couches de fer consécutives sont
donc alignées antiparallelement. Il est possible de casser ce couplage par I'application
d’un champ magnétique : si I'énergie Zeeman associée a ce champ magnétique est plus
forte que I’énergie de couplage a travers le chrome, alors les aimantations des couches
de fer s’alignent parallélement.

Une différence de résistance a été observée entre les deux configurations d’aimanta-
tion lorsqu’un courant est appliqué parallélement au plan des couches comme présenté
sur la figure 1.11 (Il existe également une différence de résistance lorsque le courant est
appliqué perpendiculairement au plan des couches, cet effet ayant été démontré plus
tard pour des raisons technologiques). Cet effet peut étre expliqué par la conduction des
électrons dans deux canaux de spins indépendants. Ces deux canaux ne présentent pas
la méme résistance car il y a une asymétrie de diffusion des électrons suivant leur spin au
sein des couches magnétiques et de réflexion aux interfaces Fe/Cr. Dans le cas d’aiman-
tations antiparalléles, le spin de 1’électron importe peu, car il est paralléle a la moitié
des couches et antiparalléle a I'autre moitié. Chaque canal de conduction présente alors
la méme résistance. Dans le cas d’aimantations paralléeles, les électrons dont le spin est
opposé a 'aimantation seront bien plus diffusés que ceux dont le spin est paralléle. Les
deux canaux possédent des résistances différentes, et il y aura comme un court-circuit
a travers le canal de spins majoritaires, donnant une résistance globale plus faible que
dans le cas précédent.

La magnétorésistance géante est alors définie par : GMR = (RA” — RP)/RF on
RAP est la résistance de I'empilement dans la configuration antiparalléle et R celle
dans l'é¢tat parallele (définition dite "optimiste". Dans la version dite "pessimiste", la
différence de résistance est divisée par la résistance antiparalléle). Ces structures ont
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FIGURE 1.11 — En haut : cycle d’hysteresis mesuré par effet Kerr longitudinal d'une
tricouche Fe/Cr/Fe. En bas : résistance de 'empilement en fonction de la configuration
magnétique. D’aprés [14].

été utilisées comme base pour la fabrication de vannes de spin[15]. Dans ces structures,
un espaceur de cuivre remplace le chrome, et du permalloy est utilisé comme électrode
magnétique a la place du fer. Le couplage a travers le cuivre est trés faible comparé au
couplage a travers le chrome, et pour pouvoir obtenir deux configurations d’aimantations
a champ nul, une des couches de permalloy est bloquée par échange avec du FeMn
antiferromagnétique. Cette couche est dite "couche piégée", 'autre couche est la "couche
libre". Ce dispositif permet de réaliser une téte de lecture de disque dur. Un bit du
disque dur rayonne un champ magnétique selon lequel la couche libre s’aligne, alors que
la couche piégée n’est pas affectée. La lecture de la résistance de la vanne de spin permet
de connaitre la direction du champ rayonné et donc de I'état du bit.

1.5.3 Polarisation en spin des électrons

Dans un métal ferromagnétique, I'asymétrie des densités d’états suivant le spin des
électrons conduit & une différence de population entre électrons de spin up et électrons de
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Fe Cr Fe Fe Cr Fe

FIGURE 1.12 — En haut : schéma de principe de la magnétorésistance géante et de la
diffusion dépendante du spin. En bas : schéma électrique équivalent.

spin down. Cette différence peut étre vue comme une polarisation en spin des électrons.
Tedrow et al. ont mesuré dans des jonctions ferromagnétique/isolant /supraconducteur
(F/1/S) cette polarisation[12].

En I'absence de champ magnétique, le supraconducteur présente un gap 2A, ce qui
se traduit par la présence d’un double pic sur le graphe 1.13 représentant la conduc-
tance de la jonction en fonction de la tension appliquée. Pour une tension assez grande,
I’énergie de la bande de conduction du supraconducteur correspond au niveau de Fermi
du ferromagnétique. En présence d’un champ magnétique, ’énergie Zeeman léve la dé-
générescence des deux états de spin, la densité d’état étant séparée de +uH selon la
direction du spin, o u est le moment magnétique de 1’électron. En supposant que le
transport a travers la barriére tunnel d’alumine conserve la direction du spin, une asy-
métrie d’intensité entre les différents pics (notés a, b, ¢ et d) révele la dépendance en
spin de la densité d’état. Cette asymétrie est vérifiée sur la figure 1.14, ce qui démontre
la polarisation en spin des électrons dans un métal ferromagnétique. La polarisation
mesurée ici est de 7,5% (P = (0, — 04)/(0p + 04), 01 ¢ est la conductance tunnel).

1.5.4 La magnétorésistance tunnel

Bien avant la découverte de la magnétorésistance géante, en 1975, Julliére remarque
que la résistance d’'une tricouche Fe/GeOx/Co mesurée a 4,2 K dépend de la confi-
guration d’aimantation de l’empilement|16]. La magnétorésistance tunnel (TMR pour
"tunnel magnetoresistance") de ces jonctions, définie de la méme fagon que la GMR,
vaut 14% a tension nulle. Le modeéle développé pour rendre compte de cette TMR s’ins-
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FIGURE 1.13 — Densité d’état de la jonction Al/AlO/Ni. En ’absence de champ magné-
tique, le supraconducteur présente un gap 2A (ligne continue). En présence d’un champ
H (ligne pointillée), la densité d’état est séparée en une partie spin up et une partie
spin down, décalées d'une énergie +uH et -uH respectivement. Il est supposé ici que les
¢lectrons de spin down sont majoritaires a la surface de Fermi du nickel. Tiré de [12].

pire des travaux de Tedrow et al.. La premiére hypothése est que le spin de 1’électron
est conservé lors du transport tunnel. La seconde est que la probabilité de transmission
des électrons a travers la barriére est proportionnelle a la densité d’états au niveau de
Fermi dans 1’électrode réceptrice. Le nombre d’électrons candidats au passage est lui-
méme proportionnel & la densité d’états au niveau de Fermi dans 'électrode émettrice.
Le courant pour chaque canal de spin est donc proportionnel au produit des densités
d’états au niveau de Fermi des deux électrodes. Or, dans les métaux ferromagnétiques,
la densité d’état est différente pour les deux catégories de spins (ce qui crée par ailleurs
le magnétisme du matériau). Dans le cas d’aimantations paralléles, la densité d’état
au niveau de Fermi des électrons de spin majoritaire est importante dans 1’électrode
émettrice et dans ’électrode réceptrice, alors que la densité d’état au niveau de Fermi
des électrons de spin minoritaire est faible dans les deux électrodes. Dans ce cas le cou-
rant est principalement dii au canal de spin majoritaire. Dans le cas d’aimantations
antiparalléles, la densité d’état au niveau de Fermi des électrons de spin up ou down
est faible soit dans I'électrode émettrice soit dans I’électrode réceptrice. Les deux ca-
naux conduisent de fagon équivalente, et globalement plus faiblement que dans le cas
d’aimantations paralléles. De facon similaire a la magnétorésistance géante, ’asymétrie
en spin des densités d’état conduit a une différence de résistance selon la configuration
d’aimantation de la jonction.
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FIGURE 1.14 — Conductance normalisée de la jonction Al/Al,O3/Ni en fonction de la
tension appliquée et du champ magnétique extérieur. L’asymétrie des pics a, b, cet d a
H=33,7 kOe résulte de la dépendance en spin des densités d’états. Tiré de [12].

La magnétorésistance tunnel vaut :

Rap—Rp _ 2PP

TMR = = 1.11
Rp 1— PP ( )
oul P; est la polarisation de I’électrode 7, valant :
D! — D!
= ———% (1.12)
D, + D;

avec D! la densité d’état au niveau de Fermi de I'électrode i pour les électrons de
spin j. Ce modele permet de fagon qualitative de comprendre le phénoméne de magnéto-
résistance tunnel, mais ne permet de décrire les valeurs observées de magnétorésistance
tunnel que dans des cas limites. De méme, le signe de la polarisation des électrons ne
peut étre décrit dans tous les cas par ce modeéle. Des avancées théoriques ont permis
I’établissement de modéles plus complets. En particulier, Stearns a développé un modéle
prenant en compte la structure de bande des électrodes magnétiques|18]. La polarisation
des électrons est dans ce modéle proportionnelle au vecteur d’onde au niveau de Fermi
plutot qu’a la densité d’état. Pour compléter encore ce modéle, Slonczewski a montré que
la nature de la barriére devait étre prise en compte dans le calcul de la polarisation|[19].
Si la magnétorésistance tunnel est restée pendant une vingtaine d’année un phénomeéne
intéressant a étudier uniquement d’un point de vue fondamental, un trés net regain d’in-
térét pour les applications technologiques est apparu lorsque Moodera et al. et Miya-
zaki et al. ont pu observer une magnétorésistance tunnel conséquente a température
ambiante[20, 21|. La TMR de la jonction CoFe/AlOx/Co atteint alors 11,8%. De nom-
breux développement ont permis d’obtenir des TMR de 'ordre de 80% & température
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FIGURE 1.15 — Schéma de principe de la magnétorésistance tunnel dans le modéle de
Julliére. Tiré de [17].

ambiante avec ces barriéres d’alumine amorphes|22]|. Une jonction tunnel magnétique
doit vérifier certaines conditions pour pouvoir présenter une forte magnétorésistance
tunnel :

- Deux configurations magnétiques (paralléle et antiparalléle) bien définies.

- Des interfaces électrode magnétique/isolant nettes.

- Une barriére isolante avec le moins de défauts possible, et possédant une affinité avec
I'oxygéne plus grande que les électrodes magnétiques pour éviter la migration de I'oxy-
géne dans les électrodes.

- Des matériaux magnétiques polarisant fortement en spin les électrons.

Un recuit aprés dépot permet en général de corriger certains défauts, en particulier de
repomper l'oxygéne dans la barriére et de lisser les interfaces, ce qui conduit en général
a une augmentation de la magnétorésistance tunnel|23].

Un nouveau type de barriére permettant de filtrer les états de symétrie des états de Bloch
a permis d’augmenter significativement la magnétorésistance tunnel. En 2001, Butler et
al. ont calculé que des magnétorésistances tunnel de l'ordre de 1000% pouvaient étre
obtenues dans le systéme épitaxi¢ Fe(100)/MgO(100)/Fe(100). Dans le fer orienté selon
la direction (001), il existe quatre types de bandes électroniques, combinaisons linéaires
d’orbitales atomiques s, p et d. Ces 4 bandes dénommeées A;, As, Ay et A5 n’ont pas
la méme énergie selon 1'état de spin des électrons (figure 1.16).

Il est remarquable que les électrons de symétrie A; n’existent au niveau de Fermi
que pour les spins majoritaires. Le fer (100) est donc un demi métal au regard de cette
symeétrie. Dans une jonction tunnel magnétique Fe/MgO /Fe, comme la barriére posséde
la méme symétrie que les électrodes magnétiques, il est possible de filtrer les électrons
selon leur état de spin de fagon trés sélective. Le transport par effet tunnel doit se
faire en conservant les symétries des électrons. Dans 1'état paralléle, la conduction se
fait essentiellement par le canal Ay, alors que dans ’état antiparalléle, les électrons de
symétrie A; de I’électrode émettrice ne peuvent trouver une symétrie équivalente dans
I’électrode réceptrice et dans ce cas la conduction est dominée par le canal As. Dans
une telle structure, la différence de conduction entre les deux états d’aimantation peut
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FIGURE 1.16 — Structure électronique du fer dans la zone I' — A—H. Les traits pleins
représentent les spins majoritaires et les traits pointillés les spins minoritaires. Tiré de
[25].

donc étre trés importante comparée au cas d’une barriére amorphe.

Peu aprés ces prédictions théoriques, de forte magnétorésistances tunnel (de I'ordre de
200% a température ambiante) ont été mesurées expérimentalement dans des systémes
Fe/MgO /Fe [26] ou CoFe/MgO/CoFe [27]. Malheurcusement, ces systémes réalisés par
épitaxie par jets moléculaires ne peuvent pas étre réalisés a 1’échelle industrielle. Ce
probléme a été résolu en utilisant des électrodes magnétiques de CoFeB et en recuisant
la structure. Les électrodes de CoFeB sont amorphes aprés dépot, et la barriére de MgO
peut donc croitre dans la structure cristalline qui lui convient, c’est a dire cubique cen-
trée (cc) (001). Un recuit aux alentours de 300 & 350°C expulse le bore vers les couches
adjacentes, le CoFeB cristallise alors en CoFe cc (001) au voisinage de la barriére tunnel
et d’obtenir une jonction tunnel ayant une magnétorésistance supérieure a 100%. Il est
important dans ce systéme que les électrodes de CoFeB cristallisent dans la symétrie cc
(001), car c’est dans cette direction que les bandes du CoFeB présentent un caractére
demi-métallique. Dans le cas ou la direction cristallographique de 1’électrode magné-
tique est différente, la magnétorésistance de I'empilement est diminuée |28, 29|. 11 est
alors essentiel de controler la cristallisation du CoFeB en choisissant judicieusement les
matériaux en contact avec la couche magnétique. En effet, si un matériau cubique face
centrée (cfc) (111) comme du cuivre est mis en contact avec la seconde interface du
CoFeB, celui-ci ne cristallise pas dans la méme structure que celle du MgQO. Cet effet
est expliqué par une cristallisation s’effectuant a partir des interfaces du CoFeB et in-
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tervenant a différentes températures selon les matériaux mis en contact[29]. Malgré ces
difficultés, ces systémes ont permis d’améliorer significativement le signal des jonctions
tunnel magnétiques, avec une évolution plus rapide que le développement des jonctions
a base d’alumine (figure 1.17). Aujourd’hui des structures présentant des magnétorésis-
tances tunnel de 600% a température ambiante ont été développées|30].
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FIGURE 1.17 — Historique des améliorations des jonctions tunnel magnétiques. D’aprées
[29].

1.5.5 Le couple de transfert de spin

Si les effets de magnétorésistance tunnel ou géante sont la manifestation de I'action
de l'aimantation sur un courant électrique, alors la réciproque existe également. L’idée
qu’un courant polarisé en spin puisse agir sur I’aimantation locale a émergé dans ’esprit
de théoriciens comme Berger et Slonczewski. Ces idées ont abouti a la formulation des
théories du couple de transfert de spin (STT pour "spin transfer torque")|31, 32]. Ces
théories prévoient qu’'un courant électrique polarisé en spin puisse induire des excita-
tions magnétiques voire renverser une aimantation.

Deux ans apreés ces prédictions, Tsoi et al. observent des pics de la résistance dV/dI dans
des multicouches métalliques dans lesquelles les auteurs ont injecté un courant électrique
par un contact ponctuel[33]. Ces excitations ont été expliquées par la polarisation en
spin du courant agissant sur l’aimantation du matériau. Katine et al. ont démontré la
possibilité de retourner ’aimantation de la couche libre d’une vanne de spin par cou-
rant : il devient ainsi possible de renverser une aimantation avec des courants d’une
densité de 107 & 108 A /em?. Ces effets proportionnels a la densité de courant ne peuvent
étre observés que dans des piliers de taille de 'ordre de la centaine de nanométre pour
ne pas étre écrantés par les effets du champ d’Oersted. Le développement de jonctions
tunnel magnétiques a barriére de faible résistivité, permettant de faire passer un courant
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1.6 Transport dépendant du spin

de l'ordre de 107 A /cm? sans claquage, a permis d’observer également un renversement
d’aimantation dans ces systémes|35].

L’idée principale de la théorie du couple de transfert de spin est que le moment angu-
laire doit étre conservé. Si un courant électrique polarisé en spin passe dans une couche
magnétique dont ’aimantation est non colinéaire a la polarisation du courant, les élec-
trons vont étre polarisés dans la direction de ’aimantation. La conservation du moment
angulaire impose l'existence d'un couple s’exercant sur la couche magnétique, et qui
a tendance a diriger ’aimantation dans la direction de polarisation initiale. Ce couple
peut s’écrire :

— — - = — =
TSTT:CL]'M/\(M/\ P)—Fb]M/\P (113)

ou ]\—/[> est I'aimantation de la couche magnétique et F) est la polarisation en spin des
¢lectrons. Les termes a; et b; sont respectivement les coefficients de couple de transfert
de spin usuel et de champ effectif induits par le courant. Le terme b; est en général
plus faible que le terme a;, et le couple exercé tend donc a aligner I'aimantation dans
la direction de polarisation des électrons. La dynamique de I'aimantation sous courant

polarisé en spin peut étre calculée a partir de 1’équation de Landau-Lifshitz-Gilbert
(LLG) :

M NI AT — oL A (VAT = AT grg (1.14)
dt Mg

Le premier terme décrit la précession de ’aimantation ]\7 autour du champ effectif
ﬁef 7 (comprenant champ appliqué, champ dipolaire et champ d’anisotropie de la couche
magnétique), v étant le rapport gyromagnétique de I’électron. Le second terme décrit
de facon phénoménologique le terme d’amortissement qui tend & ramener ’aimantation
dans la direction du champ effectif, a est le terme d’amortissement de Gilbert. Le terme
?STT peut selon le signe de a; s’opposer ou s’ajouter a 'effet de I'amortissement (fi-
gure 1.18). a; étant proportionnel & la densité de courant, il existe un courant critique
Jo pour lequel le couple de transfert de spin devient plus grand que ’amortissement, ce
qui permet de retourner 'aimantation d’un matériau. Ce courant peut s’écrire dans le
cas d’une aimantation planaire[36] :

J . AO(MSt
I "g0)p

ou p est la polarisation des électrons, ¢t I’épaisseur de la couche magnétique et Mg
son aimantation & saturation. g() est une fonction dépendant de ’angle entre les deux
aimantation, et A une constante dépendant du modéle de transport utilisé. H, Hg, et
Hy sont respectivement le champ appliqué, le champ dipolaire rayonné par la couche
de référence sur la couche de stockage et le champ d’anisotropie. Le renversement de
I’aimantation sera donc facilité lorsque la couche magnétique est fine, son aimantation,
son anisotropie et son amortissement faibles et que les électrons sont fortement polarisés.

(H + Hyy £ (Hy — 27Ms)) (1.15)
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FIGURE 1.18 — A gauche : schéma de principe du transfert de spin dans une vanne
de spin ou une jonction tunnel. A droite : représentation des différentes composantes
agissant sur une aimantation et modélisable par ’équation LLG.

1.6 Les MRAM

De nombreuses techniques ont été développées pour stocker I'information binaire. Le

principe est de coder cette information par un systéme ayant un parameétre physique
présentant une rémanence et une coercivité, un "1" et un "0" pouvant étre codés par
I'état de ce parameétre. Les grandeurs physiques utilisées sont la résistance électrique
dans le cas des transistors CMOS des mémoires SRAM, la charge électrique dans les
mémoires flash, ou 'aimantation dans un disque dur. La lecture de I’état du systéme
se fait en général par conversion de cette grandeur en signal électrique. Les paramétres
caractérisant une mémoire magnétique sont sa densité de stockage, son temps d’acces
pour lire les données, le temps d’écriture d’un bit, I’énergie nécessaire pour réaliser cette
écriture, et la durée de rétention de I'information. Ce dernier point permet de distinguer
deux types de mémoires : les mémoires volatiles dont un apport en énergie constant est
nécessaire pour conserver l'information, et les mémoires non volatiles qui sont congues
de facon a ce que la durée de rétention de l'information soit de 10 ans. Le premier type
de mémoire est utilisé pour sa rapidité de lecture/écriture pour traiter rapidement des
données et effectuer des calculs. Le second type est utilisé pour conserver la quantité
la plus importante d’information possible, le temps d’accés et d’écritures étant moins
important dans ce cas la.
Les jonctions tunnels magnétiques peuvent étre utilisées dans ce contexte pour coder
I'information binaire. L’état magnétique du systéme permettant de changer la résistance
de 'empilement, il est possible de fabriquer des matrices de jonctions de taille submi-
cronique pour coder une série de "1" et de "0". En pratique, plus la différence entre les
deux niveaux de résistance est élevée, plus la lecture de 1’état est rapide. La non volati-
lité des systémes magnétiques et la démonstration d’écritures sub-nanoseconde permet
d’envisager leur utilisation en tant que mémoire de stockage d’une grande fiabilité et
de support au traitement de données logiques. De tels systémes sont appelés mémoires
magnétoreésistives a acces direct (MRAM pour "Magnetoresistive Random Acces Memo-
ries").
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Une jonction tunnel magnétique doit vérifier plusieurs caractéristiques pour pouvoir étre
utilisée en tant que brique de base dans une mémoire MRAM. Elle doit tout d’abord étre
stable en mode lecture et repos et pour cela vérifier le critére de stabilité K¢//V /kgT >50-
60, et cela sur la gamme de température de fonctionnement de la mémoire (typiquement
de -30°C a 85°C). Ce critére permet de déterminer le volume magnétique minimal né-
cessaire & la rétention de I'information pour une anisotropie K¢/ donnée, et donc il
détermine en partie la densité de stockage réalisable. Son état doit pouvoir étre changé
de fagon reproductible, soit par champ magnétique, soit par couple de transfert de spin.
Pour cela, une des électrodes magnétiques sert de référence, son aimantation est blo-
quée et rien ne doit la faire changer d’état. L’autre électrode, dite couche de stockage
(ou couche libre ou couche douce), doit pouvoir étre commutée. La vitesse de commu-
tation détermine la vitesse d’écriture de la mémoire, et peut étre réalisée en quelques
centaines de picosecondes dans certains dispositifs|37]. Enfin, la reproductibilité des ca-
ractéristiques magnétiques et électriques d’un point mémoire a ’autre doit étre suffisante
pour pouvoir fabriquer une matrice ot le nombre de points mémoires non-fonctionnels
(typiquement moins de 0,2% pour une mémoire de 1 Mb) peut étre corrigé par des
algorithmes adaptés.

1.6.1 Comparaison avec différents types de mémoires

Les mémoires actuelles comme les DRAM et SRAM sont proches de leurs limites. En
particulier, elles vont rencontrer des difficultés qui semblent insurmontables pour aller
au dela du noeud technologique de 22 nm. Cependant, de nombreux efforts de recherche
ont été entrepris pour remplacer ces mémoires, et de nouvelles technologies ont émergé
de ces recherches. Récemment, les organismes internationaux rédigeant I'ITRS (Interna-
tional Technology Roadmap for Semiconductors, feuille de route du développement des
technologies de la micro et nano-électronique) ont identifié 8 mémoires pouvant poten-
tiellement remplacer les technologies actuelles. Ces 8 technologies émergentes sont les
transistors a effet de champ a grille ferroélectrique (FeFET), les mémoires nanoélectro-
mécaniques (NEMS), les mémoires MRAM & transfert de spin (STTRAM, décrites plus
loin dans cette section), les mémoires Réd-Ox (RédOxRAM), les mémoires a change-
ment de phase (PCRAM), les mémoires moléculaires (molRAM), les mémoires macro-
moléculaires (MmolRAM) et les mémoires a effet électronique (EERAM). La description
détaillée de ces mémoires serait trop longue, mais le lecteur peut trouver leur principe
de fonctionnement dans la référence [38]. Les performances potentielles de ces différentes
mémoires sont présentées dans le tableau 1.1

Ce tableau, bien que permettant une comparaison rapide des technologies en déve-
loppement et de leur potentiel, reste relativement vague sur certains points. Bien sir,
ces technologies n’étant pas encore sur le marché, voire encore au stade de recherche
avancée, il est parfois difficile de prévoir leur réel potentiel. Par exemple, des écritures
de STT-RAM ont été réalisée en moins d’une nanoseconde (donc la valeur "inférieure a
100 ns" du tableau semble pessimiste) mais ces résultats de laboratoire peuvent étre dif-
ficiles & reproduire sur une mémoire commerciale. Cependant, les groupes de travail de
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STT ReédOx PC EE Mmol Mol
Flash | FeFET | NEMS | yipanM| RAM | RAM | RAM | RAM | RAM
scalabilité 160nm 99mm 5- 7- 5- 5- 5- 5- 5-
F 10nm 10nm 10nm 10nm 10nm 10nm 10nm
taille min. | o g0 | g gp2 | gop2 | 2% | 8/5F2 | 6F2 | 8/5F2 | 8/5F2 | 5F?
cellule ’ B B 40F2
. 3bits/ . 2bits/ . 4bits/ .
multlnlveau non oul oul oul non non
cellule cellule cellule
tension 18- 0,6/- p
décriture 20V 0.2V 1,5V <1,8V <0,5V <3V <3V 1v 80mV
tension de 0,1- ? 3V 05V | <02V | <3V 0,7V 0,7V 0,3V
lecture 0,5V
courant .
? ? ? ? ?
décriture Faible ? ? <100pA| 0,4pA >100pA ? ? 7
temps 0,9/ <50ns/
décriture >10us 20ns 0.3ns <100ns <5ns 120ns <20ns <10ns <40ns
temps de 15- 20ns >1,5ns 10- <10ns <60ns <10ns <10ns <10ns
lecture 50us 20ns
rétention 10ans 33jours 10ans 10ans 10ans 10ans 10ans 10ans 10ans
10* 1012 1012 1016 10%° 1016 1016 1016
endurance ?
cycles cycles cycles cycles cycles cycles cycles cycles
énergie . o
d'écriture >11] 2fJ 0,03fJ <4pJ 1£J <2pJ <100pJ 7 0,2aJ

TABLE 1.1 — Performances ultimes des différentes technologies de mémoires émergentes
comparées a celles des mémoires Flash, d’aprés [38]. Dans ce tableau, F correspond a la
taille de grille du transistor.

I'Emerging Research Device (ERD) et de 'Emerging Research Material (ERM) préco-
nisent de concentrer les efforts de recherche et développement sur les mémoires MRAM
a transfert de spin et les mémoires RédOx, en vue de les commercialiser dans les 5 a
10 ans a venir.

1.6.2 Les MRAM & aimantation planaire & écriture par champ

Le premier type de mémoire MRAM congu consiste en une jonction tunnel magné-
tique dont I’écriture de la couche libre se fait par champ. Dans ce systéme, la couche de
référence est une structure antiferromagnétique synthétique. Elle consiste en un empi-
lement type AF/FM1/Ru/FM2/barriére tunnel. FM1 est un matériau ferromagnétique
couplé par échange avec le matériau antiferromagnétique AF. La couche de Ru est

33



1.6 Les MRAM

concue de telle facon que FM2 et FM1 soient couplées antiferromagnétiquement. Dans
cette configuration, 'aimantation de I’ensemble est bloquée et le champ rayonné sur la
couche libre par cette structure peut étre quasi nul si le champ rayonné par FM1 est
compensé par celui rayonné par FM2. La couche libre est une couche ferromagnétique

unique.
’ Ligne de champ 1

Jonction tunnel
Lecture T )/

Ligne de champ 2

FIGURE 1.19 — Schéma d’une cellule mémoire MRAM a écriture par champ.

L’écriture s’effectue par ’application d’un champ magnétique a 45° de ’axe d’aniso-
tropie de la couche libre. C’est dans cette situation que le champ de retournement est
minimal d’aprés le modéle de Stoner-Wolfarth. Ce champ est produit par le passage d’un
courant électrique dans deux lignes perpendiculaires situées en dessous et au dessus de
la jonction. Enfin, une ligne déportée, en bleu sur la figure 1.19, permet de lire I'état de
la jonction. Ce systéme atteint vite ses limites en termes de densité de stockage et de
fiabilité. En effet, la réduction de la taille du point mémoire doit s’accompagner de la
réduction de la taille des lignes de champ. Cependant, le champ produit par ces lignes
est proportionnel a l'intensité du courant les traversant. La réduction de leur taille ne
peut se faire que tant que la densité de courant ne dépasse pas la résistance a ’électromi-
gration des lignes de champ. D’autre part, chaque ligne de champ est utilisée pour une
colonne ou une ligne entiére de jonctions dans la matrice. En fonctionnement normal,
seules les jonctions situées au croisement de deux lignes de champ actives sont écrites.
Cependant, il est possible qu’une jonction se trouvant sur une seule ligne de champ soit
involontairement écrite. Cette écriture parasite est due au fait que dans la situation ou
la jonction est a "demi adressée", la barriére d’énergie a franchir pour passer d’un état
a l'autre état est diminuée par la présence du champ magnétique, laissant donc plus de
chance a une fluctuation thermique d’effectuer cette commutation parasite.

Une amélioration significative de ce systéme a été apportée en 2003 par Motorola|39, 40].
Dans ce systéme appelé toggle-MRAM, la couche libre est un ferrimagnétique synthé-
tique, c’est a dire un empilement FM1/Ru/FM2, ou FM1 et FM2 sont deux couches
ferromagnétiques couplées antiferromagnétiquement a travers I’espaceur de Ru. Le prin-
cipe d’écriture est également différent du cas précédent : si un champ magnétique suffi-
samment important est appliqué, les aimantations FM1 et FM2 ne forment plus tout a
fait un angle de 180° et vont avoir tendance a s’orienter selon la direction du champ. En
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appliquant la combinaison de deux champs orthogonaux suivant une séquence précise,
il est possible de retourner les deux aimantations, comme indiqué sur la figure 1.20.
La complexité d’écriture de la couche libre limite considérablement le risque de retour-
nement parasite, et la stabilité thermique de la jonction est améliorée par 'utilisation
d’une couche ferrimagnétique synthétique comme couche libre[41].

Hard Easy Hard L I H,  Easy i Hard 2 H,  Easy { Hard Easy
Axis, Axis Axis Mg, Axis Axis, Axis Ais, le\s
Y AT EWD e | Rend 23 N A S
Y. _rl 1 &) T—b“ /‘, /I Pa 1 // )
) — - - u - £
Write / ? >/ Y Write [ Tl % P 7
Line1 (.© 7™ Linet .7 s Line1 .7 N EP a9 Vet o
,\_,./] - 'K-_/I s N i N I = M S
Write Write Write Write Write
Line 2 Line 2 Line 2 Line 2 Line 2
o R N
Wirite Line 1 yd NG
Write Line 2 yd N
to 4 t; ty { t

FIGURE 1.20 — Schéma d’écriture d'une cellule toogle-MRAM. D’apres|[41].

1.6.3 Les MRAM & écriture par couple de transfert de spin

Les MRAM & écriture par champ, méme améliorées par le systéme toogle, présentent
le défaut de nécessiter des lignes de champ occupant une surface importante diminuant
la densité de stockage de I'ensemble. Le phénoméne de couple de transfert de spin est
un moyen de se passer du champ magnétique. Dans ce systéme, les électrons polarisés
par la couche de référence vont permettre de commuter I’aimantation de la couche libre
si la densité de courant est supérieure au courant critique (de l'ordre de 107 A/cm?),
dans la configuration paralléle ou antiparalléle selon le sens du courant. L’avantage de
ce systéme est que la ligne utilisée pour lire la jonction peut étre utilisée pour 1'écriture,
cette simplification apportant une diminution de la taille d’un point mémoire comparé
au systéme a écriture par champ, pour un diameétre de jonction donné. L’autre avantage
de ce type d’écriture est que le couple de transfert de spin est proportionnel a la densité
de courant appliquée a la jonction. Cela veut dire que 'énergie nécessaire a 1’écriture ne
dépend pas des dimensions latérales de la jonction, contrairement a I’écriture par champ
qui est elle proportionnelle au courant.

Le principal défi qui empéche ce type de mémoire d’apparaitre sur le marché est la sé-
paration entre les niveaux des courants de lecture, écriture et claquage. En effet, il faut
que ces trois distributions soient séparées de 12 o (ou o est la largeur a mi-hauteur de
la distribution concernée) pour pouvoir fabriquer un produit MRAM commercialisable.
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1.6.4 Les MRAM a aimantation perpendiculaire

Les premiéres générations de MRAM utilisent des jonctions tunnel magnétiques a
aimantation dans le plan des couches. Cette situation est favorable car ’énergie due au
champ démagnétisant est minimale quand l'aimantation est dirigée dans la direction
de plus grande dimension de I’échantillon. La barriére d’énergie permettant de n’avoir
que deux états stables & champ nul provient d’une anisotropie de forme. Pour cela, la
jonction tunnel magnétique est gravée en forme d’ellipse, ce qui induit une anisotropie
uniaxiale d’axe paralléle au grand axe de l'ellipse. L’anisotropie de forme associée est
relativement faible et ne permet pas de fabriquer des jonctions thermiquement stables
en dessous des noeuds technologiques inférieurs a 100 nm. De plus, la diminution des
tailles latérales d'un point mémoire rend plus compliquée la fabrication d’ellipses ayant
un rapport de forme suffisant pour assurer une stabilité thermique correcte.

De ce point de vue, les matériaux a aimantation perpendiculaire au plan des couches
présentent un grand intérét. En effet, leur tres forte anisotropie permet d’envisager la
fabrication de piliers thermiquement stables & des tailles latérales inférieures a 22 nm.
De plus, la forme latérale du pilier n’a plus d’importance d'un point de vue magnétosta-
tique dans ce cas, ce qui simplifie grandement la fabrication des dispositifs : il devient
alors possible de fabriquer des piliers circulaires.

Enfin, d'un point de vue d’une écriture par transfert de spin, la commutation d’une ai-
mantation perpendiculaire au plan nécessite moins d’énergie que celle d'une aimantation
planaire toutes choses étant égales par ailleurs. Les équations donnant le courant critique
de commutation par transfert de spin peuvent se réécrire a partir de I’équation 1.15 :

P—AP __ AO(MSt

= H + Hy H oM 1.16

Gl g(0)p (H + Haip + (Hg| + 27 M5s)) ( )
AOéMgt

Jar=r — 2 (H+ H,, — (H 27 M. 1.17

all g(ﬂ)p ( + Haip ( K|| T 27 S)) ( )

pour le cas ou I'aimantation est dans le plan des couches, et

= H + Hy; Hyg, —47M 1.18

o1 g(O)p( + Haip + (Hpe — 47 Ms)) (1.18)
AaMt

Jé,i_P = O(éT);(H—i_Hdip — (Hg, —4mMs)) (1.19)

pour le cas ot aimantation est perpendiculaire au plan des couches|[42].
Dans ces équations, a est le coefficient d’amortissement de Gilbert, p la polarisation
en spin du courant, g(f) une fonction dépendant de I'angle que forment les deux ai-
mantations, ¢ I’épaisseur de la couche magnétique. Hg;), est le champ dipolaire rayonné
par la couche de référence sur la couche de stockage, H le champ appliqué, Hg) et
Hy | sont respectivement les anisotropies uniaxiales paralléle et perpendiculaire, les
hauteurs de barriéres associées valant respectivement HyMg/2 pour le cas planaire et
(Hg, —4nMg)Ms /2 pour le cas perpendiculaire. Enfin, A est une constante dépendant

36



1 Introduction : le magnétisme, la spintronique et les MRAM

du modéle de transport utilisé. Ces équations montrent que dans le cas planaire, en plus
de I'énergie de barriére (fixée a 50kgT"), il est nécessaire de payer une énergie 2w Mg pour
renverser l'aimantation, alors que ce terme est inclus dans 1’énergie de barriére dans le
cas perpendiculaire. La différence entre les deux cas provient du fait que ’aimantation
d’un systéme planaire doit osciller hors du plan avant de commuter, ce qui est défavo-
rable d'un point de vue magnétostatique.

Les jonctions tunnel magnétiques a aimantation perpendiculaire permettent d’envisager
une réduction de la consommation bien que le coefficient d’amortissement plus impor-
tant dans ces matériaux que dans ceux utilisés dans les jonctions a aimantation planaire
empéche pour le moment d’observer une diminution significative du courant critique de
commutation|43, 44].

Aimantation planaire Aimantation perpendiculaire

FIGURE 1.21 — A gauche : simulation de la trajectoire d’une aimantation a anisotropie
planaire commutée par couple de transfert de spin. A droite : simulation de la trajectoire
d’une aimantation & anisotropie perpendiculaire commutée par couple de transfert de
spin. D’aprés [45].

1.6.5 Les MRAM assistées thermiquement (TA-MRAM)

Un autre moyen pour renforcer la stabilité d’une jonction tunnel est d’utiliser une
couche de stockage piégée par échange avec un matériau antiferromagnétique [46, 47].
Ce couplage d’échange permet de bloquer 'aimantation dans une direction. La procé-
dure pour obtenir cet échange consiste a élever la température de la jonction par un
recuit au dela de la température de blocage de I'antiferromagnétique puis d’appliquer
un champ servant a diriger ’aimantation de la couche de stockage dans la direction
désirée pendant le refroidissement. Ce couplage se caractérise par un cycle d’hystérésis
décalé par rapport au champ nul d’une valeur appelée champ d’échange. Si ce champ
d’échange est plus grand que le champ coercitif, un seul état devient stable & champ nul
et & température ambiante.

L’écriture d’un point mémoire se déroule par assistance thermique : une impulsion de
courant est appliquée a la jonction tunnel magnétique. La relaxation des électrons chauds
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passant a travers la barriére par effet tunnel va provoquer un échauffement de la jonc-
tion. Si la densité de courant appliquée est suffisamment élevée, la température dans la
jonction peut dépasser la température de blocage de I'antiferromagnétique (le systéme
étant congu de fagon a ce qu’elle se situe aux alentours de 175°C a 220°C). Dans ce cas
la couche est de nouveau libre. L’application d’'un champ magnétique durant le refroi-
dissement de la jonction, c’est a dire lorsque I'impulsion de courant est coupée, permet
de changer le sens de I’aimantation, puis d’obtenir un échange inverse a celui qui été
initialement établi[48, 49].

couche de
stockage

barriére

SAF
référence

-30 4 85°C
R

-30 4 85°C
R

o (1)

FIGURE 1.22 — Ecriture d'une cellule TA-MRAM : Une jonction initialement dans I’état
antiparallele (& gauche) est chauffée au dessus de la température de blocage de I’anti-
ferromagnétique de la couche de stockage par une impulsion de courant. L’application
d’un champ magnétique pendant le refroidissement permet d’écrire la jonction dans
I'état parallele (au milieu), puis Pantiferromagnétique bloque cet état sur la gamme de
température de repos (a droite).

Ces mémoires ont 'avantage d’étre plus stables vis a vis des fluctuations thermiques
que des systémes a écriture par champ classique, de ne pas étre sensibles aux champs
magnétiques parasites en dehors de I’écriture et de ne nécessiter quune seule ligne de
champ. Il est également possible d’utiliser I'impulsion de courant de chauffage comme
moyen pour écrire la jonction par couple de transfert de spin[50].
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1.7 L’assistance thermique dans les jonctions & aiman-
tation perpendiculaire

Dans le but d’augmenter la densité de stockage des mémoires MRAM tout en dimi-
nuant au maximum la consommation électrique a I’écriture, il est envisagé de combiner
I’écriture assistée thermiquement au couple de transfert de spin pour des jonctions tunnel
magnétiques & aimantation perpendiculaire. Ce mode d’écriture relativement différent
de celui d’assistance thermique dans les jonctions tunnel a aimantation planaire a été
breveté par SPINTEC.

‘l‘ électrode de
référence

! >
électrode de
3 stockage
x J barriére tunnel
J

-30 a85°C 175°C -30 4 85°C

RO R RO

FIGURE 1.23 — Ecriture STT assistée thermiquement d'une cellule MRAM & aimanta-
tion perpendiculaire : une jonction initialement dans 'état antiparalléle (& gauche) est
chauffée au dessus de la température de basculement d’anisotropie de la couche de sto-
ckage. A cette température, ’aimantation de la couche de stockage est dans le plan des
couches. Les électrons polarisés en spin par la couche de référence font précesser cette
aimantation hors du plan, dans un hémisphére ou 'autre selon le sens du courant (au
milieu). Lors du refroidissement de la jonction, 'aimantation de la couche libre retourne
hors du plan, dans la direction dans laquelle elle avait été préalablement tirée par le
courant polarisé (a droite).

Le principe de base de ce nouveau mode d’écriture est d’utiliser le phénomeéne de
réorientation d’aimantation avec la température qui sera plus spécifiquement abordé
dans le chapitre 5. En bref, dans des matériaux a aimantation perpendiculaire, il existe
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sous certaines conditions une température (appelée température de basculement d’ani-
sotropie) pour laquelle I'anisotropie perpendiculaire est égale a I'anisotropie de forme
planaire. En dessous de cette température, l’aimantation de la couche est hors du plan,
et au dela elle est dans le plan des couches. Il est possible de tirer profit de cette réorien-
tation d’aimantation pour diminuer le courant critique de commutation par transfert de
spin. L’écriture d’un point mémoire s’effectue comme suit : une impulsion de courant
est appliquée a la jonction tunnel magnétique, ce qui provoque une élévation de tem-
pérature jusqu'aux alentours de 175°C-220°C. A cette température, 'aimantation de la
couche libre tombe dans le plan de la couche. Le second effet de I'impulsion de courant
polarisée en spin est de faire précesser l'aimantation de la couche libre & anisotropie
planaire autour de I’axe perpendiculaire aux couches. Cette aimantation est également
légérement tirée hors du plan par le couple de transfert de spin induit par les électrons
polarisés en spin perpendiculairement au plan par la couche de référence, dans un hé-
misphére ou l'autre suivant la direction du courant appliqué[51|. 11 faut noter que dans
cette situation l'efficacité du couple de transfert de spin est maximale car I’aimantation
de la couche libre est perpendiculaire a la polarisation des électrons. Lorsque I'impulsion
de courant est arrétée, la jonction refroidit, 'aimantation de la couche de stockage re-
tourne hors du plan dans la direction dans laquelle elle était tirée auparavant par couple
de transfert de spin. Cette méthode permet en théorie d’abaisser le courant critique de
commutation.

Pour pouvoir fonctionner, ce systéme doit vérifier plusieurs conditions :

- La stabilité thermique des deux électrodes doit vérifier les critéres de stabilité ther-
mique sur la gamme de température de veille, c’est a dire -30°C & 85°C (mais cela dépend
des applications visées).

- L’¢lectrode de stockage doit perdre son anisotropie perpendiculaire et basculer dans le
plan & la température d’écriture qui doit se situer aux alentours de 175°C-220°C (selon
la gamme de température de veille).

- L’électrode de référence doit garder une aimantation perpendiculaire & la température
d’écriture pour pouvoir polariser les électrons hors du plan.

- Les jonctions doivent également vérifier les contraintes standards des MRAM en termes
de magnétorésistance tunnel, résistance et distributions de tension de lecture, écriture
et de claquage.

1.8 Objectifs de la thése

L’électronique de spin semble donc particuliérement prometteuse pour les applica-
tions mémoires. Avec 'arrivée aux limites physiques des technologies tout silicium, les
mémoires MRAM sont une des voies qui sont en développement pour réaliser de nou-
veaux dispositifs non-volatiles présentant une faible consommation et une forte capacité
de stockage. Les défis a relever restent cependant importants tant au niveau de la concep-
tion de matériaux toujours plus performants que dans la compréhension des phénomeénes
du transfert de spin ou de 'anisotropie magnétique perpendiculaire.
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Cette thése s’inscrit dans ce contexte, et propose en particulier une méthode d’écriture
par transfert de spin assisté thermiquement dans les jonctions tunnel magnétiques a ai-
mantation perpendiculaire. Les deuxiéme et troisiéme chapitres présentent une étude de
I’anisotropie magnétique perpendiculaire dans les multicouches métalliques cobalt /métal
non magnétique et dans les alliages terre rare/métal de transition magnétique. L’opti-
misation de cette anisotropie permet de fabriquer des jonctions tunnels magnétiques a
aimantation perpendiculaires présentées dans le chapitre 4. A cette occasion, la fabrica-
tion de la barriére tunnel et de structures optimisées pour diminuer le couplage dipolaire
dans une jonction tunnel magnétique sont présentées. Le chapitre 5 est consacré a I’'étude
de la variation de I’anisotropie perpendiculaire en fonction de la température et a la fa-
brication d’électrodes a basculement d’anisotropie. Enfin, le dernier chapitre présente
les avantages de l'utilisation de telles électrodes pour ’écriture de jonctions tunnel ma-
gnétiques a aimantation perpendiculaire.

Le probléme des unités : dans la suite du manuscrit, sauf mention contraire, les
unités utilisées sont les unités c.g.s.. Un tableau de conversion c.g.s./S.1. est disponible
en anneze 2.
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Chapitre 2

Développement de multicouches

(Co/Pt) et (Co/Pd)

Une multicouche (Co/NM) (ou NM est un métal non magnétique) est un empile-
ment ol des couches minces de Co et de NM sont déposées alternativement. Dans de
telles structures ou I’épaisseur des couches (quelques plans atomiques) est de 'ordre de
grandeur de certaines longueurs caractéristiques telles la longueur d’échange, le libre
parcours moyen des électrons ou encore la longueur d’onde de Fermi, il devient possible
de faire apparaitre de nouvelles propriétés physiques impossibles a obtenir a partir de
matériaux massifs. Dans ces empilements les effets d’interface deviennent mesurables,
contrairement aux matériaux massifs ot ils sont négligeables comparés aux contributions
de volume. En jouant sur I’environnement local des atomes de cobalt aux interfaces, il
devient possible de changer les propriétés physiques et en particulier magnétiques de
la multicouche. Par exemple, de nouvelles phases cristallographiques ou de nouvelles
directions d’anisotropie peuvent apparaitre.

La découverte de I'anisotropie magnétique perpendiculaire dans des multicouches (Co/Pd)
en 1985 par Carcia et al.[1], puis dans les multicouches (Co/Pt)[2] et (Co/Au)[3] , a ou-
vert la voie a un domaine de recherche extrémement riche et varié. Ces multicouches
présentant une anisotropie perpendiculaire induite aux interfaces Co/NM ont non seule-
ment un intérét théorique en tant que systémes modéles mais également un intérét
technologique puisqu’elles peuvent étre utilisées dans le domaine du stockage de I'infor-
mation. Leurs avantages sont nombreux :

- énergie d’anisotropie perpendiculaire importante (de 'ordre de 107 erg.cm™3), ce qui
permet d’envisager la fabrication de dispositifs aux tailles latérales de 'ordre de la di-
zaine de nm thermiquement stables.

- grande souplesse d’ajustement des caractéristiques physiques : elles peuvent étre mo-
difiées en jouant sur les paramétres de croissance (pression du plasma, vitesse de dépot,
etc...), sur I’épaisseur des différentes couches et sur les traitements thermiques.

- fabrication possible par pulvérisation cathodique : elles sont donc adaptées a la fabri-
cation & un niveau industriel.

- également fabricable par évaporation, épitaxie par jets moléculaires, électrodéposition
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ou ablation laser, ce qui est également une autre facon de modifier la croissance de la
structure.

Il devient évident que ces multicouches peuvent servir de brique de base a 1'éla-
boration de jonctions tunnel magnétiques a aimantation perpendiculaire. Pour cela, il
convient cependant de bien comprendre 'origine de 'anisotropie perpendiculaire dans
ces systeémes et de maitriser la fabrication de multicouches ayant une croissance compa-
tible avec une barriére tunnel.

Dans ce chapitre, les différents phénomeénes contribuant & l’anisotropie perpendi-
culaire seront exposés. Dans un second temps, ce chapitre sera consacré a I’étude de
lasymétrie des effets interfaciaux dans les tricouches NM/Co/NM, ainsi qu’a l'amé-
lioration du systéme par rapport a I’état de l'art[4, 5|. L’optimisation de l’anisotropie
perpendiculaire de multicouches (Co/Pt) et (Co/Pd) sera ensuite présentée. Cette étude
permettra de mettre en relief les différences entre ces deux systémes et de choisir le métal
le plus adapté aux systémes a aimantation perpendiculaire.

2.1 L’anisotropie magnétique perpendiculaire dans les
multicouches (Co/NM)

Le modéle de base utilis¢ pour décrire I’anisotropie dans les multicouches (Co/NM)
consiste en un calcul de I'énergie du systéme en séparant les termes de volume et les
termes d’interface. Ce modéle empirique ne prend pas en compte la nature physique des
phénomeénes induisant ’anisotropie perpendiculaire mais permet de modéliser correcte-
ment ce systéme dans la plupart des situations. Pour simplifier le modéle, considérons
tout d’abord une couche de cobalt d’épaisseur o, et d’aimantation a saturation Mg
déposée entre deux couches de métal non magnétique, comme indiqué sur la figure 2.1.
Ce modeéle est extensible aux multicouches magnétiques comprenant n couches de co-
balt. Il suffit de considérer en premiére approximation que les couches de cobalt sont
indépendantes et obéissent aux lois présentées dans cette section.

FIGURE 2.1 — Modélisation du systéme NM/Co/NM
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En présence d'un champ magnétique extérieur H, I'énergie volumique du systéme
vaut :

E = —HMgcos(0 — ¢) — K/ cos?(0) (2.1)

La constante d’anisotropie K¢/ est la barriére d’énergie & vaincre pour renverser
I’aimantation du systéme. Par convention, elle est positive lorsque ’axe de facile aiman-
tation est perpendiculaire au plan et négative dans le cas contraire. Elle peut elle-méme
étre décomposée de fagon phénoménologique en plusieurs termes :

2Kg

Co

K = —2nMg* + Ky +

(2.2)

Le terme -27Mg? est I'énergie liée au champ démagnétisant dans une couche mince
monodomaine. Le terme Ky décrit de facon empirique tous les effets liés au volume
autres que ceux dus au champ démagnétisant, et enfin le terme Kg englobe tous les effets
liés aux interfaces. Ici les deux interfaces sont considérées comme équivalentes, d’ou le
facteur 2 devant le terme Kg. Les phénomeénes physiques induisant ces anisotropies sont
présentées dans la suite.

2.1.1 Champ démagnétisant et anisotropie de forme

Dans un échantillon magnétique, chaque moment magnétique subit de la part des
autres moments magnétiques une interaction dipolaire. Cette interaction est négligeable
a courte distance comparée a l'interaction d’échange, mais devient prépondérante a
longue distance. Il en résulte la création d’'un champ dit démagnétisant qui s’oppose
a 'aimantation qui le crée. De plus, si les poles des moments magnétiques au sein de
la matiére se compensent, ce n’est plus le cas a la surface de I’échantillon. Par des
considérations énergétiques, le champ démagnétisant f[; créé va diriger l'aimantation
de maniére a éloigner le plus possible ces poles non compensés. Il va donc avoir tendance
a diriger I'aimantation dans ’axe de plus grande dimension de 1’échantillon. L’énergie
associée a ces interactions dipolaires vaut :

— —
Ed == —27THd.M (23)

_%
Le champ démagnétisant H, est calculé a partir de 'aimantation et de la forme de
I’échantillon décrite par le tenseur Ny :

— - —
Hy; = —N,M (2.4)

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 ot 'aimantation est
dans le plan de la couche. L’équation 2.3 se réduit dans le cas des films minces & E; =
—2m Mg?cos?(0), 6 étant I'angle entre la normale au plan et la direction de 'aimantation.
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2.1.2 Anisotropie magnétocristalline

Dans les matériaux magnétiques cristallisés, I’environnement local vu par un moment
magnétique va induire des axes d’anisotropie particuliers. Les orbitales atomiques d'un
atome magnétique dans un cristal subissent des interactions électrostatiques dues a
la distribution des charges de l’environnement. Ce phénomeéne peut étre modélisé par
un champ électrique dit champ cristallin. Dans un métal de transition magnétique tel
que le cobalt, le nickel ou le fer, les moments orbitaux 3d interagissent fortement, les
orbites sont fortement lices aux axes cristallins (énergie de 'ordre de 1 e¢V). Le couplage
spin-orbite qui lie moment magnétique orbital et moment magnétique de spin va lier le
moment magnétique de spin, essentiel contributeur au magnétisme dans de tels métaux,
aux axes cristallins. Sous un champ magnétique, I’énergie requise pour diriger les spins
loin d’'un de ces axes cristallins est égale a ’énergie nécessaire pour vaincre le couplage
spin-orbite, le moment orbital n’étant quasiment pas affecté. Cette énergie est appelée
anisotropie magnétocristalline.

Dans le cas d'un cristal a symétrie cubique, si 'aimantation est repérée par ses cosinus
directeurs oy, as et ag, I'énergie magnétocristalline peut s’exprimer comme :

EMC = K1 (Oé120622 + 04120432 + 04220432) -+ Kg(a12a22a32) + ... (25)

ol les K; sont les constantes d’anisotropies d’ordre 7 dépendants de la température.
Dans le cas d'un cristal & symétrie hexagonale d’axe ¢, 'aimantation formant un angle
© avec cet axe, cette énergie vaut :

EMC = ZKQZSZTLQZ(@) (26)

En pratique, il est souvent possible de négliger les termes de second ordre, et d’écrire
I’énergie magnétocristalline comme dérivant d’une anisotropie uniaxiale :

Eue = Kysin?(0) (2.7)

2.1.3 Effets des contraintes

Dans un empilement multicouche constitué de matériaux différents, il apparait des
contraintes mécaniques. Ces contraintes sont dues a la différence de parameétre de maille
entre les différentes couches constituant le systéme. Pour minimiser ’énergie mécanique
dans la multicouche, le systéme aura tendance & adopter un parameétre de maille inter-
médiaire entre les parameétres de maille naturels des différentes couches. Cette situation
intervient lorsque les paramétres de maille des différents constituants ne sont pas trop
¢loignés (typiquement le désaccord ne doit pas excéder 2%). Ce régime de croissance
est appelé croissance cohérente. Si le désaccord est trop important, il devient énergé-
tiquement plus favorable de créer des dislocations dans la structure qui permettent a
chaque couche de relaxer les contraintes et d’avoir un parameétre de maille proche de
celui qu’elle aurait sans contrainte. De facon générale, il est possible de faire croitre
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une couche de fagon cohérente jusqu’a une certaine épaisseur critique t..;; pour laquelle
I’énergie élastique devient supérieure a I’énergie de formation d’une dislocation.

Anu
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aCo 0
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tCOIooooo: 00000 oo;_o co
assss | 83388 | s
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Couches seules | Régime cohérent | Régime incohérent

FIGURE 2.2 — Différents modes de croissance des couches minces : & gauche sont représen-
tées les trois couches séparées; au centre, représentation de la croissance cohérente : les
couches adoptent un parameétre de maille ac minimisant 1’énergie élastique du systéme.
A droite la croissance est incohérente, les différentes couches adoptent un paramétre de
maille proche du systéme non contraint et des dislocations (L) apparaissent.

Le magnétisme d'un matériau dépendant essentiellement des distances interatomique
et de la direction de I'aimantation, a travers 'interaction d’échange d’Heisenberg et le
champ cristallin, il devient possible de changer les propriétés magnétiques du matériau
grace aux contraintes. Ce couplage entre contraintes et propriétés magnétiques peut étre
modélisé par une énergie magnétoélastique Ey g :

By = —Kypeos®(0) (2.8)

ol la constante d’anisotropie magnétoélastique K ;g peut s’écrire :

3 3
KME == —5)\0'00 = _QAECOECO (29)

ou o, sont les contraintes présentes dans la couche de cobalt, A est la constante
de couplage magnétoélastique, F¢, le module d’élasticité de la couche de cobalt et ec,
I'allongement relatif (ou déformation) de la maille de cobalt. Selon le signe de A et de
€co, Ccette contribution peut donner une anisotropie perpendiculaire ou planaire. Dans le
cas de la croissance cohérente de la tricouche 2.1, la minimisation de 1’énergie élastique
(1/2tE€?) permet de déterminer le parameétre de maille de la structure et donne une
constante d’anisotropie magnétoélastique qui vaut :

3 tnvEnvEco
Kup = 2\ NMENMEC

— 2.10
2 2tnm BNy + tCoECon (2.10)
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2.1 L’anisotropie magnétique perpendiculaire dans les multicouches (Co/NM)

ou 7 est la différence relative de paramétre de maille entre la couche de cobalt et le
métal non magnétique et Enjs le module de Young de la couche NM. Cette constante
d’anisotropie a la dimension d’une énergie volumique, et sera donc contenue dans le Ky,
de I'équation 2.2.

Dans le cas d’une croissance incohérente, les contraintes résiduelles ne peuvent étre
calculées analytiquement que dans des cas particuliers. Par exemple, Chappert et Bruno|6]
ont calculé que dans une couche de cobalt déposée sur un substrat rigide, la déformation
résiduelle peut s’écrire :

€inc = _ntcm’t/tc’o (211)

Ol i st 'épaisseur critique a partir de laquelle une dislocation d’énergie 1/2G ¢,b?
apparait. G, est le module de cisaillement du cobalt et b le module du vecteur de
Burgers associé a cette dislocation. La valeur de t..;; a été calculée dans différents sys-
témes : Chappert et Bruno|6] pour une couche de cobalt déposée sur un substrat rigide,
den Broeder|5]| pour le cas d’une couche de cobalt déposée entre deux couches identiques
et Van der Merwel|7, 8| dans le cas d’une multicouche symétrique infinie. Dans le cas
d’une croissance incohérente, I’anisotropie magnétoélastique vaut :

3 tcm’

Kugp = 5/\E00n—t (2.12)
tCo

Goob

877ECO

Il faut noter que la dépendance en 7 s’annule en combinant les équations 2.12 et 2.13.
Les contraintes résiduelles dans un systéme qui croit de fagon incohérente créent donc
une anisotropie interfaciale qui ne dépend plus directement des couches adjacentes au
cobalt. Elle apparait comme une caractéristique intrinséque de la couche magnétique.

avec : tepir = (2.13)

2.1.4 Effets induits aux surfaces et interfaces

Dans les multicouches (Co/NM), les interfaces jouent un role particuliérement impor-
tant puisqu’elles permettent de changer I’environnement local des atomes magnétiques
et donc de changer radicalement les propriétés physiques du matériau. Néel a prédit[9]
que cette symétrie réduite aux interfaces devait faire apparaitre une anisotropie. Un
atome de cobalt de surface va avoir un nombre de voisins magnétiques réduit, ce qui
conduit & une modification des bandes 3d et & une séparation A des niveaux d’énergie
des orbitales hors du plan et des orbitales dans le plan. Bruno a calculé avec un modéle
de liaisons fortes que I'anisotropie magnétique résultant du couplage spin-orbite est pro-
portionnel a A[10, 11] et a l'intensité du couplage spin-orbite. De plus, il a été montré
théoriquement par Kyuno et al.[12] que I'hybridation des orbitales du cobalt avec les
orbitales du matériau mis en en contact aux interfaces modifie le remplissage des bandes
du cobalt, ce qui peut induire une anisotropie supplémentaire. En particulier, I’hybri-
dation des orbitales 3d du cobalt avec les orbitales du platine et de 1'or produit une
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2 Développement de multicouches (Co/Pt) et (Co/Pd)

anisotropie magnétique perpendiculaire interfaciale supérieure a 1 erg.cm=2 (figure 2.3).
Cette anisotropie est d’autant plus grande que le couplage spin-orbite des atomes de
platine ou d’or est important (de 'ordre de 0,01 eV /atome pour ces matériaux), et léve
lui aussi la dégénérescence des orbitales atomiques, en favorisant celles hors du plan. Ex-
périmentalement, Weller et al.[13] ont vérifié par des mesures de dichroisme circulaire
magnétique de rayons X que le moment orbital perpendiculaire des atomes de cobalt
dans des multicouches (Co/Pt) et (Co/Pd) était augmenté d’environ 0,15 pp comparé
au cobalt massif. Il faut noter que I’hybridation des orbitales atomiques dépend égale-
ment des contraintes induites dans les couches|12].

En choisissant judicieusement le matériau non magnétique en contact avec le cobalt,
il est donc possible de changer I'axe de facile aimantation d’une couche mince, et par
exemple d’induire une anisotropie perpendiculaire.
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FIGURE 2.3 — Calcul de Iénergie d’anisotropie des systémes (Co/Pt), (Co/Ag), (Co/Au)
et (Co/Cu) par Kyuno et al[12]. Une énergie positive au niveau de Fermi (lignes en
pointillés) donne une anisotropie perpendiculaire, et une anisotropie planaire dans le
cas contraire.

2.1.5 Effets des rugosités et diffusions

En pratique, une multicouche présente certains défauts qu’il faut prendre en compte
pour décrire totalement le systéme. En particulier, les phénomeénes de rugosité et d’in-
terdiffusions peuvent s’ajouter aux autres effets et modifier le comportement de la mul-
ticouche. La rugosité engendre des champs démagnétisants locaux qui vont créer une
anisotropie d’interface de type dipolaire[6|. Cette anisotropie est toujours positive, ap-
paraissant ainsi comme une anisotropie perpendiculaire interfaciale. Bruno et al. ont
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2.2 Détermination des contributions d’anisotropie de volume et d’interface

calculé que pour une rugosité de 2 A avec une longueur de corrélation de 50 A, cette
énergie est de l'ordre de 0,1 erg.cm™2. D’un autre coté, en considérant que les effets de
contrainte ou d’hybridation des orbitales atomiques engendrent une anisotropie normale
a la surface locale, la rugosité aura au contraire tendance a réduire ’anisotropie effective
de I'’ensemble par rapport a la normale au plan moyen.

L’interdiffusion entre deux métaux mis en contact dépend de la miscibilité des matériaux
et des traitements thermiques subits par I’échantillon. Elle peut donner lieu a des chan-
gements importants des propriétés physiques du matériau. En particulier, les diffusions
peuvent aboutir & la formation d’alliages présentant des axes d’anisotropie différents de
ceux de la multicouche & interfaces parfaites, ou méme détruire le magnétisme du ma-
tériau. Ces effets doivent étre étudiés au cas par cas mais peuvent étre qualitativement
prédits en étudiant les diagrammes de phases binaires des différents éléments utilisés.

Tous les effets décrits ci-dessus peuvent étre présents dans un échantillon. Ils dé-
pendent de la composition de I’échantillon, mais également des traitements thermiques
et de la fagon dont I’échantillon a été fabriqué. Ainsi, deux échantillons ayant la méme
composition nominale mais n’ayant pas été fabriqués par la méme méthode de dépot (par
exemple évaporation ou pulvérisation cathodique) peuvent avoir des comportements dif-
férents. Il est en général difficile de déterminer a partir des seules mesures magnétiques
quelle est I'influence de chaque phénomeéne. Cependant, celles-ci permettent en général
d’extraire les parameétres phénoménologique du modéle décrit par I’équation 2.2.

2.2 Détermination des contributions d’anisotropie de
volume et d’interface

La détermination des constantes d’anisotropie volumique et surfacique peuvent se
faire a partir de mesures magnétiques sur des échantillons type NM/Co/NM dont ’épais-
seur de cobalt varie. En mesurant l'anisotropie effective des échantillons pour chaque
épaisseur de cobalt, il est possible de remonter aux valeurs de Ky et Kg grace a I'équa-
tion 2.2. En pratique, il est plus commode de la multiplier par ¢, :

Kt = (Ky — 2rMgs*)te, + 2K (2.14)

Le graphe ainsi obtenu est une droite de pente Ky — 27 M2 et qui coupe l'axe des
ordonnées en 2Kg, comme le montre la figure 2.4. Elle permet également de mesurer
I’épaisseur pour laquelle 'aimantation passe d'une configuration perpendiculaire au plan
des couches a une configuration planaire. Cette épaisseur t¢ appelée épaisseur critique ou
épaisseur de basculement d’anisotropie est ’épaisseur pour laquelle ’anisotropie effective
s’annule. Sur le graphe, il s’agit de la valeur de t¢, pour laquelle la droite K¢'/tq,
intersecte 1'axe des abscisses.

Le graphe obtenu en pratique peut étre légérement différent, en particulier lorsque
le systeme croit de fagon cohérente a faible épaisseur, puis devient incohérent a plus
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FIGURE 2.4 — Variation de K*//tq, en fonction de I’épaisseur de cobalt ¢¢, d’un systéme
NM/Co/NM présentant une anisotropie interfaciale perpendiculaire.

forte épaisseur. C’est le cas par exemple du systéme Cu/Ni (figure 2.5). Dans ce cas,
une rupture de pente apparait au niveau de I'épaisseur critique t..; a partir de laquelle
le systéme devient incohérent : I’anisotropie volumique Ky change de valeur au dela de
ce point particulier. Il est possible d’appliquer dans ce cas ’équation 2.14 en séparant
les deux régimes.

De plus, lorsque les longueurs caractéristiques des diffusions et des rugosités sont
de 'ordre de grandeur de I’épaisseur de la couche de Co, il apparait des déviations par
rapport a la loi donnée par I'équation 2.14. Enfin, le modéle décrivant la couche ma-
gnétique comme étant composée d’un volume plus deux interfaces perd sa pertinence
lorsque I’épaisseur de cette couche est inférieure a trois plans atomiques.

Dans la suite de ce chapitre, les cycles magnétiques et le champ d’anisotropie des
échantillons sont mesurés par effet Hall extraordinaire par la méthode décrite précédem-
ment, tandis que des mesures VSM et SQUID sont utilisées pour déterminer I'aimanta-
tion a saturation des échantillons. La combinaison de ces mesures permet de déterminer
les parameétres nécessaires au calcul des anisotropies volumique et surfacique.

2.3 Anisotropie perpendiculaire des tricouches Pt /Co /Pt
et Pd/Co/Pd

Dans la suite, ’équation 2.14 sera utilisée pour déterminer I’anisotropie a l'inter-
face Co/Pt et Co/Pd. Pour ce faire, 'anisotropie effective d’échantillons Taz/Pt(Pd)s /-
Coyco/Pt(Pd)y est mesurée par EHE et VSM a température ambiante sur les échantillons
bruts de dépot, avec une épaisseur de cobalt variant de 0,2 & 3 nm.

Dans ces structures, la couche de tantale permet d’avoir une couche d’accroche qui
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2.8 Anisotropie perpendiculaire des tricouches Pt/Co/Pt et Pd/Co/Pd
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FIGURE 2.5 — Variation de K®/ts, en fonction de I'épaisseur de nickel ty; du sys-
téme Cu/Ni/Cu présentant une croissance cohérente aux faibles épaisseurs, puis une
croissance incohérente au dela de t..;. Le changement de pente est ici particuliérement
visible (d’apres [14]).

donne une meilleure adhérence au dépot que celle obtenue sur I'oxyde de silicium. De
plus, elle donne une croissance de la couche de platine ou de palladium de meilleure qua-
lité. En particulier, la mosaicité de la couche tampon cubique face centrée (cfc) orientée
dans la direction (111) sera réduite. Ceci résulte en une augmentation de Ianisotropie
perpendiculaire de la couche de cobalt. Le platine et le palladium donneront & priori
des propriétés relativement proches en terme de croissance. En effet, ces deux métaux
possédent une structure cfc (111), leur parameétre de maille ne difféerent que de 0,7%
(tp=3,92 A et tpg=3,89 A). Les interdiffusions Co-Pt et Co-Pd doivent étre relative-
ment similaires d’aprés les diagrammes de phases binaires|15, 16|, qui indiquent que de
multiples alliages CoPt et CoPd sont stables a température ambiante. Les différences
attendues entre ces deux métaux sont donc essentiellement dues a des effets électro-
niques : hybridations 3d(Co)-5d(Pt) et 3d(Co)-4d(Pd).

Dans la suite de cette section, tous les échantillons sont mesurés bruts de dépot sur les
couches continues. Le champ coercitif de ces couches varie de 30 & 150 Oe. Ce champ
dépend de nombreux paramétres tels que 'aimantation de la couche, son anisotropie ou
son épaisseur. Cependant, ce paramétre ne nous intéresse pas particulierement ici, en
particulier parce qu’il dépendra de la taille latérale du dispositif final.

La figure 2.6 montre les cycles d’hystérésis mesurés par effet Hall extraordinaire en
champ perpendiculaire pour différentes épaisseurs de cobalt. Ces cycles présentent une
réorientation d’aimantation classique lorsque ’épaisseur de cobalt augmente. L’épaisseur
critique de basculement d’anisotropie vaut t¢ p;—1,4 nm pour le platine, et t¢ p4—0,9 nm
pour le palladium. Ceci est cohérent avec les résultats de la littérature qui indiquent que
'anisotropie interfaciale Co/Pt est supérieure a celle Co/Pd|[4, 5.

La figure 2.7 présente les mesures d’anisotropie effective et d’aimantation a sa-
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FIGURE 2.6 — Cycles d’hystérésis mesurés par EHE des structures Ta/Pd/Co/Pd (a
gauche) et Ta/Pt/Co/Pt (a droite) pour différentes épaisseurs de Co, indiquées en nm.
Les pics apparaissant sur les cycles des échantillons planaires sont dus a une contribution
parasite de magnétorésistance anisotrope.

turation des échantillons en fonction de 1’épaisseur de la couche de cobalt. Le cal-
cul de K¢ftq, est également présenté. Une régression linéaire est effectuée sur ces
données, en écartant les épaisseurs de cobalt inférieures & 1 nm pour lesquelles le
modéle n’est plus valide. La valeur d’anisotropie interfaciale mesurée pour une inter-
face Co/Pt vaut Kg p;=0,9(£0,05) erg.cm 2 et celle pour une interface Co/Pd vaut
Ks pg=0,55(%0,05) erg.cm 2. Ces valeurs sont cohérentes avec celles mesurées par d’autres
équipes|4, 5|. L’anisotropie volumique mesurée est de -1,2(40,1)107 erg.cm™ dans les
deux cas. Elle correspond essentiellement a I’anisotropie de forme -27Mg? de I'échan-
tillon, le terme Ky déduit est deux ordres de grandeur inférieur. Les mesures ne sont donc
pas assez précises pour déterminer sa valeur. L’aimantation & saturation (mesurée au
VSM) pour cette gamme d’épaisseur de cobalt est constante, Mg=1430(450) emu.cm ™3,
proche de I'aimantation a saturation du cobalt massif.

Les valeurs mesurées d’anisotropie surfacique et d’épaisseur critique semblent indiquer
que le systéme Co/Pt est supérieur en terme d’anisotropie perpendiculaire au systéme
Co/Pd. Cependant, ces valeurs sont extrapolées a partir de mesures effectuée sur des
épaisseurs de cobalt supérieures a 1 nm. Ces épaisseurs ne sont pas celles utilisées pour
obtenir le maximum d’anisotropie effective. Dans ces structures, il est préférable de faire
croitre des couches de cobalt aussi fines que possible pour maximiser 1'effet des interfaces
donnant une anisotropie perpendiculaire par rapport aux effets volumiques donnant une
anisotropie planaire.

Pour des épaisseurs de cobalt inférieures a 0,8 nm, les valeurs mesurées de K¢/tq, pour
la structure avec platine sont inférieures a celles prévues par le modéle extrapolé. Ceci
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FIGURE 2.7 — De haut en bas : mesure des anisotropies d’interface et de volume a
partir de équation 2.14; anisotropie effective K¢// des multicouches Co/Pt et Co/Pd
en fonction de I’épaisseur de cobalt ¢, ; aimantation & saturation Mg des échantillons.

est corrélé avec une diminution de 'aimantation a saturation d’un facteur 2 entre une
couche de 1 nm de cobalt et une couche de 0,3 nm. Ce comportement peut étre soit
lié¢ au passage d'une croissance cohérente a une croissance incohérente aux alentours de
0,8 nm de cobalt comme décrit dans le travail de Jungblut et al.[14], soit & la formation
d’alliages CoPt aux interfaces réduisant l'aimantation. Cette seconde hypothése semble
la plus probable étant donné la différence de paramétre de maille de 10% entre le cobalt
et le platine qui empéche toute croissance cohérente. Pour définitivement écarter 'hypo-
these d'un changement de croissance, une série d’échantillons ot I’épaisseur de la couche
tampon de platine est changée ont été déposés. Cette série d’échantillons Taz/Pt;p;/-
Cog .4 et 2/Pta ne montre aucune différence d’anisotropie ou d’aimantation & saturation
lorsque ’épaisseur tp; varie de 2 & 30 nm, pour les deux épaisseurs de cobalt testées. Or,
ceci est en désaccord avec 1’équation 2.10 qui prévoit une augmentation d’anisotropie
magnétoélastique avec I'épaisseur de la couche de Pt. Il est donc plus raisonnable d’at-
tribuer cette diminution d’anisotropie et d’aimantation (& température ambiante) aux
faibles épaisseurs a la formation d’alliages CoPt a faible température de Curie.
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2 Développement de multicouches (Co/Pt) et (Co/Pd)

Les structures en palladium ne présentent cet écart au modeéle que pour des épais-
seurs de cobalt inférieures a 0,3 nm ce qui semble indiquer que l'interdiffusion Co-Pt
est supérieure a l'interdiffusion Co-Pd. Cette différence de diffusion est en cohérence
avec le fait que les alliages CoPd ne sont que métastables[16] et auront donc plus de
mal a se former que des alliages CoPt qui eux sont thermodynamiquement stables. De
son cOté, 'aimantation a saturation (mesurée par rapport au volume déposé de cobalt)
augmente avec la diminution de I’épaisseur de cobalt contrairement a la structure avec
platine. Cet effet est dii & I’hybridation des orbitales 3d du cobalt et 4d du palladium
qui induit une polarisation magnétique des atomes de palladium|17, 18, 19]|. Daalderop
et al. ont calculé par des calculs ab-initio que cette polarisation était significative pour
les 2 couches de palladium adjacentes a I'interface|20].

Cette polarisation magnétique du palladium rend cependant la mesure de ’anisotropie
effective biaisée. En effet, le volume magnétique dans ce cas n’est plus égal au volume de
Co mais est plus important. Cependant, il reste juste de dire que la structure Tag/Pds /-
Coyg,4/Pdy est plus stable que la structure Taz/Pts/Cog 4/Pte. Pour avoir une anisotropie
perpendiculaire maximale, la structure Co/Pd est donc meilleure que la structure Co/Pt.
Il est possible de distinguer dans ces structures deux régimes :

- A forte épaisseur de cobalt (tc, >1 nm), 'anisotropie surfacique Co/Pt étant supé-
rieure & l'anisotropie surfacique Co/Pd, il est possible d’obtenir des couches de cobalt
perpendiculaires plus épaisses avec du platine qu’avec du palladium.

- A faible épaisseur de cobalt (tc, <0,8 nm), I'interdiffusion Co/Pt réduit 'anisotropie
de la multicouche. Au contraire, le systéme Co/Pd ne présente pas cette réduction, et
en dessous de 0,6 nm devient plus stable que le systéme Co/Pt.

Le platine est donc plus adapté pour des dispositifs nécessitant un volume magnétique
important et une faible anisotropie perpendiculaire alors que le palladium est plus adapté
dans les structures ot ’anisotropie perpendiculaire doit étre la plus forte possible.

2.4 Asymétrie d’anisotropie interfaciale entre inter-
faces supérieure et inférieure

2.4.1 Mise en évidence de ’asymétrie

Les études effectuées jusqu’a maintenant par différentes équipes de recherche consi-
dérent que les deux interfaces d'une tricouche NM/Co/NM sont équivalentes. Cependant
cette hypothése n’a jamais été vérifiée. Il est possible que les propriétés physiques d’une
interface différent profondément suivant la séquence de dépot. Une interface Co/NM
résulte soit du dépot de cobalt sur le métal non magnétique (interface dite "inférieure"),
soit du dépot du métal non magnétique sur du cobalt (interface dite "supérieure"). Les
alliages formés par interdiffusion aux interfaces peuvent étre différents dans les deux
cas. Le graphe 2.7 ne permet cependant pas de séparer la contribution a 1’anisotropie
perpendiculaire de chaque interface.
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2.4 Asymétrie d’anisotropie interfaciale entre interfaces supérieure et inférieure

Il est par contre possible d’estimer la contribution de chaque interface en remplacant une
des couches de platine par un autre métal, qui de préférence n’apporte pas d’anisotropie
interfaciale. Cependant, le remplacement de la couche tampon de platine peut égale-
ment induire des changements de texture ou de rugosité. Pour des raisons de simplicité,
il est préférable de changer uniquement la couche supérieure pour étudier les effets du
changement d’interface.

Les échantillons déposés pour étudier l'influence de chaque interface sont donc Tag/Pts/-
Coco/ X1 /Pty. L’épaisseur de cobalt varie de 0,3 & 3 nm, X est du tantale, du cuivre,
de I'aluminium du magnésium ou du ruthénium. La couche de platine de couverture
protége I’échantillon de I'oxydation. Cette couche de platine n’a pas d’effet sur le ma-
gnétisme de la couche de cobalt. L’anisotropie et ’aimantation mesurées ne sont pas
changées si la couverture de platine est remplacée par du tantale ou de ’aluminium. Les
résultats obtenus avec ces différentes couches sont résumés sur la figure 2.8 et comparés
aux résultats obtenus dans 1’étude précédente ot la couche de couverture est en platine.

_| couverture:
—e— Pt
1—a—cu
—o0— Mg
1—2—Ta

00 05 10 15 20 25 30
t., (nm)

FIGURE 2.8 — De haut en bas : mesure des anisotropies d’interface et volumique pour dif-
férentes couches de couverture X dans la structure Tag/Pts/Couc, /X1 /Pty ; anisotropie
effective en fonction de I’épaisseur de cobalt pour les différentes couches de couvertures ;
ailmantation a saturation des échantillons.

Les différentes valeurs obtenues pour les constantes d’anisotropies sont résumées dans
le tableau 2.1 :
Pour tous les matériaux testés, I’anisotropie volumique Ky est de deux ordres de
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2 Développement de multicouches (Co/Pt) et (Co/Pd)

X Pt Cu Mg
Ks pt+ Kg,x (erg.cm™2) 1,8(£0,1) 1,8(+0,1) 2,0(40,1)
Ky — 2nMg? (107erg.cm™3) | -1,2(40,2) -1,2(£0,2) -1,2(£0,2)
tc (nm) 1,45(40,05) | 1,45(40,05) | 1,55(40,05)
X Al Ru Ta
Ks pt + Kg x (erg.cm™2) 2,0(£0,1) 1,7(40,1) 2,2(=£0,2)
Ky —2nMg? (107erg.cm=3) | -1,2(£0,2) -1,2(40,2) -1,2(£0,2)
tc (nm) 1,70(£0,10) | 1,45(40,05) | 2,00(=£0,10)

TABLE 2.1 — Anisotropies surfaciques et volumiques et épaisseurs critiques mesurées a
partir de la figure 2.8.

grandeurs plus faible que I'anisotropie de forme -27Mg*. Les anisotropies magnétocris-
talline ou magnétoélastique (d’origine cohérente) sont donc a chaque fois négligeables
dans ces systémes comparées aux anisotropies de forme et interfaciale. Les valeurs dé-
duites d’aprés la figure 2.8 sont cependant biaisées pour le ruthénium, 'aluminium et le
tantale. L’aimantation a saturation mesurée pour ces métaux varie avec 1’épaisseur sur
toute la gamme testée, indiquant la présence d’une couche de cobalt magnétiquement
morte. Il faut prendre en compte cette couche morte pour obtenir les valeurs réelles des
anisotropies. L’épaisseur de couche magnétiquement morte t,,,.. peut étre facilement
déduite de la courbe d’aimantation de la figure 2.8. Pour cela, il suffit de tracer 1’évo-
lution de I'aimantation multipliée par I’épaisseur de cobalt déposée en fonction de cette
épaisseur (figure 2.9). Le résultat donne des droites dont la pente vaut I'aimantation a
saturation du cobalt magnétique et qui coupent I'axe des abscisses en t,,ors¢-

-4 j j j i K
G 40x10 T pente: M_=1430emu.cm™ |~
q 3,0X104" ......... .......... .......... ........... ........ ...... L.
= : : i § couverture :
3 2,0X104— ......... .......... ............... LN e Pt
° . N . A CI.I
=" Y : 5 : : @ Mg
* R 1,0x10F o s b A Feeee b A Ta
; : : : * Ru
= : o Al
s : : :
0’0 1 1 I T
0,0 0,5 1,0 1,5 2,0 2,5 3,0

t. (nm)

FIGURE 2.9 — Evolution de Mgto, en fonction de I’épaisseur de cobalt déposée t¢o,. Les
couvertures de tantale, aluminium et ruthénium donnent une couche magnétiquement
morte.

Les pentes de la figure 2.9 montrent que toutes les couches X donnent la méme
aimantation a saturation. Cependant, les couches de tantale, aluminium et ruthénium
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2.4 Asymétrie d’anisotropie interfaciale entre interfaces supérieure et inférieure

donnent une couche magnétiquement morte car les droites ne coupent pas l’axe des
abscisses en zéro, contrairement aux couches de platine, cuivre et magnésium. Il est
ensuite possible de calculer les valeurs corrigées d’anisotropie effective, volumique et
surfacique en utilisant I'épaisseur de cobalt magnétique corrigée t-,“"" qui correspond
a I'épaisseur de cobalt déposée a laquelle a été retirée 1’épaisseur de couche morte. Les
graphes corrigés sont présentés en figure 2.10.
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FIGURE 2.10 — Graphes de la figure 2.8 corrigés en retirant une épaisseur magnétique-
ment morte a t¢,.

Comme prévu, lorsque la correction est effectuée, 'aimantation a saturation est in-
dépendante de 'épaisseur de cobalt, tant que celle-ci ne descend pas en dessous de
0,6 nm, et du matériau de couverture utilisé. Les valeurs d’anisotropies et d’épaisseurs
de couches mortes sont résumées dans le tableau 2.2 :

Ces mesures montrent que ’anisotropie surfacique ne dépend pas vraiment du métal
de couverture. Si, dans la structure Pt/Co/Pt, chaque interface donne une anisotropie
surfacique équivalente de 0,9 erg.cm~2, alors cela veut dire d’aprés ces mesures que le
cuivre, 'aluminium, le ruthénium, le magnésium et le tantale donnent la méme aniso-
tropie. Cette hypothése est contraire aux calculs théoriques et aux mesures effectuées
sur des multicouches Co/X dans la littérature[4]. Comme tous ces matériaux ont des
parameétres de maille, des couplages spin-orbite et des structures de bandes différentes, il
est bien plus plausible que l'interface inférieure induise une anisotropie perpendiculaire
significativement supérieure, presque un ordre de grandeur plus grande que l’anisotro-
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2 Développement de multicouches (Co/Pt) et (Co/Pd)

X Pt Cu Mg
Ks pt+ Kg,x (erg.cm™2) 1,8(£0,1) 1,8(+0,1) 2,0(40,1)
Ky — 2nMg? (107erg.cm™3) | -1,2(40,2) -1,2(£0,2) -1,2(£0,2)
tcOr" (nm) 1,45(£0,10) | 1,45(%0,10) | 1,55(=0,10)
tmorte (nm) 0,00 0,00 0,00
X Al Ru Ta
Ks pt + Kg x (erg.cm™2) 1,8(£0,2) 1,6(=£0,2) 1,7(£0,2)
Ky —2nMg? (107erg.cm™3) | -1,2(40,2) -1,2(%0,2) -1,3(£0,2)
tcor" (nm) 1,50(%0,20) | 1,30(£0,20) | 1,50(=0,20)
tmorte (nm) 0,20(40,02) | 0,20(£0,02) | 0,58(+0,05)

TABLE 2.2 — Anisotropies surfaciques et volumiques, épaisseurs critiques corrigées et
épaisseurs de couche morte utilisées dans la figure 2.10.

pie perpendiculaire induite a I'interface supérieure, quelle que soit la couverture utilisée.
Ceci peut s’expliquer par une diffusion différente entre 'interface supérieure et 'interface
inférieure. Il est probable qu’il y ait moins de diffusion au niveau de I'interface inférieure
qu’au niveau de l'interface supérieure. La pulvérisation d’atomes de cobalt sur la couche
de platine ne semble pas donner lieu & un mélange, alors que la pulvérisation de platine
sur du cobalt provoque une interdiffusion entre les deux couches. Il est possible que les
atomes de platines pulvérisés arrivent sur la surface de 1’échantillon avec plus d’éner-
gie que les atomes de cobalt, et sont donc plus susceptibles de diffuser. Cette tendance
peut étre observée sur des mesures de sonde tomographique|35|. D’autre part il se peut
que la nature de I'alliage qui se forme & chaque interface soit différente. Par exemple,
il pourrait se former un alliage CosPt lorsque du cobalt est déposé sur du platine alors
qu’il se formerait un alliage CoPt3 lorsque du platine est déposé sur du cobalt. Enfin,
il est possible que toute l'anisotropie perpendiculaire soit induite lors de la croissance
sous contrainte de la couche de cobalt sur la couche tampon de platine et que le dépot
de la couche supérieure n’induise pas de contrainte supplémentaire.
Il est possible de confirmer cette asymétrie d’anisotropie d’interface en changeant la
couche tampon de platine pour examiner l'influence de la couche de couverture. Pour
cela, le remplacement de la couche de platine inférieure par du cuivre semble approprié :
de cette facon, il n’y a pas de diffusion a l'interface inférieure, et peu de contraintes
seront induites a cette interface, car cobalt et cuivre possédent des paramétres de maille
trés proches, contrairement au systéme cobalt-platine. Cependant, il convient de garder
a lesprit que des échantillons possédant des couches tampons différentes peuvent avoir
une croissance différente et ne sont donc pas directement comparables. Les échantillons
déposés sont Tag/Cus/Coyc,/Pty et Taz/Cus/Cosc,/Cus/Pty. Les propriétés magné-
tiques sont étudiées de la méme maniére que précédemment. Il n’y a pas de couche
magnétiquement morte dans ces systémes. Les résultats sont résumés sur la figure 2.11.
Les résultats montrent encore une fois que la couche de couverture de platine ap-
porte une anisotropie négligeable au systéme comparé a la couverture de cuivre, puisque
la somme des anisotropies d’interface vaut 1,0(£0,1) erg.cm™2 pour les couches de co-

63



2.4 Asymétrie d’anisotropie interfaciale entre interfaces supérieure et inférieure

LI
e [
S o1
o)) -1
& [
VO _2
HU 3 L
E: -
[
X
0,0
& [
£ .3,0x10°
Q I
D .6,0x10°
o I
e -9,0x10°
[
X
—~ 1600
g
E I
5 1200 |
g 800 | ‘ ‘ | .
P ;_—-—Ta3/Cu3/Cotc°/Pt2 1
s’ | 1:——Ta/Cu/Co/Cu,lPt,
0 L 1 s | : | " I " I

00 05 10 15 20 25 3,0
t. (nm)

FIGURE 2.11 — Mesure des anisotropies d’interface et volumique (en haut), de I'aniso-
tropie effective (au milieu) et de I'aimantation des couches Ta/Cu/Co/Cu/Pt (en rouge)
et Ta/Cu/Co/Pt (en noir) en fonction de 'épaisseur de cobalt t¢,.

balt recouvertes de cuivre et 1,1(£0,1) erg.cm™2 pour celles recouvertes de platine. Ces
valeurs montrent que les contraintes ou les effets d’hybridations induits a I'interface su-
périeure sont négligeables, et confirment donc les mesures précédentes effectuées avec
une couche tampon de platine. De maniére similaire, la couverture de cuivre limite 1'in-
terdiffusion & l'interface inférieure, ce qui permet d’obtenir des couches de meilleure
qualité a faible épaisseur de cobalt.

L’anisotropie d’interface de 1,0(40,1) erg.cm™2 (vraisemblablement essentiellement in-
duite a U'interface inférieure) mesurée dans le systéme Cu/Co/Cu (111) est élevée com-
parée aux études effectuées par d’autres groupes. Kyuno et al. ont calculé qu’elle ne
devait étre que de 0,12 erg.cm™2[12], tandis que England et al. ont mesuré dans ce genre
de systéme fabriqué par pulvérisation cathodique une anisotropie interfaciale quasiment
nulle[21]. 11 est remarquable que la valeur d’anisotropie interfaciale Cu/Co soit égale a
celle trouvée pour Pd/Co. Cela signifie qu’il est possible en théorie d’utiliser du cuivre
a la place du palladium et obtenir une forte anisotropie perpendiculaire. Cependant,
comme pour le cas du platine, ’anisotropie mesurée dévie de la loi linéaire aux faibles
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2 Développement de multicouches (Co/Pt) et (Co/Pd)

épaisseurs de cobalt, cette diminution étant corrélée avec une baisse d’aimantation.
Comme cuivre et cobalt ne peuvent se mélanger, il est vraisemblable que cet effet soit
di a la rugosité de la couche tampon de cuivre, et a une croissance du cobalt en ilots.
Cependant, il est possible de fabriquer des échantillons & aimantation hors du plan avec
seulement des couches de cuivre, puisque I’échantillon avec 0,6 nm de cobalt posséde
une anisotropie effective de 1,0(4:0,1)10° erg.cm™3; est 100% rémanent, et a un champ
coercitif de 5 Oe.

Il est possible d’étudier les effets de diffusion en réalisant des mesures d’aimantation
en fonction de la température. Ces mesures sont réalisées en saturant 1’échantillon a
10 K avec un champ de 20 kOe, puis en mesurant ['aimantation rémanente dans la di-
rection perpendiculaire au plan des couches en fonction de la température. Les mesures
effectuées jusqu’a 400 K ne modifient la structure de I’échantillon. Dans ces mesures,
I’aimantation est ramenée au volume de cobalt déposé, et ne prend donc pas en compte
I’épaisseur de couche morte. La contribution des impuretés magnétiques du substrat a
basses températures a été soustraite. La perte d’aimantation indiquée par les fléches sur
la figure 2.12 est liée a I'apparition de domaines magnétiques perpendiculaires donnant
une aimantation globale nulle. Avant cette température, 'aimantation rémanente est
égale a I'aimantation a saturation. En écartant les valeurs au dela de la température de
nucléation, ces courbes peuvent étre en premiére approximation modélisées par une loi
d’aimantation dérivée du modéle d’excitation des ondes de spin :

Mg(T) = Mg(0) (1 _B (T%)w) (2.15)

ou B, Mg(0) et T sont les parameétres ajustables. Les valeurs de T extrapolées sont
cependant & prendre avec précaution. Elles sont extraites d’'un modéle utilisé pour des
matériaux massifs, qui bien que présentant une validité satisfaisante pour des couches
minces dans certains cas|22, 23|, peut donner des écarts relativement importants dans
d’autres. Des expressions dérivées du modéle du champ moléculaire de la forme Mg (T') =
Ms(0)(1—(T/T¢))? peuvent étre également utilisées, mais 1 encore les résultats obtenus
sont relativement peu fiables lorsqu’a la fois § et T sont inconnus|25|. La meilleure
méthode serait de mesurer la susceptibilité magnétique des échantillons et d’en déduire
la température de Curie. Cependant, cela nécessite de faire des mesures au-dela de cette
température de Curie, c’est a dire faire un recuit qui provoque des diffusions changeant
la nature de I’échantillon.

Il est possible de classer les matériaux de couverture en trois groupes qui permettent
d’expliquer les variations d’aimantation et d’anisotropie en fonction de I’épaisseur de
cobalt déposée et de la température :

Cas du cuivre Le cuivre est un métal possédant une structure cfc (111) et un
paramétre de maille trés proche de celui du cobalt (différence de 1,6%). De plus, le
diagramme de phase binaire Co/Cu indique que ces deux métaux ont une miscibilité
inférieure a 0,1%|26]. Du fait de 'immiscibilité de ces deux métaux, il n’y a pas d’in-
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FIGURE 2.12 — Mesure de 'aimantation rémanente d’une couche de cobalt d’épaisseur
nominale de 0,3 nm pour des structures avec différentes couches de couverture. Les pertes
d’aimantation indiquées par les fléches sont dues a I’apparition de domaines magnétiques
perpendiculaires. Les ajustements de 1’équation 2.15 sont représentés en traits pleins.

terdiffusion a l'interface supérieure, et la couche de 0,3 nm doit vraisemblablement étre
du cobalt pur. Le modéle de ’équation 2.14 est donc valable a de plus faibles épaisseurs
de cobalt que dans le cas d’une couverture de platine. L’anisotropie effective maximale
obtenue est 2 fois supérieure a celle de la structure Pt/Co/Pt car il est possible de faire
croitre des couches de cobalt plus fines sans étre limité par les interdiffusions dont les
effets se font sentir en dessous de 0,8 nm de cobalt. La température de Curie extrapolée
est la plus importante de toutes les couches, valant aux alentours de 675(£30) K. Ce-
pendant, cette valeur est a prendre avec précaution car dépendante du modeéle utilisé,
comme expliqué précédemment. L’aimantation & 0 K donne un moment magnétique par
atome de cobalt de 2,2(+0,2) up, bien supérieur a la valeur théorique de 1,7 pup. Cet
effet peut éventuellement étre dit & une polarisation magnétique du platine (qui n’est
cependant pas mesurable a température ambiante dans ces empilements) et/ou a une
densité atomique plus importante que celle calculée avec le paramétre de maille du co-
balt massif et une maille cfc et/ou & une augmentation du moment du cobalt di aux
effets de taille finie. Pour ce dernier effet, Bruno a calculé qu'une monocouche de cobalt
cfc (111) présente un moment par atome de 1,9 ug[10].

Cas du platine et du magnésium Magnésium et platine sont des matériaux
miscibles avec le cobalt. Les alliages CoPt3 et CooMg massifs sont magnétiques, mais
possédent des températures de Curie plus faibles que le cobalt massif (typiquement aux
alentours de 470 K pour CoPt3[27] et 320 K pour CosMg|28|, & comparer aux 1390 K du
cobalt). Lorsque I'épaisseur de cobalt est supérieure a 1 nm, 'influence de la présence
de cet alliage est négligeable. Non seulement la couche de cobalt non alli¢ donne une
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2 Développement de multicouches (Co/Pt) et (Co/Pd)

contribution bien plus importante que l’alliage, mais elle permet en plus par couplage
d’échange d’augmenter la température de Curie de 'alliage, et augmente donc d’autant
son aimantation (cet effet est décrit dans le chapitre 5). Par contre, lorsque ’épaisseur
de cobalt est inférieure a 0,8 nm, 'influence de 'alliage devient mesurable.

Les mesures d’aimantation rémanente effectuées au SQUID & basse température sur une
couche de 0,3 nm de cobalt couverte par du platine ou du magnésium présentées en
figure 2.12 montrent que tous les atomes de cobalt répondent magnétiquement & basse
température puisque les aimantations Mg(0) extrapolées a 0 K sont identiques a celle
mesurée sur une couche recouverte par du cuivre. Il n’y a donc pas de couche magné-
tiquement morte dans I'alliage qui se forme a l'interface supérieure. La température de
Curie des deux systémes alliés (370(£20) K) est par contre plus faible que dans le cas
d’une couche de 0,3 nm de cobalt pur, et I’aimantation mesurée a température ambiante
est donc plus faible.

L’écart des courbes K /tq,(tc,) & faible épaisseur par rapport a I'équation 2.14 s’ex-
plique donc par la présence de cet alliage magnétique. Il semble par ailleurs que la
couverture de magnésium donne une anisotropie interfaciale supérieure a celle du pla-
tine, bien que cet effet reste a la limite de I'erreur de mesure. Ceci peut éventuellement
étre di a une légére oxydation de la couche de magnésium donnant une contribution
d’anisotropie perpendiculaire.

Cas du ruthénium, aluminium et tantale Ces trois matériaux sont miscibles
avec le cobalt, et les différents alliages qui se forment avec ces matériaux ne sont pas
magnétiques|15, 29, 30]. Dans ces cas, l'alliage formé a l'interface supérieure donne
une couche magnétiquement morte qu’il faut prendre en compte dans le calcul des
anisotropies et de 'aimantation. [’aimantation mesurée a basse température est réduite
comparée aux cas précédents. Dans le cas du ruthénium ou de l'aluminium, il reste
une certaine quantité de cobalt pur, puisque I’épaisseur de couche morte mesurée est
inférieure a ’épaisseur de la couche de cobalt déposée. Dans le cas du tantale, la faible
aimantation observée peut s’expliquer par la présence d’agrégats de cobalt qui ne se
sont pas totalement alliés & la couche de couverture. Dans tous les cas, la température
de Curie extrapolée est plus faible que dans les cas précédents car le volume de cobalt
magnétique est plus faible.

2.4.2 Remplacement du platine par du palladium

Cet effet d’asymétrie se retrouve également dans le cas ot les couches de platine sont
remplacées par du palladium.

La figure 2.13 montre que de nouveau, l’extrapolation des valeurs de K¢/tq, pour
les épaisseurs de cobalt supérieures & 1 nm donne des anisotropies surfaciques et volu-
miques indépendantes de la nature de la couche de couverture. Ceci montre de nouveau
I’asymétrie d’anisotropie interfaciale entre interface supérieure et interface inférieure.
Cependant, contrairement au cas d'une couche tampon de platine, 'aimantation a sa-
turation et 'anisotropie effective mesurées sont inférieures avec la couche de couverture
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FIGURE 2.13 — De haut en bas : Mesure des anisotropies d’interface et volumique avec
couche tampon de palladium et couche de couverture en palladium ou cuivre ; anisotropie
effective en fonction de I’épaisseur de cobalt ; aimantation & saturation des échantillons.

de cuivre comparées au cas d'une couverture de palladium. De méme, une déviation de
la loi 2.14 apparait en dessous de 0,6 nm avec du cuivre alors qu’avec du palladium elle
n’apparaissait qu’en dessous de 0,3 nm. Ceci met en exergue I'importance de I'augmen-
tation du volume magnétique avec la polarisation du palladium qui améliore la stabilité
de la multicouche. Cela montre également que la validité de la loi linéaire dans le cas
des faibles épaisseurs (t¢, <0,6 nm) n’est que fortuite, puisque le volume de palladium
magnétique n’est pas pris en compte dans le calcul.

Cette étude met également en relief les différences de comportement magnétique entre
les alliages CoPt et CoPd qui se forment a l'interface supérieure. Dans le premier cas,
I'alliage diminue ’aimantation & saturation du systéme et donc la stabilité de la mul-
ticouche. Au contraire, dans le second cas, la polarisation magnétique du palladium
augmente la température de Curie de la couche de cobalt et assure une bonne stabilité
4 température ambiante|31]. Il faut noter que des mesures et calculs effectués par dif-
férents groupes de recherche ont montré que le platine pouvait également se polariser
magnétiquement, mais cette polarisation est inférieure a celle du palladium|32], et n’est
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2 Développement de multicouches (Co/Pt) et (Co/Pd)

pas détectable avec les mesures d’aimantation présentées ici.

2.4.3 Mesure de ’anisotropie d’interface de différents métaux

Les sous-sections précédentes ayant démontré que 1’anisotropie induite a l'interface
supérieure est trés inférieure a celle induite a l'interface supérieure. Cette anisotropie
induite a 'interface supérieure peut étre estimée a 0,2-0,3 erg.cm™2 au maximum, en
supposant que conformément a la littérature 'aluminium, le tantale ou le magnésium
induisent au maximum 0,25 erg.cm 2[4, 5]. Il est possible d’estimer l’anisotropie in-
duite & une interface NM/Co inférieure pour différents métaux NM, sous réserve que
I’hypothése énoncée précédemment soit vérifiée. Ainsi, de la méme maniére que précé-
demment, I'anisotropie interfaciale d’échantillons Tas/Y35/Coyco/Cus /Pty (avec Y=Ru,
Ta, Mg et Al) a été mesurée en faisant varier I’épaisseur de cobalt. Ces résultats peuvent
étre comparés sur la figure 2.14 avec les couches tampons de platine, de cuivre ou de

palladium.

(erg.cm?)
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FIGURE 2.14 — Mesure des anisotropies d’interface et volumique (en haut), de ’aniso-
tropie effective (au milieu) et de l'aimantation (en bas) des couches Ta/Y/Co/Cu/Pt

(Y = Pt, Pd, Cu, Ru, Mg, Al, Ta) en fonction de I’épaisseur de cobalt .

Ici encore, 'épaisseur des couches de cobalt a été corrigée d'une couche morte de
0,18(+0,02) nm pour le ruthénium, 0,48(40,04) nm pour le tantale et 0,80(4-0,06) nm
pour 'aluminium. Le tableau 2.3 résume les mesures effectuées sur ces couches.
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Y Pt Pd Cu Mg
Ksy + K52, (erg.cm=2) 1,8(£0,1) 1,1(£0,1) 1,0(+0,1) | 0,3(x0,1)
Ky —2nMg? (107erg.cm™3) | -1,2(+0,1) -1,2(40,1) -1,3(+0,1) | -1,1(%0,1)
teor" (nm) 1,45(+0,10) | 0,85(£0,10) | 0,60(+0,05) -
tmorte (nm) 0,00 0,00 0,00 0,00
Y Al Ru Ta
Ksy + K52 (erg.cm=2) 0,3(£0,1) 1,0(£0,1) 0,3(40,1)
Ky —2nMg? (107erg.cm™3) | -1,3(+0,2) -1,3(%0,2) -1,3(%0,2)
o™ (nm) - 0,55(0,05) -
tmorte (nm) 0,80(£0,06) | 0,18(£0,02) | 0,48(40,04)

TABLE 2.3 — Anisotropies surfaciques et volumiques, épaisseurs critiques corrigées et
épaisseurs de couche morte mesurées avec différentes couches tampon Y. L’anisotropie

interfaciale induite a l'interface supérieure Co/Cu K&, est estimée valoir entre 0 et

0,3erg.cm ™2,

I1 est difficile de comparer directement ces différentes couches tampons, puisqu’elles
possédent des rugosités différentes, et il est fort possible que la croissance du cobalt ne
soit pas identique dans tous les cas. Cependant, il est clair que le tantale, I'aluminium
et le magnésium n’induisent pas d’anisotropie perpendiculaire significative, ces résultats
étant en accord avec les travaux effectués par d’autre équipes (voir par exemple les réfé-
rences |4, 5] pour avoir un résumé des différentes anisotropies mesurées). Au contraire,
une anisotropie interfaciale de 1,0(£0,1) erg.cm™2 apparait avec une couche tampon de
cuivre ou de ruthénium. Si la valeur d’anisotropie mesurée pour le ruthénium est en ac-
cord avec les résultats de Dinia et al.[33], Panisotropie mesurée pour l'interface Cu/Co
est supérieure a celles qui sont indiquées dans la littérature|21, 4|. Pour ces deux métaux,
I’anisotropie interfaciale est quasiment identique a celle apportée par le palladium. Dans
les deux cas, ’anisotropie chute a faible épaisseur, vraisemblablement & cause d’effets de
rugosité pour le cuivre et d’interdiffusion pour le ruthénium. Il serait cependant possible
d’envisager la fabrication de multicouches Co/Cu a anisotropie perpendiculaire ou de
remplacer les épaisses couches tampon de platine ou palladium par du ruthénium, si des
conditions de dépdts optimisées permettaient de réduire ces défauts. Ces substitutions
auraient pour intérét principal de diminuer le colit des matiéres premiéres nécessaires a
la fabrication de systémes a anisotropie perpendiculaire.

En résumé, cette section montre que U'interface inférieure des multicouches NM/Co
apporte 'essentiel de I'anisotropie perpendiculaire. L’origine de cette asymétrie d’aniso-
tropie interfaciale n’est cependant que partiellement comprise. La diffusion asymétrique
entre interfaces peut expliquer en partie cet effet. L’hybridation des orbitales est vraisem-
blablement différente a une interface diffuse, et cette interdiffusion supprime en grande
partie I’anisotropie des liaisons Co-NM. Les effets magnéto-élastiques sont a priori éga-
lement différents entre les deux interfaces, la croissance d’un métal magnétique sur une
couche de cobalt n’induit apparemment aucune contrainte, toute ’anisotropie perpendi-
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2 Développement de multicouches (Co/Pt) et (Co/Pd)

culaire étant créée lors de la croissance du cobalt sur une couche tampon judicieusement
choisie. Il est cependant difficile de dire & partir des mesures effectuées dans cette section
quelle est 'influence des deux phénoménes.

2.5 Effet de l'interdiffusion Co-Pt & l'interface supé-
rieure

2.5.1 Effet de I’insertion de cuivre dans les tricouches Pt/Co /Pt

Dans la section précédente, il a été montré que l'insertion d’une couche de cuivre
permettait d’augmenter I’anisotropie effective d’une couche de cobalt dans les structures
Pt/Co/Pt. Ceci revét un intérét technologique particuliérement important pour assurer
une stabilité thermique suffisante lorsque les dimensions latérales d’'un point mémoire
sont réduites. Cependant, le systéme décrit précédemment ne peut étre utilisé tel quel.
Il serait préférable de diminuer suffisamment 1’épaisseur de cuivre pour pouvoir coupler
magnétiquement la couche de cobalt a une couche de CoFeB plus épaisse a travers
I'espaceur Cu/Pt, et ainsi réaliser une électrode magnétique perpendiculaire de jonction
tunnel magnétique. Pour cela, 'influence de 1’épaisseur de la couche de couverture de
cuivre a été étudié grace a la structure Tag/Pts/Cog 5/ Cuscy /Pto.
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FIGURE 2.15 — Anisotropie effective (en haut) et aimantation & saturation (en bas) de
la structure Taz/Pts/Cogs/Cuscy/Pta en fonction de 'épaisseur ¢, de la couche de
couverture de cuivre. Les traits sont des guides pour les yeux.

Les mesures présentées sur la figure 2.15 montrent une claire corrélation entre ai-
mantation et anisotropie effective. Ces deux grandeurs augmentent avec tq, jusqu’a
atteindre une saturation aux alentours de t¢, ~0,8-1 nm. Cet effet peut étre expliqué
par l'interdiffusion entre cuivre et platine. En effet, cuivre et platine se mélangent de
fagon similaire au systéme cobalt-platine d’apreés les diagrammes de phases binaires des
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2.5 Effet de linterdiffusion Co-Pt a l’interface supérieure
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FIGURE 2.16 — Anisotropie effective (en haut) et aimantation a saturation (en bas) de la
structure Tag/Pts/Cuscy/Cog5/Pte en fonction de I'épaisseur t¢, de la couche tampon
de cuivre. Les traits sont des guides pour les yeux.

deux alliages|34]. Si la couverture de cuivre n’est pas suffisamment épaisse, il peut se
former un alliage CoCuPt, néfaste pour I'anisotropie perpendiculaire. Un bon compro-
mis entre propriétés de couplage et augmentation d’anisotropie peut étre obtenu avec
tcw=0,4 nm. Pour cette valeur d’épaisseur de couverture de cuivre, les couches de cobalt
de moins de 0,5 nm deviennent moins anisotropes qu’avec la couverture de cuivre de
1 nm, mais 'augmentation d’anisotropie par rapport aux couches sans couverture de
cuivre reste de l'ordre de 70% (figure 2.17) en terme d’anisotropie maximale.

Enfin, il est possible de vérifier que l'interface inférieure est essentielle pour obtenir

I’anisotropie perpendiculaire en insérant une couche de cuivre d’épaisseur variable entre
la couche tampon de platine et la couche de cobalt de 0,5 nm. La figure 2.16 montre
que I'aimantation et I'anisotropie effective sont de nouveaux fortement corrélées dans la
structure Tagz/Pts/Cuycy /Cop 5/ Pta. Cette fois-ci, lorsque ¢, augmente ces deux valeurs
diminuent jusqu’a des valeurs limites atteintes aux alentours de t¢, ~0,6-0,8 nm. Ceci
peut de nouveau s’expliquer par l'interdiffusion Cu/Pt qui permet, lorsque ’épaisseur
de cuivre déposée est inférieure a 0,6 nm, de conserver une partie des liaisons Co-Pt. La
diminution d’aimantation constatée lorsque le cobalt est déposé sur du cuivre peut étre
di a une augmentation de rugosité de la couche tampon.
Il faut noter que les échantillons avec épaisseur de cuivre supérieure & 0,8 nm ne
présentent de rémanence dans aucune direction de champ appliquée, mais présentent
une susceptibilité magnétique supérieure dans la direction perpendiculaire au plan des
couches.
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2 Développement de multicouches (Co/Pt) et (Co/Pd)
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FIGURE 2.17 — Mesure des anisotropies d’interface et volumique (en haut), anisotropie
effective (au milieu) et aimantation & saturation (en bas) en fonction de I’épaisseur de
cobalt de la structure Tag/Pts5/Co.co/Cuycn /Pta, avec to,=0; 0,4 et 1 nm.

2.5.2 Influence de I’épaisseur de la couche de platine de couver-
ture sur ’anisotropie

Les sections précédentes ont montré les effets néfastes de la diffusion du cobalt dans
la couche de platine supérieure. Il est possible d’estimer la longueur caractéristique de
diffusion du cobalt dans le platine en faisant varier ’épaisseur de la couche de couverture
de platine dans une tricouche Pt/Co/Pt. Cependant, une couche de couverture trop fine
risque de ne pas protéger suffisamment la couche de cobalt de 'oxydation et biaiser ainsi
les résultats. Pour éviter cela, une bicouche Cu/Pt a été rajoutée. La couche de cuivre
bloque la diffusion du cobalt, et en premiére approximation seule la couche de platine
directement déposée sur le cobalt peut former un alliage. Ceci n’est vrai que si la couche
de cuivre ne "repompe" pas le platine de 'alliage CoPt. La structure étudiée est donc
Tag/Pts/Coo3 et 0,5/Ptipi/Cus/Pto.

Les résultats présentés en figure 2.18 montrent une dégradation des propriétés ma-
gnétiques de la couche de cobalt avec I'augmentation de tp;, excepté pour la couche de
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2.5 Effet de linterdiffusion Co-Pt a l’interface supérieure
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FIGURE 2.18 — Anisotropie effective (en haut) et aimantation & saturation (en bas) des
couche de 0,3 nm (& gauche) et 0,5 nm (& droite) de cobalt en fonction de I’épaisseur
tp; de la couche de couverture de platine. Les traits pointillés rouges sont les valeurs
mesurées pour les structures Tag/Pt5/Cops et 03/Pte présentées sur la figure 2.7.

0,5 nm de cobalt o1 une couche de couverture de platine de 0,2 a 0,4 nm d’épaisseur
semble donner une anisotropie effective environ 10% supérieure au cas oll une couver-
ture de cuivre seule est utilisée, mais cette augmentation est a la limite de 'erreur de
mesure. Cette dégradation s’arréte aux alentours de tp; ~1,5-2 nm, ol les valeurs obte-
nues sont identiques aux valeurs mesurées sur les échantillons Tas/Pts/Cog s et 0.3/Pta.
La longueur de diffusion caractéristique Co/Pt mesurée est donc de 1,5(£0,3) nm. La
diffusion mesurée ici est comparable & celle mesurée par sonde tomographique dans la
référence(35]. Cette valeur est un minimum en considérant la possible diffusion du pla-
tine dans le cuivre qui réduirait le mélange Co/Pt. Pour des valeurs supérieures & 1 nm
de platine de couverture, il est possible de vérifier a posteriori que 'effet de la couverture
Cu/Pt n’a pas d’influence : aucune différence d’anisotropie effective ou d’aimantation
n’a été mesurée sur les échantillons Tag/Pts/Cog 5/Ptipr avec tpi=1 et 1,5 nm. La lon-
gueur de diffusion mesurée est donc valide, et 'oxydation du cobalt est négligeable voire
inexistante. Cependant, pour les cas ou I’épaisseur de platine de couverture est inférieure
a 1 nm, rien ne permet d’affirmer que la présence de la couche de cuivre ne modifie pas
I’anisotropie effective. Il est également notable que I'utilisation d’une couche de 2 nm de
cuivre de couverture permette d’augmenter I'anisotropie et 'aimantation de la couche
de 0,3 nm de cobalt par rapport & une couche de 1 nm, alors que cela ne change rien
pour une couche de 0,5 nm de cobalt. Il semble donc que quelques atomes de platine
parviennent a diffuser a travers 1 nm de cuivre, mais que cet effet n’est visible que pour
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2 Développement de multicouches (Co/Pt) et (Co/Pd)

une couche magnétique d’épaisseur inférieure a 0,5 nm.

Pour le cas d’une multicouche de la forme (Co/Pt),, cette étude montre que pour avoir
une anisotropie maximale, il est préférable de travailler avec des épaisseurs d’espaceurs
de platine les plus fines possibles (de 'ordre de 0,2 & 0,4 nm). Ainsi, I'interdiffusion Co-
Pt qui apparait a 'interface supérieure sera réduite ce qui permet d’obtenir des couches
plus stables.

2.6 De la tricouche NM /Co/NM a la multicouche ma-
gnétique (Co/NM),,

Si la tricouche NM/Co/NM est un systéme modéle pour étudier les effets d’anisotro-
pie surfacique, elle n’est en revanche pas adaptée pour les applications. En effet, il est
nécessaire pour le dispositif final de disposer de structures ayant un volume magnétique
suffisamment important pour assurer la stabilité thermique du systéme. Or I'anisotropie
effective de ces systémes est maximale pour des couches de cobalt de I'ordre de 0,5 nm,
ce qui est insuffisant pour obtenir une stabilité K¢V satisfaisante pour des piliers de
diamétre inférieur a 30 nm, méme lorsque K¢/ est de I'ordre de 107 erg.cm™3. Pour ré-
soudre ce probléme, il est possible d’empiler n répétitions de bicouches Co/NM, avec une
épaisseur de cobalt optimisée pour donner le maximum d’anisotropie. De cette facon, la
structure obtenue posséde a la fois une forte anisotropie et un volume magnétique suffi-
sant pour assurer une bonne stabilité thermique lorsque la taille latérale des dispositifs
est réduite a quelques dizaines de nanomeétres.

Il est possible en premiére approximation de considérer les couches de cobalt comme
étant indépendantes les unes des autres, 'anisotropie sera donc maximale pour la va-
leur tc, déterminée sur la figure 2.7. En reéalité, il existe un couplage (type RKKY ou
direct par trou d’épingle) a travers chaque espaceur de platine ou de palladium qui peut
changer le magnétisme de I’ensemble. Ce couplage va dépendre de 1’épaisseur et de la
nature de I'espaceur. Il faut donc, en plus des phénomeénes d’interdiffusion dépendants
de I'épaisseur de 'espaceur, prendre en compte ce couplage intercouche pour optimiser
I’anisotropie effective des multicouches.

Dans la suite, 'optimisation des multicouches (Co/Pd) et 'amélioration des multi-
couches (Co/Pt) sont présentées. Les structures sont recuites a une température T)y.
Ce traitement thermique n’est a priori pas bénéfique pour ces systémes métalliques car
il augmente l'interdiffusion entre les couches. Cependant, pour le dispositif final, il est
nécessaire pour augmenter la magnétorésistance tunnel. Les multicouches développées
doivent donc étre compatibles avec un recuit a 300 voire 350°C.

2.6.1 Comparaison entre les multicouches (Co/Pt), et (Co/Pd),

L’optimisation de l'anisotropie effective d’une monocouche de cobalt a été décrite
précédemment. Il a été démontré en particulier que 1'utilisation de palladium donnait
les meilleurs résultats. Il est possible d’étendre ce travail au cas de multicouches (Co/Pd
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2.6 De la tricouche NM/Co/NM & la multicouche magnétique (Co/NM),

ou Pt),,. De nombreuses études ont déja été menées a SPINTEC sur ces multicouches, et
la structure Taz/Pt5/(Cog5/Pto.4)s5/Pta a été choisie comme systéme optimal en termes
d’anisotropie perpendiculaire et de résistance au recuit. Ces épaisseurs de cobalt et
d’espaceur de platine sont par ailleurs cohérentes avec les mesures présentées en figure 2.7
et 2.18. Il reste donc & optimiser les multicouches avec palladium. Pour ce faire, des
échantillons Tag /Pds/(Coyco/Pdipa)s/Pds ont été déposés. L’épaisseur de cobalt déposée
varie entre 0,15 et 0,5 nm, celle de palladium entre 0,2 et 0,8 nm. Ces échantillons sont
comparés a la structure Taz/Pts/(Cosco/Ptoa)s/Pta avec te, variant de 0,15 & 0,8 nm,
utilisée comme référence. Ces séries d’échantillons sont mesurées brutes de dépot et
recuites a 300°C 30 minutes.
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FIGURE 2.19 — Mesures des anisotropies effectives (en haut) et de 'aimantation (en bas)
de multicouches (Co/Pd),, pour différentes épaisseurs d’espaceurs. Ces multicouches sont
comparées a une multicouche standard (Co/Pt),. Les échantillons sont mesurés bruts
(& gauche) et recuits a 300°C (& droite)

Les résultats présentés en figure 2.19 montrent que dés que 'épaisseur de 'espaceur
des multicouches (Co/Pd),, est supérieure a 0,2 nm, I’anisotropie effective maximale ob-
tenue est supérieure a ’anisotropie des multicouches (Co/Pt),. Cette anisotropie ainsi
que 'aimantation a saturation augmentent avec 1’épaisseur de 1’espaceur de palladium
et avec l'inverse de 1’épaisseur de cobalt. De nouveau, la polarisation magnétique du
palladium joue un role important sur la stabilité de la multicouche. Ces deux systémes
présentent également des résistances au recuit différentes. Si ’anisotropie perpendicu-
laire et I'aimantation du systéme (Co/Pt), sont diminuées par ce recuit, elles sont au
contraire stables dans le cas des multicouches (Co/Pd),.

L’influence de la température de recuit a été étudiée jusqu'a 400°C sur des systémes
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2 Développement de multicouches (Co/Pt) et (Co/Pd)

types pouvant servir de base pour fabriquer une électrode inférieure ou supérieure. Les
multicouches pouvant étre utilisées en électrode inférieure et étudiées ici sont Tag/Pts /-
(Cog5/Pto4)s/Pta et Tag/Pds/(Cog3/Pdg4)s/Pds. Dans le dispositif final, la couche Pty
ou Pds, qui sert de couverture contre I'oxydation serait remplacée par une couche de Co-
FeB en contact avec une barriére tunnel. Les multicouches pouvant quant a elles étre
utilisées pour une électrode supérieure sont (Ptyg/Cogg)s/Pte et (Pdya/Cogs)s/Pds.
Dans une jonction tunnel magnétique, elles seraient déposées par dessus une couche de
CoFeB elle-méme déposée sur une barriére tunnel. Les épaisseurs d’espaceur utilisées ici
sont optimisées pour obtenir un compromis entre le couplage entre couches de cobalt et
I’anisotropie effective de la multicouche.
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FIGURE 2.20 — Mesures des anisotropies effectives (en haut) et aimantation a saturation
(en bas) de multicouches types en fonction de la température de recuit T4.

Les structures avec les couches tampons de tantale et de platine ou palladium de 5 nm
présentent des anisotropies plus élevées que les structures électrode supérieure sur toute
la gamme de températures de recuit testée. Ceci peut s’expliquer par une meilleure tex-
ture (111) obtenue avec ces couches tampons que sans|36]. Les multicouches (Co/Pd),
sont également toujours plus anisotropes que les multicouches (Co/Pt),. De plus, elles
restent perpendiculaires au moins jusqu’a 400°C, ce qui n’est pas le cas pour les couches
avec platine. Une fois recuites a 350°C pour la structure électrode supérieure, 400°C
pour la structure électrode inférieure, ces derniéres présentent plusieurs axes d’aniso-
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2.6 De la tricouche NM/Co/NM & la multicouche magnétique (Co/NM),

tropie révélés par des mesures VSM. Ces mesures présentées en figure 2.21 montrent
que l'aimantation de la couche (Ptyg/Cogg)s/Pt2 recuite a 400°C présente de la réma-
nence et de la coercivité dans le plan et hors du plan des couches, contrairement aux
couches avec palladium pour lesquelles la courbe d’aimantation en champ planaire est
caractéristique d’un axe difficile, sans rémanence ni coercivité.
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FIGURE 2.21 — Cycles d’hystérésis de la multicouche (Pt;g/Coqg)s/Pta recuite a 400°C
en champs perpendiculaire et planaire.

Ce type de cycles peut s’expliquer par une interdiffusion Co-Pt si importante que

la structure se transforme en alliage et il n’est alors plus possible de définir d’interface.
Ces alliages CoPt peuvent étre polycristallins et complétement désordonnés. Tout axe
de mesure est alors ’axe d’anisotropie de certains grains, ce qui donne un cycle ouvert.
L’interdiffusion Co-Pd semble également inférieure dans ces structures, et si elle apparait,
elle a en tout cas moins de conséquence sur ’anisotropie des multicouches que peut l’avoir
celle Co-Pt. Cependant, 'augmentation d’aimantation de la multicouche (Pd; 2/Coq3)s
montre qu’il y a un volume de palladium polarisé plus important, donc plus de liaison
Co-Pd, ce qui met en relief la diffusion du cobalt dans les couches de palladium.
La encore, le systéme (Co/Pd),, posséde une meilleure anisotropie effective (et donc une
meilleure stabilité) et cela pour toute température de recuit dans la gamme 25-400°C.
Ce systéme est donc a privilégier pour la fabrication de jonctions tunnel magnétiques a
aimantation perpendiculaire.

2.6.2 Développement de multicouches (Co/Cu/Pt),

Un moyen d’augmenter I'anisotropie perpendiculaire d’une tricouche Pt/Co/Pt est
de la recouvrir d’une couche de cuivre. Cette couverture peut également étre utilisée
dans le cas des multicouches (Co/Pt),,, ot chaque couche de cobalt sera recouverte d’une
couche de cuivre. L’espaceur non magnétique ne sera alors plus constitué seulement de
platine mais d’une bicouche Cu/Pt. Dans le but d’optimiser ’épaisseur de cuivre de
I’espaceur, un des critéres peut étre de conserver une épaisseur d’espaceur constante et
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2 Développement de multicouches (Co/Pt) et (Co/Pd)

de faire varier le rapport épaisseur de cuivre/épaisseur de platine. La structure déposée
est Tag /Pty 2/(Cog 6/ Curcy /Pty o—tcu)s/Pta. Les mesures sont effectuées brutes de dépot.
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FIGURE 2.22 — Variation de l'anisotropie effective de la multicouche Tag/Pt;o/-
(Cop,6/Cugon /Pt 2-tcu)s/Pte. L'anisotropie perpendiculaire de cette structure est op-
timale pour ¢¢,=0,4 nm.

Les résultats présentés en figure 2.22 indiquent que la valeur optimale d’anisotro-
pie est atteinte pour 0,4 nm de cuivre. Elle permet d’avoir un bon compromis entre la
protection contre la diffusion CoPt aux interfaces supérieures et ’apport d’anisotropie
perpendiculaire a l'interface inférieure Pt/Co. Lorsque les espaceurs sont uniquement
constitués de cuivre, la multicouche redevient planaire puisque la seule interface Pt/Co
provenant de la couche tampon devient insuffisante pour conserver ’anisotropie perpen-
diculaire.

Pour étre intéressante pour des jonctions tunnel magnétiques, il faut que la structure
avec insertions de cuivre garde une anisotropie perpendiculaire supérieure a la struc-
ture standard méme aprés recuit. La structure Taz/Pts/(Cosco/Cuga/Ptoa)s/Cus /Pty
a donc été recuite a différentes températures pendant 30 minutes et comparée a la méme
structure sans espaceur de cuivre! (figure 2.23).

Les échantillons bruts de dépot montrent que I’anisotropie effective maximale de la
structure avec cuivre est obtenue pour une épaisseur de cobalt plus fine que dans la
structure standard, en accord avec le graphe 2.17. Cette épaisseur optimale de cobalt ne
varie pas avec le recuit sur la gamme de température testée. De méme, la multicouche
avec cuivre garde une anisotropie effective supérieure a la multicouche standard, méme
pour un recuit a 350°C (figure 2.23). Cependant, au dela de 300°C, l'anisotropie des
deux structures se dégrade rapidement, et semble converger vers la méme valeur, ce qui
semble indiquer la formation d’un alliage désordonné dans lequel la présence de cuivre
influe moins sur I'anisotropie de la multicouche.

1. La couche de 2 nm de couverture de cuivre qui permet de bloquer la diffusion du cobalt dans le
platine de couverture est tout de méme conservé.
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FIGURE 2.23 — Anisotropie effective de multicouches (Co/Pt), (a gauche) (Co/Cu/Pt),
(& droite) en fonction de 'épaisseur de cobalt et de la température de recuite T4. Les
erreurs de mesures sont comprises entre 6 et 10% de la valeur nominale.

En conclusion, cette section démontre les avantages de I'insertion d’une couche de cuivre
dans les multicouches (Co/Pt). L’anisotropie de multicouches (Co/Cu/Pt) peut étre
doublée comparée a une structure classique (Co/Pt). Cependant, I’anisotropie effective
obtenue dans ce systéme amélioré reste inférieure a ’anisotropie obtenue avec les mul-
ticouches (Co/Pd), qui présentent de surcroit une meilleure résistance au recuit.

2.7 Conclusion

Les études présentées dans ce chapitre ont montré que ’anisotropie interfaciale dans
les multicouches (Co/Pt) et (Co/Pd) est asymétrique. L’anisotropie induite a 'inter-
face inférieure est au moins un ordre de grandeur supérieur a celle induite a l'interface
supérieure. Les interdiffusions présentes aux interfaces supérieures dégradent fortement
I’anisotropie des multicouches (Co/Pt). Elles peuvent étre réduites par I'insertion d’une
ou deux couches atomiques de cuivre, et des multicouches (Co/Cu/Pt) ont ainsi été
développées. Cependant, ces multicouches ne sont pas aussi performantes que les struc-
tures (Co/Pd) qui présentent une anisotropie effective plus grande et une meilleure tenue
au recuit. D’une part la diffusion Co-Pd semble inférieure a la diffusion Co-Pt, ce qui
permet de déposer des couches de cobalt plus fines, et d’autre part, la polarisation ma-
gnétique du palladium participe a la stabilité de la structure. Ces matériaux pourront
étre utilisés en tant qu’électrode de référence ou de stockage en jouant sur les différents
parameétres pour ajuster l'anisotropie et la coercivité des couches.
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Chapitre 3

Développement de multicouches

(Co/Th)

Les alliages RE-TM résultent du mélange d'une terre rare (RE pour "rare-earth")
et d’'un métal de transition ferromagnétique (TM pour "transition metal"). Le magné-
tisme de ces deux composés différe profondément. Ainsi, les électrons 3d délocalisés des
métaux de transition donnent un magnétisme de bande ou les interactions entre atomes
sont importantes mais les anisotropies relativement faibles, alors que le magnétisme des
terres rares est porté par les électrons 4f localisés, fortement anisotropes mais avec des
interactions plus faibles.

Ces matériaux ont été tres étudiés dans le passé, en particulier parce qu’ils présentent
des propriétés physiques qui les rendent particulierement intéressants dans le domaine
du stockage de linformation. Ils présentent par exemple une forte rotation Kerr (0
de Tordre de 0,25°[1] dans des structures optimisées) et un fort angle de Hall (envi-
ron 3%[2]). De plus, les grandeurs physiques telles que l'aimantation, la température
de Curie ou la coercivité de ces alliages peuvent étre facilement ajustées en changent la
composition du matériau. Enfin, il est possible de fabriquer ces alliages par pulvérisation
cathodique, ce qui a permis le développement et la vente de disques magnéto-optiques
a base d’alliage RE-TM. Dans le cadre des jonctions tunnel magnétiques, leur intérét
provient du fait que leur croissance ne nécessite pas de couche tampon pour obtenir
I’anisotropie perpendiculaire, et leur coftit est bien inférieur a ceux composés de métaux
nobles comme le platine et le palladium (typiquement, une cible de palladium de 70 mm
de diameétre cotite 9000 euros, alors que la cible équivalente de terbium ne cotite que
4000 euros).

Ce chapitre présente en premier lieu quelques généralités sur les alliages ferrimagné-
tiques RE-TM, puis la fabrication d’alliages adaptés aux jonctions tunnel magnétiques
sera présentée. Ce chapitre sera plus axé sur I'optimisation des propriétés magnétiques
que sur 'étude des propriétés physiques donnant ’anisotropie perpendiculaire.
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3.1 Alliages TbhCo

3.1.1 Ferrimagnétisme des alliages ThCo

Les alliages ThCo sont des matériaux ferrimagnétiques. Dans ces matériaux, il existe
trois types de liaisons : Co-Co, Th-Th et Th-Co. Dans le cas d’une liaison Co-Co ou
Tb-Th, l'intégrale d’échange est positive, ce qui donne un couplage ferromagnétique.
Dans le cas d’une liaison Co-Tb, I'intégrale d’échange est négative, le couplage est an-
tiferromagnétique. Il faut noter que, dans le cas d’'un magnétisme da a des électrons
délocalisés comme ceux du cobalt, le couplage entre les moments magnétiques est relati-
vement fort (de I'ordre de 0,01 & 0,1 €V) alors que dans le cas d’un magnétisme créé par
des électrons localisés comme ceux du terbium, il est un ordre de grandeur plus faible.
Dans ce cas, la forte localisation des électrons 4f empéche tout couplage direct entre
spins. Seule l'interaction RKKY entre électrons de conduction (5d, 6s) polarisés par
les moments magnétiques de chaque atome permet de garder une interaction d’échange
entre les différents spins.

Il est commode de modéliser le systéme par deux réseaux de spins possédant chacun
leur propre aimantation et température de Curie, 'aimantation totale valant la somme
de ces deux sous-réseaux :

— — —

Mtot:MCo+MTb (31)
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FIGURE 3.1 — Aimantation calculée du sous-réseau du métal de transition (en rouge),
du sous-réseau de la terre rare (en vert) et de l'alliage (en bleu) en fonction de la
température.

Comme les deux sous-réseaux du systéme sont alignés antiferromagnétiquement, 1’ai-
mantation rémanente du systéme est égale a la différence de 'aimantation de chaque
sous-réseau (figure 3.1). En présence d’'un champ extérieur et si le couplage antiferro-
magnétique RE-TM est suffisamment fort, le réseau dont la somme de I’énergie Zeeman
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3 Développement de multicouches (Co/Tb)

et de l’énergie d’anisotropie est la plus importante s’aligne parallélement au champ,
I'autre réseau s’alignant antiparallélement. Des situations intermédiaires peuvent ap-
paraitre lorsque l'interaction n’est plus assez forte pour coupler rigidement les deux
sous-réseaux, ’aimantation de chaque sous-réseau étant inclinée par rapport au champ.
Si le réseau de cobalt (resp. terbium) s’aligne parallélement au champ, alors l'alliage
est dit riche en cobalt (resp. terbium). Dans le cas ou a température nulle I'aimanta-
tion du réseau de terbium est plus importante que ’aimantation du réseau de cobalt,
il existe une température pour laquelle I'aimantation totale du systéme s’annule. Cette
température est appelée température de compensation, elle dépend de la composition
de Dalliage. Si 'alliage est riche en cobalt a température nulle, il n’existe pas de tem-
pérature de compensation. En effet, I'aimantation du réseau de terbium diminue plus
rapidement que celle du réseau de cobalt.

3.1.2 Anisotropie des alliages RE-TM

Les phénomeénes physiques induisant des anisotropies décrits dans le chapitre pré-
cédent restent valables. Cependant, il convient de s’attarder sur I'influence de chacun
pour un alliage CoTb. Tout d’abord I’anisotropie de forme aura en général une plus
faible influence que dans le cas d’un matériau ferromagnétique. Cette énergie vaut tou-
jours -2mMs?, mais comme les deux sous-réseaux du systéme se compensent au moins
partiellement, 'aimantation est souvent un ordre de grandeur plus faible que dans le
cas du cobalt massif, et I’énergie due au champ démagnétisant est donc deux ordres de
grandeur plus petite, devenant négligeable comparée aux effets magnétocristallins ou
magnétoélastiques.

Les mécanismes donnant une énergie magnétocristalline sont relativement différents dans
le cas des terres rares de ce qu’ils sont dans les métaux de transition. Pour rappel, I’éner-
gie magnétocristalline d’un métal de transition est I’énergie nécessaire pour vaincre le
couplage spin-orbite, le moment orbital étant bloqué. Au contraire, dans une terre rare,
le couplage spin-orbite, de l'ordre de 1 €V, lie de fagon rigide moment orbital et mo-
ment de spin (en premiére approximation). Le moment orbital n’est pas bloqué, car
I'effet du champ cristallin sur les électrons 4f (environ 0,01 eV /atome) est écranté par
les électrons des couches supérieures (5d, 6s). C’est donc la distribution des électrons
4f qui est déplacée d'un axe facile vers un axe difficile par une action extérieure. L’axe
de facile aimantation d’une terre rare est donc celui qui minimise la somme de 1’éner-
gie d’interaction électrostatique due au champ cristallin et de ’énergie d’échange. Si
les alliages ThCo étaient totalement amorphes, il n’y aurait aucune anisotropie car le
champ cristallin ne présenterait pas de direction préférentielle. Cependant, le désordre
atomique n’est pas complet, et en particulier la distribution des paires RE-TM est ani-
sotrope. L’anisotropie du champ électrique cristallin des atomes de terbium et de cette
distribution de paires donnent une anisotropie magnétique perpendiculaire au plan des
couches|3].

Les effets de contraintes peuvent également jouer un réle important sur I’anisotropie des
alliages ThCol4], en particulier parce que les paramétres de la maille naturelle (hexa-
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3.2 Méthodes de fabrication d’alliages RE-TM

gonale compacte) des deux éléments different d’environ 40% (arp=3,6 A, crp=5,69 A,
ace=2,5 A, cry=4,06 A). La microstructure de l'alliage peut également avoir une in-
fluence sur les propriétés magnétiques, en particulier lorsque la croissance du matériau
est colonnaire[5|. Enfin, les interactions dipolaires entre spins alignés antiparallélement
donnent une anisotropie perpendiculaire lorsqu’elles sont non-compensées (c’est a dire
au niveau des surfaces des couches)|6]. Cette anisotropie apparait comme une anisotro-
pie surfacique et dépend de la quantité de dipoles alignés antiparallelement, donc de la
concentration de l'alliage.

Cette anisotropie peut étre modélisée en généralisant le modele décrit par 1’équa-
tion 2.1. En considérant deux réseaux couplés antiferromagnétiquement, formant res-
pectivement un angle ¢, et 67, par rapport a la normale et un angle ¢¢, et ¢, par
rapport au champ, ’énergie du systéme s’écrit :

FE = —HMCOCOS(¢CO) — HMTbCOS(¢Tb) — KCOCOSQ(QCO) — KTbCOSQ(eTb) (3 2)
—AMeoMpypcos(Oco — 1) '

ou K¢, et K7y sont les anisotropies effectives de chaque sous-réseau dans un modéle
d’anisotropie uniaxiale, et A est la constante de couplage entre les deux sous-réseaux.
Dans le cas d’alliages ou 1’élément 3d est du fer ou du cobalt, il est possible de négliger
I'anisotropie du sous-réseau de cet élément|7|. Une derniére simplification peut étre effec-
tuée lorsque 'énergie de couplage des sous-réseaux est tres supérieure aux autres termes :
dans ce cas, les deux aimantations sont rigidement liées, et il est possible de modéliser
I’ensemble par une aimantation unique pour laquelle I’équation 2.1 peut s’appliquer.
L’approximation des deux sous-réseaux rigidement couplés peut en général s’appliquer
dans la suite de ce chapitre. Par conséquent, le calcul de I’anisotropie effective par mesure
du champ d’anisotropie et de 'aimantation peut en théorie étre utilisé. Malheureuse-
ment, comme l'aimantation totale de l'alliage est de l'ordre de 100 emu.cm™ (voire
inférieure), une anisotropie effective de 'ordre de 5 10° erg.cm™ (voire supérieure|8])
implique que le champ d’anisotropie doit étre de I'ordre de 100 kOe. Cette valeur ne peut
étre générée par des sources de champ conventionnelles, et I'extrapolation des courbes a

partir des mesures effectuées jusqu’a 20 kOe donnent des incertitudes importantes (de
lordre de 100%).

3.2 Méthodes de fabrication d’alliages RE-TM

La fabrication d’alliages binaires par pulvérisation cathodique peut se faire de trois
fagons différentes, chacune possédant ses propres avantages et inconvénients. Ces trois
méthodes sont présentées en figure 3.2 dans le cas d’un alliage ThCo.

La premiére méthode consiste a utiliser directement une cible constituée de 1'alliage
désiré. Cette méthode a ’avantage de n’utiliser qu’une seule cathode dans la chambre de
dépot. Cependant, elle est moins souple d’utilisation que celles présentées par la suite.
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BE=== ThCo E===ThCo

Th/Co
Dépot de ThCo Codépot de TbhCo multicouche Th/Co

FIGURE 3.2 — A gauche : dépot a partir d'une cible de ThCo. Au milieu : codépét a
partir de deux cibles convergentes terbium et cobalt. A droite : dépot alterné de couches
de terbium et de cobalt.

Son principal défaut est la difficulté d’obtenir la composition désirée. En effet, les rende-
ments de pulvérisation des éléments de I'alliage sont différents, et le dépdt obtenu aura
une composition différente de la cible. Un moyen de changer la composition déposée est
de changer la pression du plasma d’argon|9], ce qui change également les vitesses de dé-
pot de chaque élément. Cependant cela peut également changer la qualité du dépot[10].
Il est également possible de changer la distance substrat-cible, si la machine le permet
(ce qui n’est en général pas le cas), ou de poser sur la cible des pastilles[11] d'un des
éléments, de tailles inférieures a la cible, pour augmenter la proportion de ce matériau
dans le dépot (cette méthode ne permet pas de controler précisément la composition).

La seconde méthode consiste a faire du codépot, c’est-a-dire de pulvériser en méme
temps sur le substrat les deux éléments a partir de cibles convergentes. Cette méthode
est pratique car elle permet en ajustant la vitesse de dépot de chacune des cibles et
de faire varier la composition de 'alliage de fagon précise. Cependant, cette méthode
nécessite d’avoir une machine de dépot congue a cet effet, ce qui n’est pas le cas de la
machine de dépot de SPINTEC, et elle peut donner de forts gradients de composition.
La derniére méthode consiste a utiliser deux cibles non convergentes et de faire une mul-
ticouche comprenant les deux éléments, a la maniére de la fabrication des multicouches
métalliques (Co/NM) décrites dans le chapitre précédent. Cette méthode ne donne pas
a proprement parler un alliage, sauf dans le cas ou les diffusions entre les éléments se
font sur une distance plus importante que ’épaisseur des couches. Cette diffusion peut
étre facilitée par un recuit. Brut de dépot, la longueur typique de diffusion a été évaluée
a 1 nm dans le cas des multicouches (Co/Tb)[12]. De méme que dans le cas précédent, il
est aisé d’ajuster la composition de 'alliage en faisant varier le rapport des épaisseurs de
chaque couche, mais le dépot sera plus long car il est nécessaire de déplacer le substrat
entre deux couches. Cette méthode a été choisie pour la suite de cette étude.
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Note de fabrication : le terbium est un matériau trés réactif'. Méme sous vide, il
capte toutes les impuretés résiduelles de la chambre de dépot, ce qui nuit a la qualité de
l’alliage obtenu ainst qu’a la reproductibilité des propriétés des couches obtenues. Pour
éuiter ce probleme, la cible de terbium est décapée 2 minutes juste avant le dépot de la
multicouche.

3.3 Développement de multicouches (Co/Tb)

3.3.1 Ajustement de la composition

Un des paramétres les plus importants & controler dans les alliages (ou multicouches)
ferrimagnétique est la composition du dépot. En effet, c’est elle qui va permettre d’ajus-
ter le champ coercitif, la température de Curie et I'aimantation du matériau. Dans le
cas d’un dépot multicouche, 'effet de la composition est étudié en faisant varier I’épais-
seur relative des deux matériaux tout en gardant une épaisseur constante. La série
d’échantillons déposés est Taz/(Th,/Coi_;)10/Cuy/Pty, x variant de 0,3 & 0,5 nm. La
concentration atomique peut étre estimée a partir des densités atomiques respectives du
cobalt et du terbium massif : pour x=0,4 nm, l’alliage contient environ 20% de terbium.
La couche de tantale est utilisée comme couche promotrice d’adhérence, et la couverture
Cu/Pt protége 'échantillon de 'oxydation.

5 0 5
H (kOe)

FIGURE 3.3 — Cycles d’hystérésis mesurés par effet Hall extraordinaire des échantillons
Tas/(Th,/Co1_4)10/Cus /Pty recuits & 250°C, le champ est appliqué hors du plan des
couches.

Les mesures d’effet Hall extraordinaire effectuées sur cette série d’échantillons montrent
que toutes les concentrations utilisées ici donnent une anisotropie perpendiculaire. Le
champ coercitif varie de facon non monotone avec la concentration, et passe par un

1. Certains diraient méme "oxydo-friand"
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FIGURE 3.4 - Cycles d’hystérésis de I'échantillon Tag /(Tbg 45/ Cog 55) 10/ Cuz /Pty mesurés
pour différentes températures de recuit 7T'y4.

maximum pour x=0,425 nm. Il faut également remarquer que les échantillons avec
x<0,425 nm présentent des cycles normaux, alors que ceux avec x>0,425 nm présentent
des cycles inversés. Cet effet peut étre expliqué par un modéle simple dans lequel chacun
des éléments contribue a la résistivité de Hall, avec une tension de Hall associée positive
pour le cobalt et négative pour le terbium. Comme les atomes de cobalt et ceux de
terbium sont couplés antiferromagnétiquement, les contributions des deux sous-réseaux
s’ajoutent, donnant un cycle normal pour les alliages riches en cobalt et un cycle inversé
pour ceux riches en terbium|[13]. Les mesures d’effet Hall extraordinaire permettent donc
de connaitre directement le réseau dominant d’un échantillon.

Il est également important de controéler la tenue au recuit de tels alliages pour les ap-
plications a base de jonctions tunnel magnétiques. Pour cela, les échantillons sont recuits
pendant 10 minutes a différentes températures 7)4. La figure 3.4 montre qu’il est pos-
sible de recuire jusqu’a 300°C I’échantillon avec 0,45 nm de terbium tout en conservant
un cycle parfaitement carré. A partir de 350°C, une composante d’aimantation planaire
apparait sur le cycle, et a 400°C, I'aimantation de I’échantillon devient totalement pla-
naire. Cet effet a été expliqué par la relaxation de contraintes et/ou la cristallisation de
'alliage|14], par un réarrangement des spins en ordre spérimagnétique|15, 16, 17| lorsque
le couplage A devient trop faible et enfin par une perte de ’anisotropie de la répartition
des paires Co-Tb de 'alliage[18] due aux interdiffusions.

Enfin, I'évolution du champ coercitif et de I'aimantation des différents échantillons en
fonction de la concentration et de la température de recuit est tracée en figure 3.5. Le
champ coercitif mesuré est inversement proportionnel a 'aimantation (1'énergie MgsH¢
est une constante), et dépend donc directement de la composition. Dans certains cas,
si la composition est suffisamment proche de la compensation a température ambiante,
le champ coercitif est plus grand que 17 kOe et est donc trop grand pour étre mesuré
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FIGURE 3.5 — Champ coercitif (en haut) et aimantation (en bas) de la multicouche
(Th/Co) en fonction de la composition et de la température de recuit. Les lignes poin-
tillées indiquent la composition donnant la compensation & température ambiante. A
gauche de cette ligne, les échantillons sont riches en cobalt, les cycles d’effet Hall extra-
ordinaire sont normaux, alors qu’a droite les dépots sont riches en terbium et les cycles
sont inversés.

sur le banc de mesure d’effet Hall extraordinaire. La composition donnant la compen-
sation a température ambiante varie avec la température de recuit et dérive vers les
fortes concentrations en terbium. Cet effet est donc d & une perte d’aimantation du
sous-réseau de terbium, soit par diffusion des atomes vers les couches tampons ou de
couverture, par oxydation du terbium, ou encore par agglomération du terbium en bulles
présentant une température de Curie plus faible que lorsque ces atomes sont directe-
ment en contact avec les atomes de cobalt. Il devra en tout cas étre pris en compte pour
obtenir le champ coercitif le plus grand possible aprés recuit.

L’anisotropie de telles couches est difficile & mesurer, comme expliqué précédemment.
Cependant, elle est estimée, grace aux mesures d’effet Hall effectuées dans le plan, a
3-7 10°% erg.cm™ pour les échantillons bruts, et semble diminuer de facon monotone
avec la température de recuit. Pour une température de recuit de 300°C, elle peut étre

90



3 Développement de multicouches (Co/Tb)

estimée & 1-4 0° erg.cm™3.

3.3.2 Influence de I’épaisseur totale de la multicouche

L’épaisseur totale de la multicouche est également un paramétre important. Pour
une électrode magnétique de référence dans les jonctions tunnel, elle peut étre relati-
vement épaisse, tant que cela ne pose pas de probléme de rugosité ou de gravure des
piliers. Pour une électrode de stockage, 1’épaisseur totale doit étre la plus faible possible
(typiquement inférieure a 2 nm) pour pouvoir commuter son aimantation par couple de
transfert de spin. Les échantillons déposés pour étudier ce paramétre sont donc Tag/-
(Thg45/Co0,55)n/Cuy/Pta, ot n varie de 1 a 20 (I’échantillon avec une seule répétition
n’est pas magnétique a température ambiante). L’épaisseur de la multicouche varie donc
de 2 & 20 nm et la composition déposée est constante. Ces échantillons sont recuits a
différentes températures T4 pendant 10 minutes.
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FIGURE 3.6 — Cycles d’hystérésis de I'échantillon Tag/(Tbhg 45/Cop s55)5/Cus /Pty en fonc-
tion de la température de recuit T4.

Les cycles d’hystérésis présentés en figure 3.6 montrent que lorsque la température
de recuit augmente, la composition de I'alliage s’appauvrit en terbium, et la résistance
de Hall change méme de signe. L’alliage qui au départ est riche en terbium devient riche
en cobalt aprés recuit a 300°C.

L’évolution du champ coercitif en fonction du nombre de répétitions et de la tempéra-
ture de recuit est présentée en figure 3.7. La coercivité des couches brutes de dépot est
indépendante du nombre de répétitions de la multicouche, a la reproductibilité prés des
dépots. Cependant, lorsque les échantillons sont recuits, I'appauvrissement en terbium
déja décrit précédemment apparait. Cet appauvrissement est d’autant plus important
que I’échantillon est fin. Il est possible de définir une épaisseur de compensation, qui
dépend de la température de recuit, pour laquelle I’échantillon présente une aimanta-
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FIGURE 3.7 - Evolution du champ coercitif en fonction de I’épaisseur de la multicouche et
de la température de recuit T'4. Les lignes en pointillés indiquent 1’épaisseur pour laquelle
la multicouche est compensée a température ambiante, en fonction de la température
de recuit.

tion nulle & température ambiante. Cette épaisseur augmente avec la température de
recuit. Cela montre que 'effet principal du recuit est la diffusion des atomes de terbium
vers la couche tampon et celles de couverture, conduisant & une perte d’aimantation du
sous-réseau de terbium. Il est également possible que le recuit provoque l'oxydation du
terbium par diffusion d’atomes d’oxygeéne, bien que les 2 nm de platine de couverture
devraient en théorie protéger I'échantillon.

Cette étude montre 'importance des diffusions dans la composition finale de 1’échan-
tillon. I faut noter que la résistance au recuit des couches dépend directement de
I’épaisseur totale de 1’échantillon. Ces alliages sont donc a priori plus adaptés pour
des électrodes de référence, car un échantillon d’épaisseur inférieure & 4 nm n’est plus
perpendiculaire aprés recuit a 250°C.

3.3.3 Influence de I’épaisseur de la bicouche Co/Tb

Enfin, le dernier paramétre qui peut étre modifié dans ces multicouches est I’épaisseur

de chaque bicouche. Lorsque les couches déposées sont suffisamment fines, les interdif-
fusions mélangent les espéces et le dépot obtenu est un alliage amorphe. Si elles sont
suffisamment épaisses, le systéme obtenu est une multicouche avec des interfaces diffuses.
Dans ce second cas, une anisotropie d’interface de environ 0,5 erg.cm™2 a été mesurée
par Ertl. et al[12].
Il est important d’étudier ce parameétre pour obtenir le matériau ayant le plus d’anisotro-
pie et la meilleure résistance au recuit. Les échantillons déposés ont donc la méme com-
position initiale (22,5% atomique de Tb) et la méme épaisseur : Tag/(Thg a75,/Cog225)20/-
CUQ/PtQ, Ta3/(Tb0745/000755)10/Cu2/Pt2 et Tag/(Tb0,9/00171)5/Cu2/Pt2.
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FIGURE 3.8 — A gauche : Cycles d’hystérésis des échantillons recuits a 300°C avec diffé-
rentes épaisseurs de bicouche. A droite : évolution du champ coercitif en fonction de la
température de recuit.

Ces trois échantillons présentent des caractéristiques quasi-identiques en termes de

champ coercitif et d’aimantation pour des recuits inférieurs a 300°C. A partir de 300°C,
I'échantillon Taz/(Tbgg/Coy1)s5/Cus /Pty présente un cycle magnétique caractéristique
du spérimagnétisme (situation ot chaque sous-réseau a une aimantation inclinée par
rapport & la normale), alors que les deux autres restent parfaitement carrés. Cet effet
peut s’expliquer par la présence d’atomes paramagnétique au centre de chaque couche
de terbium qui provoque un découplage des différentes couches|12].
Pour les applications jonctions tunnel magnétiques, il est nécessaire de garder une ai-
mantation perpendiculaire au plan des couches. Pour cela, il est préférable de fabriquer
des multicouches dans lesquelles chaque couche est la plus fine possible. Cependant, plus
les couches sont fines, plus le nombre de couches & déposer pour obtenir une épaisseur
donnée est important, ce qui rallonge d’autant le temps de fabrication. Un bon compro-
mis est obtenu avec une bicouche d’épaisseur de 1 nm, et il faut alors répéter au moins
4 fois cette bicouche pour obtenir une aimantation perpendiculaire aprés recuit.

3.4 Caractérisation structurale

Ces études magnétiques ne permettent pas de connaitre la nature exacte de ces
multicouches. En particulier, la structure cristalline n’est pas connue, de méme que la
répartition des atomes dans la multicouche. Les mesures de rayons X peuvent permettre
de répondre a ces questions. Les mesures de diffraction aux grands angles permettent de
sonder la structure cristallographique, tandis que les mesures de réflectivité aux petits
angles permettent de mesurer la qualité des interfaces, et donc de déterminer si le dépot
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3.4 Caractérisation structurale

est sous forme d’une multicouche ou d’un alliage. Les mesures de diffraction sont effec-
tuées sur I'échantillon Tagz/(Tbg 45/Cog 55)10/Cuz /Pty recuit a différentes températures,
et les mesures de réflectivité sur (Thg 45/Cog 55)10/MgO3. Dans ce dernier cas, la couche
tampon a été enlevée et la couche de couverture simplifiée pour diminuer les réflexions
parasites. Les résultats sont présentés en figure 3.9.
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FIGURE 3.9 — A gauche : pics de diffraction mesurés sur les échantillons Tag/-
(Thga5/Cop,55)10/Cua/Pte. Les pics mesurés proviennent du substrat ou des couches
tampons et de couverture, le ThCo ne donnant aucun signal. A droite : mesure de ré-
flectivité de I'échantillon (Thg 45/Cog 55)10/MgO3 brut de dépot (en noir), simulation de
la structure alliage (en bleu) et de la structure multicouche (en rouge).

Les mesures de diffraction ne montrent pas de pics caractéristiques des différentes
phases cristallographiques du ThCo, méme sur 1’échantillon recuit a 400°C. L’alliage
semble rester amorphe sur toute cette gamme de température. Les pics mesurés sont
ceux du substrat de silicium (100) (& 37,2°, 73,2° et 82,4°), et des couches de cuivre
et de platine (111) (double pic de 46 & 48°). Les pics dus a la couche de couverture
apparaissent par ailleurs de moins en moins intenses avec la température de recuit, ce
qui pourrait s’expliquer par 'incorporation d’atomes de terbium amorphisant la couche
de couverture. Des mesures de résistivité des couches de terbium peuvent compléter
ces mesures. L’évolution de la résistivité p et de 'angle de Hall avy des couches Tag/-
(Th,/Co1_4)10/Cus /Pty avec la température de recuit est présentée en figure 3.10. Pour
toute température de recuit, 'augmentation de la concentration en terbium provoque
une augmentation de la résistivité, ce qui est un résultat classique|2]. Le recuit augmente
la résistivité et I’angle de Hall de ces couches jusqu’a 300°C. Ceci peut s’expliquer par
la diffusion du terbium dans la couche de cuivre, augmentant la résistivité de cette
derniére, et diminuant donc le court-circuit associé a cette couche. Au dela de 350°C,
la résistivité des échantillons et 'angle de Hall associé¢ diminuent, ce qui indique une
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possible cristallisation de I'alliage. Le fait que cette cristallisation n’a pas été détectée
par ces mesures de rayons X indique que la taille des grains cristallisés est probablement
de l'ordre de quelques nm, et que ces grains sont décorrélés cristallographiquement.
La température de cristallisation autour de 350°C est concomitante avec la diminution
d’anisotropie observée, et proche de celle observée par d’autres équipes|14].

B ——T—T T 20T

X

——0.30nm |
—0—0.35nm
—>—0.40nm
—v—0.45nm | 1

100 ——0.50nm

.i.l. PR 0’0..I..|.|.
0 75 150 225 300 375 0 75 150 225 300 375

T, (°C) T, (°C)

FIGURE 3.10 — Evolution de la résistivité p (a gauche) et de I'angle de Hall ay (& droite)
des couches de CoTb pour différentes concentrations x en fonction de la température de
recuit T'y.

Les mesures de réflectivité montrent des franges de Kiessig caractéristiques de ré-
flexions multiples aux interfaces. Les spectres simulés sur le logiciel Parratt32[19] de la
couche parfaitement alliée et de la multicouche aux interfaces parfaites, dans les deux
cas calculés avec une rugosité de 0,2 nm et les densités des matériaux massifs, sont tres
proches I'un de l'autre. Les oscillations haute fréquence sont dues a l'interférence entre
I’onde réfléchie par l'interface SiOy et Uinterface inférieure du MgO, celles de moyenne
fréquence a 'interférence des ondes réfléchies aux interfaces du MgO. Enfin, les interfé-
rences dues aux réflexions aux interfaces d’une couche simple de cobalt ou de terbium
n’apparaissent que pour Q,—0,6 A~!. La différence entre les deux structures n’appa-
rait qu’a ce niveau. Malheureusement, 1’échantillon déposé présente une rugosité trop
importante, et les interférences s’amortissent donc trop rapidement pour savoir si la
structure est en multicouche ou en alliage. Cependant, au vu des mesures magnétiques,
du caractére amorphe du matériau et de la diminution des pics de diffraction du cuivre
et du platine, la longueur caractéristique d’interdiffusion semble plus importante que
I’épaisseur des couches, et il est fort probable que I’échantillon soit sous forme d’alliage.
L’ajustement numérique effectué avec Parratt32 permet de déterminer de facon relati-
vement précise les épaisseurs des couches. La couche de ThCo mesurée ici est plutot
épaisse de 9(£0,4) nm, lalliage formé est donc plus compact que I’épaisseur nominale
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déposée (10 nm). Les paramétres de rugosité ou de densité n’ont pas pu étre ajustés de
facon fiable par cette méthode.

3.5 Conclusion

Les alliages CoTb sont des matériaux trés intéressants pour les jonctions tunnel
magnétiques car ils permettent d’obtenir des structures a forte coercivité et faible ai-
mantation en ajustant la composition du dépot. Ces alliages peuvent étre fabriqués
par dépot alterné de couches de cobalt et de terbium, chaque couche devant étre la
plus fine possible (typiquement de l'ordre de 0,5 nm) pour obtenir un alliage amorphe
possédant une bonne tenue au recuit. La composition doit étre ajustée en fonction de
la température de recuit et de I’épaisseur totale de la multicouche pour compenser la
diffusion et l'oxydation du terbium qui changent la composition effective de l'alliage.
Cependant il a été possible d’obtenir des structures présentant des cycles parfaitement
carrés avec une coercivité supérieure a 15 kOe méme apres recuit a 300°C. Ces alliages
seront plus adaptés a la fabrication d’électrodes de référence qu’a celles de stockage, car
une épaisseur d’au moins 4 nm est nécessaire pour obtenir I'anisotropie perpendiculaire
aprés recuit. Cette épaisseur est trop importante pour la commutation par couple de
transfert de spin. De plus, 'amortissement de Gilbert de ces couches est important a
cause de la présence des lourds atomes de terbium qui ont un fort couplage spin-orbite.
Ceci diminue encore l'efficacité du couple de transfert de spin et rend donc ces structure
difficilement commutables par courant.
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Chapitre 4

Fabrication de jonctions tunnel a
almantation perpendiculaire

Les jonctions tunnel magnétiques a aimantation perpendiculaire sont présentées
comme les briques de base des futures mémoires MRAM. La forte anisotropie des ma-
tériaux a aimantation perpendiculaire permet d’envisager la fabrication de jonctions
de diamétre inférieur a 22 nm thermiquement stables, et I'utilisation de ’écriture par
transfert de spin permet d’envisager une simplification importante de la structure des
cellules MRAM. Ces améliorations doivent conduire a la fabrication de mémoires & forte
densité de stockage, faible consommation et & lecture/écriture rapide.

Jusqu’aux années 2008, peu de résultats ont été publiés sur ce type de jonctions. Il faut
néanmoins citer le travail de Nishimura et al.[1] qui ont obtenu une magnétorésistance
de 55% a température ambiante dans des jonctions tunnel magnétiques dans lesquelles
les électrodes magnétiques de CoFe sont tirées hors du plan par des alliages ThFeCo
et GdFeCo, la barriére tunnel étant fabriquée en alumine. La premiére démonstration
de retournement par courant polarisé en spin dans les jonctions & aimantation perpen-
diculaire a été réalisée par Nakayama et al.[2] dans des jonctions utilisant des alliages
ThFeCo et une barriére de MgO. Cependant, la magnétorésistance reste dans ce systéme
relativement faible (de l'ordre de 10%) comparée aux systémes a aimantation planaire
classiques. Une importante étape a été franchie quand Tkeda et al.|3] ont démontré que
des systémes Ta/CoFeB/MgO/CoFeB/Ta permettaient d’obtenir une magnétorésistance
supérieure a 100% et une densité de courant d’écriture de I'ordre de 4 106 A /cm?. L’ani-
sotropie induite a l'interface CoFeB/MgO permet de tirer hors du plan les aimantations,
mais elle reste cependant insuffisante pour fabriquer des points mémoires de diamétre
inférieur a 50 nm thermiquement stables. De nombreuses autres études présentent des
structures utilisant des multicouches métalliques|4, 5], des alliages L1¢[6], des alliages
terre rare/métal de transition|1, 7|, ou une combinaison de ces matériaux|8]. Ces maté-
riaux présentent une plus grande stabilité thermique, mais également un amortissement
de Gilbert bien plus grand|9, 10|, ce qui rend Iécriture de ces jonctions par couple de
transfert de spin plus difficile & réaliser.

L’objectif de ce chapitre est de montrer les étapes clés dans la fabrication d’une jonction
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4.1 Fabrication de la barriére tunnel

tunnel magnétique. Tout d’abord une présentation rapide de la fabrication et de I'opti-
misation de barriéres tunnel obtenues par oxydation naturelle d'une couche métallique
sera faite, puis un modéle simple permettant de décrire I'anisotropie de multicouches
métalliques pouvant servir d’électrode magnétique sera exposé. Ensuite, 'avantage de
I'utilisation de structures antiferromagnétiques synthétiques rayonnant peu de champ en
tant qu’électrode de référence sera démontré. Enfin, la derniére partie sera consacrée a
la fabrication et a la caractérisation de jonctions tunnel & aimantation perpendiculaire.

4.1 Fabrication de la barriére tunnel

La barriére tunnel est 1’élément permettant de découpler les deux couches magné-
tiques d’une jonction tunnel. Elle joue un role important dans les caractéristiques élec-
triques de la jonction. Non seulement elle détermine la résistance de I’empilement mais la
magnétorésistance tunnel sera également fortement reliée a sa qualité. Il existe plusieurs
méthodes pour fabriquer la barriére tunnel : il est possible de déposer 'oxyde directe-
ment a partir d'une cible céramique par pulvérisation cathodique radiofréquence ou par
oxydation plasma ou naturelle d’une couche métallique. Dans la suite, les barriéres sont
fabriquées par oxydation naturelle.

Pour cette méthode, il convient pour des conditions de pression et de durée d’oxyda-
tion données d’ajuster ’épaisseur métallique a oxyder afin d’obtenir une barriére homo-
géne, sans trou d’épingle, et parfaitement oxydée. En effet, si I'épaisseur de la couche
métallique déposée est trop importante, la barriére est sous oxydée, seule la partie su-
périeure de la couche métallique devient un oxyde, et l'interface inférieure est de type
métal magnétique/métal non magnétique. Les électrons sont diffusés & cette interface
et peuvent perdre leur polarisation en spin, ce qui diminue la magnétorésistance tunnel.
Au contraire, si la couche métallique est trop fine, la barriére peut étre suroxydée et une
partie de I'électrode magnétique inférieure est alors oxydée, ce qui réduit également la
magnétorésistance tunnel. Dans un cas extréme, si la barriére est trop fine, des trous
d’épingle peuvent apparaitre et diminuent de facon dramatique la magnétorésistance
tunnel et la résistance de 'empilement. Il faut noter qu'un recuit apres dépot permet
d’homogénéiser la structure de la barriére. La diffusion thermiquement activée des es-
péces permet de repomper 'oxygéne dans la barriére et de lisser les interfaces, ce qui
conduit & une augmentation du signal magnétorésistif(11, 12]. De plus, ce recuit est
nécessaire pour cristalliser la barriére MgO et les électrodes magnétiques et obtenir un
filtrage des états de symétrie A.

Il existe plusieurs méthodes pour controler la qualité d’une barriére. La premiére est
de mesurer directement le signal magnétorésistif d’une jonction tunnel et de trouver
les conditions donnant la magnétorésistance tunnel la plus grande. La seconde est de
controler I'anisotropie perpendiculaire induite a l'interface métal magnétique/oxyde|13|
par les liaisons Co-O ou Fe-O[14]. Bien que ce point continue d’étre une source de dé-
bats, il semble que les conditions donnant une anisotropie perpendiculaire maximale
correspondent & une barriére tunnel parfaitement oxydée|15] et donnant une magnéto-

100



4 Fabrication de jonctions tunnel & aimantation perpendiculaire

résistance tunnel maximale[16].

4.1.1 Mesures CIPT

Les mesures de magnétorésistance tunnel sont habituellement effectuées en appli-
quant un courant perpendiculaire au plan des couches. C’est dans cette direction que
les électrons doivent circuler pour passer par effet tunnel a travers la barriére d’oxyde.
Pour pouvoir mesurer le signal magnétorésistif, il est nécessaire de fabriquer des piliers
de taille micro voir nanométrique. En effet, pour pouvoir mesurer la résistance d’un
empilement, il est nécessaire d’avoir une résistance valant au moins une dizaine d’Ohms.
La résistance d’'un empilement vaut R=pt/S, ou p est la résistivité de la structure et
S la section du pilier. La résistivité des matériaux utilisés (la barriére tunnel étant la
principale contributrice) donne donc des conditions sur le rapport t/S. Cette fabrication
nécessite de longues étapes de gravure/lithographie/isolation des électrodes, etc..., cette
fabrication pouvant engendrer des défauts changeant les caractéristiques électriques de la
jonction indépendamment des matériaux utilisés. Pour éviter ces étapes, une méthode
a été développée par Worledge et al.[17]. Cette méthode dite CIPT (pour "Current
In-Plane Tunneling") permet de mesurer de fagon rapide la magnétorésistance tunnel
(TMR) et le produit aire-résistance (RA) de la jonction sur des couches continues. Le
principe est de mesurer par une méthode "quatre pointes alignées" la résistance de 1’em-
pilement en fonction de la distance entre les pointes lorsque le courant passe dans le plan
des couches. Un modéle simple permet alors de remonter aux valeurs des résistances de
I’empilement lorsque le courant est appliqué perpendiculairement au plan des couches.
L’empilement est modélisé par quatre résistances : la résistance de la couche supérieure
Rr, la résistance de la couche inférieure Rp et deux fois la résistance de la barriére
RA/t (figure 4.1). L’application d’'un champ magnétique permet de modifier I’état de la
jonction tunnel et ainsi de mesurer la magnétorésistance tunnel lorsque le courant est
appliqué dans le plan des couches, puis de remonter a la magnétorésistance de 1'empile-
ment lorsque le courant est appliqué perpendiculairement au plan des couches.

RA/t RA/t

—D
X Ry

FIGURE 4.1 — Méthode de mesure CIPT et modele utilisé par Worledge pour calculer la
résistance de I'empilement.
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4.1 Fabrication de la barriére tunnel

FIGURE 4.2 — Résistance (en haut) et magnétorésistance mesurée avec un courant ap-
pliqué dans le plan des couches (en bas) en fonction de la distance de mesure normalisée
entre pointes x/\. D’apreés [17].

L’utilisation de cette méthode nécessite cependant quelques aménagements. En par-

ticulier, le rapport des résistivités des couches inférieure et supérieure doit étre ajusté
en fonction de la résistivité de la barriére et de la distance entre les pointes pour pouvoir
mesurer correctement le signal magnétorésistif. Dans le cas de barriére de RA compris
entre 10 et 50 Q.cm?, une couche tampon de 60 nm de cuivre nitruré est déposée avant la
jonction tunnel. De plus, pour obtenir un bon contact entre les pointes et I’empilement,
il est nécessaire de déposer une couche de ruthénium a la fin de ’empilement.
La société CAPRES a développé un appareil utilisant ce principe de mesure pour la ca-
ractérisation rapide de jonctions tunnel magnétiques. C’est cet appareil qui est principa-
lement utilisé dans la suite pour étudier électriquement les jonctions tunnel magnétiques
en couche continue.

4.1.2 Etude du degré d’oxydation de la barriére

Pour étudier les effets du degré d’oxydation de la barriére, il est possible de déposer
sur une plaque de silicium de 100 mm de diamétre une jonction tunnel magnétique stan-
dard, a aimantation planaire. Cette jonction est Taz/CuNgy/Tas/CoFeB,/Al;40xnat /-
CoFeB3/Rugg/Coy/IrMny/Cus/Ruz. Un décalage de 100 mm entre I'axe de la cible et
I’axe du substrat est imposé pendant le dépot de la couche d’aluminium, de telle sorte
que I’épaisseur de cette couche métallique varie sur la plaque. La variation de 1’épaisseur
en fonction de la position est connue grace a des mesures de réflectivité sur un échan-
tillon témoin. Cette méthode permet de faire varier I’épaisseur de la barriére tout en
s’affranchissant des problémes de reproductibilité. La jonction est recuite & 240°C pen-
dant 90 minutes sous 2,3 kOe de champ pour piéger la couche de référence supérieure
avec I'IrMn.

Le cycle magnétique caractéristique obtenu pour une telle jonction est présenté en fi-
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4 Fabrication de jonctions tunnel a aimantation perpendiculaire

gure 4.3. Ce cycle montre que la couche de référence est bien piégée par échange avec
I'IrMn et que le couplage a travers le ruthénium est antiferromagnétique. Les sauts d’ai-
mantation proches du champ nul correspondent au renversement de la couche libre de
4 nm de CoFeB. Ce cycle est décalé par rapport au champ nul de Hy,y & cause du
couplage a travers la barriére dii essentiellement au couplage peau d’orange et aux trous
d’épingles. Ce couplage varie avec ’épaisseur de la barriére.

1,0F ' -
(2]
g 0,0
=

r

ol

20 -1'0‘ 0 10
-1 ’0 . i . . \ i . i . |
1500 -1000 -500 0 500 1000 1500

H (Oe)

FIGURE 4.3 — Cycle magnétique mesuré au VSM d’une jonction tunnel magnétique
planaire. Dans l'insert : renversement de la couche libre.

La figure 4.4 présente les résultats des mesures CIPT effectuées a Crocus Tech-
nology ! sur cet échantillon. Le produit aire-résistance de I'empilement augmente avec
I’épaisseur de la barriére, tandis que le couplage ferromagnétique a travers la barriére
diminue. La magnétorésistance tunnel quant a elle passe par une valeur maximale pour
t4,=0,54(40,03) nm. Lorsque la barriére est continue, le couplage a travers la barriére
doit suivre la loi de Néel. L’équation 1.6 prédit une variation exponentielle du cou-
plage ferromagnétique avec 'épaisseur de la barriére. Cette loi est bien vérifiée pour
ta >0,5 nm, mais le couplage devient plus important que prévu en dessous de cette
valeur. Il est possible d’attribuer cette augmentation & un couplage supplémentaire
di a des discontinuités dans la barriére couplant directement les deux électrodes. Le
produit aire-résistance quant a lui doit également suivre une loi exponentielle d’aprées
Simmons|18] :

1. Je remercie Clarisse Ducruet pour les mesures CIPT.
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4.1 Fabrication de la barriere tunnel

sur-oxydationi optimum Esous-oxydation
30

25 |
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FIGURE 4.4 — Evolution de la magnétorésistance tunnel (en haut), du produit aire-
résistance (au milieu) et du champ de couplage (en bas) en fonction de I'épaisseur ¢4,
déposée pour une jonction tunnel magnétique a aimantation planaire.

In(RA) — M (4.1)

ol ¢ est la hauteur de barriére et h la constante de Planck. Encore une fois, cette loi
est bien vérifiée pour t4; >0,5 nm, mais le produit aire-résistance est inférieure a ce qui
est prévu par ’équation 4.1 en dessous de cette valeur. Il est possible d’attribuer cette
déviation a des trous d’épingle qui créent des ponts métalliques réduisant la résistance
de 'empilement comparé a la situation ou la barriére est continue. La hauteur de bar-
riére calculée en utilisant I’équation 4.1 et les données mesurées pour t4; >0,5 nm est de
0,9(£0,05) eV. Bien que les différentes épaisseurs d’aluminium oxydées dans les mémes
conditions puissent avoir une stoechiométrie en oxygéne différente, et donc une hauteur
de barriére différente, cette valeur est cohérente avec les résultats disponibles dans la
littérature|[19].

Il est possible de définir & partir de ces courbes trois zones :
- une zone de sur-oxydation, pour ¢4 <0,5 nm. Dans cette zone, la couche d’aluminium
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4 Fabrication de jonctions tunnel & aimantation perpendiculaire

déposée est discontinue, il y a donc une oxydation partielle de la couche inférieure. Les
trous d’épingles présents dans la barriére couplent directement les deux électrodes. Les
ponts métalliques diminuent la résistance et la magnétorésistance tunnel de 'empile-
ment.

- une zone de sous-oxydation, pour t4; >0,58 nm. Dans cette zone la quantité d’oxygéne
apportée est insuffisante pour obtenir une barriére homogéne, et une fine couche d’alu-
minium métallique est probablement présente a l'interface inférieure, ce qui diminue la
magnétorésistance tunnel.

- une zone d’oxydation optimale, pour 0,5 nm< ¢4 <0,58 nm. Dans ce cas, la barriére
est parfaitement oxydée et continue, la magnétorésistance tunnel atteinte est maximale.

Dans la suite, la barriére standard utilisée est faite en MgO. Le MgO posséde une
hauteur de barriére inférieure a celle de ’alumine, ce qui permet d’avoir pour une méme
épaisseur de barriére une résistance plus faible. De plus, la cristallisation de la barriére
de MgO permet d’obtenir une plus grande magnétorésistance tunnel qu’avec une bar-
riere amorphe d’alumine. La barriére de MgO utilisée a été développée & SPINTEC :
Mgp goxnat/ Mg 5, 'oxydation naturelle se faisant sous 250 mbar d’oxygeéne pendant
180 s. La couche de 0,5 nm de Mg ajoutée aprés oxydation permet de diminuer artifi-
ciellement la concentration en oxygéene tout en diminuant le nombre de trous a travers la
barriére. Cette couche additionnelle augmente la magnétorésistance tunnel des jonctions
pour des RA de l'ordre de 10 Q.um?[20).

4.2 FElectrodes a4 aimantation perpendiculaire

4.2.1 Calcul théorique

Pour réaliser une électrode perpendiculaire il est possible d’utiliser un systéme mul-
ticouche type CoFeB/(NM/Co)n, ot NM est du platine, du palladium ou du terbium.
La multicouche (Co/NM) est désignée comme couche magnétique 1 sur la figure 4.5,
elle donne l'anisotropie perpendiculaire & la couche de CoFeB (désignée comme couche
magnétique 2) qui sera en contact avec une barriére tunnel et va polariser en spin les
électrons. Les deux couches sont couplées magnétiquement a travers un espaceur.

Le systéme peut étre modélisé par une équation simple, qui s’écrit en I'absence de
champ magnétique appliqué :

E = —KYtc05%(0)) — K& tyc05%(05) — Acos(0; — 60) (4.2)

ou K7 1T st I’anisotropie effective de la couche ¢ pouvant étre décrite par 1’équa-
tion 2.2, A la constante de couplage entre les deux couches et #; 'angle entre ’aiman-
tation de la couche 7 et la normale au plan des couches, comme défini sur la figure 4.5.
Il est possible de connaitre les positions d’équilibre du systéme a partir des dérivées de
I’équation 4.2 :
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t
4 Couche 1

[ ] espaceur

| " '
2 ]

FIGURE 4.5 — Schéma des deux couches magnétiques 1 et 2, découplées a gauche et
couplées a travers un espaceur a droite.

ng = — K ty5in(26,) + Asin(6; — 6,) (4.3)

1

gTE = — K5 tys5in(260,) — Asin(6; — 6,) (4.4)
2

Les doublets (0,0) et (7/2,7/2) sont des solutions triviales de ce jeu d’équations. Ce
sont des positions d’équilibres stables si elles vérifient ces conditions :

2
E
?97 — 9Kt c0s(20,) + Acos(6, — 6) > 0 (4.5)
1
0*F eff
gz = — 205" 12c05(262) + Acos(6, — 62) > 0 (4.6)
2

PEPE  OPE O°E
-~ = 4K K5 08 (2 20,)—
D02 D6 06,00, D050, g acos(261 cos(20,) (4.7)

2Acos(0y — 05)[K 7ty cos(20,) + 2K tyc05(26,)] > 0

Dans la suite, la couche 1 est supposée présenter une anisotropie perpendiculaire
(K¥7-0) et la couche 2 une anisotropie planaire (K5'/<0). Pour la solution (0,0),
I’équation 4.5 est toujours vérifiée, I'équation 4.6 donne une condition sur I’épaisseur de
la couche 2 :

A

ty < _72K2€ff

(4.8)

Ceci montre qu’il est impossible de tirer perpendiculairement au plan une épaisseur
trop importante de couche 2, indépendamment de la couche 1. Il est préférable d’avoir le
couplage A le plus important possible pour augmenter cette épaisseur critique. L’équa-
tion 4.7 donne la condition sur la couche 1 pour tirer I’ensemble hors du plan :
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AK e,

Kefly > 22 2
! 2Kty — A

(4.9)

Pour la solution (7/2,7/2), 'équation 4.6 est toujours vérifiée, I’équation 4.5 donne
une condition sur I’épaisseur de la couche 1 a ne pas dépasser pour que la couche 2
puisse tirer la couche 1 dans le plan des couches :

A
tl < W (410)
L’équation 4.7 donne la condition sur la couche 2 pour que 'aimantation des deux
couches soit dans le plan :

—AK Tt

KTty <« ——21 7L
? 2Kt + A

(4.11)

Un dernier doublet (0,05) est la solution stable de ce jeu d’équation lorsque les in-
égalités présentées ci-dessus ne sont pas vérifiées. Cette solution qui n’est pas calculable
analytiquement correspond a des situations intermédiaires pour lesquelles les aimanta-
tions sont inclinées par rapport a la normale sans étre totalement dans le plan.

4.2.2 Fabrication des électrodes

En pratique, il est difficile de mesurer la constante de couplage A entre les couches
magnétiques a partir de cycles d’hystérésis. Cependant, pour les applications développées
dans cette thése, cette grandeur doit étre suffisamment grande pour avoir une électrode
parfaitement perpendiculaire. Il est possible en premiére approximation de calculer I’ani-
sotropie effective & température ambiante d’une électrode en supposant que la constante
de couplage A entre les deux couches est suffisamment forte pour considérer 1’ensemble
comme une couche magnétique unique. Dans ce cas, I’anisotropie effective de 1’ensemble
vaut :

CoFeB/i
tCoNMnKef£ n—ZtCFBTFMQ oFeB T ZK
geelf — (\CoNMInT (Co/N M) oreBTMg copep + 2 K (4.12)
L(co/NMYn + tooFeB
ot K¢/ est 'anisotropie effective de 1 1ti he (Co/NM) [ CoFeB/i
(Co/NM)n P ve de la multicouche (Co ny 2 Kg

la somme des anisotropies induites aux interfaces i/CoFeB (ou i est NM d’'un coté et
l'oxyde servant de barriére tunnel de l'autre), Mg corep I'aimantation a saturation du
CoFeB et t; I’épaisseur de j.

Ce genre de systéme permet d’ajuster la valeur de 'anisotropie effective sur une large
gamme en faisant varier 1’épaisseur de la couche de CoFeB, de cobalt dans la multi-
couche, et le nombre de répétitions de la multicouche. Le nombre de possibilités est
donc extrémement important, et dans la suite de cette sous-section seule l'influence de
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I'épaisseur de la couche de CoFeB est présentée. Les structures étudiées sont : Tag/Pts /-
(Cog 3/Cug.4/Pto4)s/CoFeBicores/Mgioxnat /Mgg 5/ Cug/Pta 2, ol toopep varie® de 0,45
a 2,2 nm, et recuites a 250°C 10 minutes. Toutes les couches sont parfaitement perpen-
diculaires, sauf celle avec tc,rep=2,2 nm, pour laquelle la couche de CoFeB présente un
angle par rapport a la normale en champ nul. La figure 4.6 présente son cycle d’hysté-
résis. le cycle dans 'insert présente le renversement de la multicouche (Co/Cu/Pt)s. Le
cycle en champ fort montre qu’il est nécessaire d’appliquer un champ de 2000 Oe pour
saturer la couche de CoFeB dans la direction perpendiculaire.

300

200

100

-100

RHaII (MQ)

-200

-300

FIGURE 4.6 — Cycles d’hystérésis mesurée en effet Hall extraordinaire de la multicouche
avec tooren—2,2 nm. La couche de CoFeB forme un angle § non nul par rapport a la
normale au plan des couches en champ nul.

La figure 4.7 présente 1’évolution de I’aimantation a saturation, de I’anisotropie effec-
tive et du diamétre minimal de pilier pour assurer une stabilité thermique satisfaisante
(K¢7V /kpT=50) en fonction de I'épaisseur de CoFeB.

Les mesures d’aimantation permettent de remonter a ’aimantation & saturation de
chaque constituant de I’électrode. En supposant que ces aimantations sont indépendantes
de I'épaisseur, I'aimantation totale du systéme vaut :

tco/NMnMco/Nmyn + tcoreBMcoren

Mtot - (413)

L(co/NMn T tcoreB

2. Cette étude a été réalisée alors que la cible de palladium n’était pas encore installée dans la ma-
chine. Cependant, toute I’étude présentée ici peut étre directement transposée au cas des multicouches
(Co/Pd).

3. Ces valeurs sont recalculées en tenant compte d’une dérive de la vitesse de dépot, c¢’est pourquoi
elles ne sont pas rondes. Ceci est important pour le calcul des paramétres de I’équation 4.12.
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FIGURE 4.7 — Evolution de I'aimantation totale (en haut), du diamétre de pilier mi-
nimal permettant de conserver une stabilité thermique satisfaisante (au milieu) et de
I'anisotropie effective de 1'électrode inférieure (en bas). Les traits continus rouges sont
les ajustements numériques permettant de déduire 'aimantation de chaque partie de la
multicouche et de 'anisotropie interfaciale de la couche de CoFeB.

En ajustant numériquement cette équation avec les mesures, 'aimantation a satura-
tion de la multicouche (Co/Cu/Pt)3 vaut 1450(+100) emu.cm ™ et 900(£100) emu.cm?
pour celle de CoFeB. I’aimantation du CoFeB seul est identique. Celle de la multicouche
(Co/Cu/Pt)3 seule est inférieure (1300(£80) emu.cm™3), Paugmentation mesurée ici
peut étre dit au couplage avec le CoFeB, ce qui augmente sa température de Curie. Cet
effet est décrit dans le chapitre 5.

Il est également possible grace aux mesures VSM de remonter a l'angle 6 que forme
la couche de CoFeB de 2,2 nm avec la normale au plan. A champ nul, 'aimantation

mesurée vaut :

tico/nmynMcoyNann + tcoreBMcoorencos(0) (4.14)

Mtot -
t(co/NMIn + LcoreB

En pratique, bien qu’a champ nul la structure soit en domaines, il est possible d’ex-
trapoler la courbe pour obtenir cette valeur. Lorsque 1’échantillon est saturé dans une
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direction, I'aimantation mesurée est donnée par l’équation 4.13. En soustrayant 4.13 et
4.14, il est possible de remonter & la valeur de 6. Dans notre cas, § vaut =40(£5)",
ceci en supposant que les moments magnétiques de la couche de CoFeB sont rigide-
ment liés. Cependant, dans le dispositif final qui sera un pilier d’environ 100 nm de
diamétre, le couplage dipolaire entre les couches va changer cet angle. Ce genre de struc-
ture ou I'aimantation des différentes couches tourne est utilisé dans les disques durs et
est appelé média composite. L’idée est d’utiliser une couche douce pour diminuer le
champ d’écriture. Différentes études ont montré que ce genre de systémes présentait des
avantages significatifs comparé aux matériaux composés d’une couche perpendiculaire
unique|21, 22|. Une description plus détaillée de ces systémes peut étre trouvée dans la
référence [23].

Il est également possible d’ajuster numériquement avec I’équation 4.12 les valeurs d’ani-
sotropie effective mesurées. En utilisant ’aimantation a saturation du CoFeB déduite
précédemment, et l'anisotropie effective de la multicouche mesurée dans le chapitre 2,
seule I'anisotropie induite aux interfaces du CoFeB reste inconnue. D’aprés 'ajuste-
ment numérique, elle serait de 0,2(£0,1) erg.cm™2. L’incertitude relative sur sa valeur
est grande car les erreurs de mesures de 'anisotropie et des autres parameétres le sont
également. Cependant, cette anisotropie est faible comparée aux autres contributions,
et également faible comparée aux valeurs trouvées dans la littérature pour les systémes
Co/oxyde [3, 24|. Ceci est di au fait que le recuit est effectué a basse température, alors
que 'anisotropie perpendiculaire augmente significativement seulement lorsque ce genre
de structure est recuit au dessus de 300°C|25|. La rugosité induite par la multicouche
(Co/Cu/Pt) peut également jouer un role important dans la détérioration de cette ani-
sotropie interfaciale.

La multicouche (Co/Cu/Pt) peut étre remplacée dans l’exemple présenté ici par une
multicouche (Co/Pd) ou (Th/Co). Dans ce dernier cas, il est possible d’obtenir des élec-
trodes trés dures (dans le cas ot I'électrode est quasi compensée a température ambiante,
le champ coercitif peur dépasser les 17000 Oe). En jouant sur les différents paramétres
de la multicouche il est possible de fabriquer une électrode de référence ou de stockage.
Une jonction tunnel magnétique compléte est obtenue en réalisant un empilement couche
tampon/(Co/NM1)n/CoFeB/MgO/CoFeB/(NM2/Co)m, ou NM1 et NM2 sont Pt, Pd
ou Th. Dans le cas de la conception d’électrodes magnétiques pour des mémoires a écri-
ture assistée thermiquement, des contraintes supplémentaires sont imposées au niveau
de I’évolution de l'anisotropie en fonction de la température. Ce point est abordé au
chapitre 5.

4.3 Effet des champs rayonnés : étude de structures
SAF

Si dans les premiéres générations de jonctions tunnel magnétiques les couches de
références étaient simplement constituées d’une couche ferromagnétique piégée, la di-
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minution des tailles latérales des dispositifs a nécessité le développement de nouvelles
structures. En effet, lors de la réduction du diamétre du pilier d’'une jonction tunnel ma-
gnétique, le couplage dipolaire entre ’électrode de référence et 1’électrode de stockage
devient mesurable, comme expliqué au chapitre 1. Il en résulte que le cycle d’hystérésis de
la couche libre est décalé par rapport au champ nul d’une valeur Hgy,, indépendamment
des différents couplages pouvant intervenir a travers la barriére. Cet effet est d’autant
plus grand quand la taille latérale du dispositif diminue, et peut conduire a la situation
ou il n’existe plus qu'un seul état de résistance a champ nul. Ceci est bien évidemment
inacceptable pour les applications MRAM. Pour éviter ce probléme, des structures dites
"antiferromagnétiques synthétiques" (SAF pour "synthetic antiferromagnet") ont été
développées. Dans ce systéme, la couche ferromagnétique simple est remplacée par deux
couches alignées antiferromagnétiquement par couplage RKKY & travers un espaceur
non magnétique, en général du ruthénium. L'une de ces couches est piégée dans une
direction par un matériau antiferromagnétique, l'autre est en contact avec la barriére
tunnel. Dans cette situation, si I’aimantation et 1’épaisseur des deux couches sont bien
ajustées, le champ rayonné sur la couche libre par la couche de référence s’annule|26].
Dans la suite, ce concept sera adapté au cas des jonctions tunnel & aimantation perpen-
diculaire, en continuation de travaux précédemment effectués & SPINTEC|29] sur les
SAF fabriqués a base de multicouches (Co/Pt).

4.3.1 Structures SAF perpendiculaires

Dans le cas de structures perpendiculaires, il n’est pas forcément nécessaire d’utiliser
d’antiferromagnétique pour bloquer 'aimantation. En effet, la direction de I'aimanta-
tion est déja piégée par 'anisotropie des couches, et il suffit de s’assurer que celle-ci
est suffisamment importante pour éviter un renversement dans les conditions usuelles
de fonctionnement. L’ajout d’un matériau antiferromagnétique n’est utile que dans le
cas oul de forts champs peuvent venir perturber le systéme. Le systéme étudié est donc
FM1/Ru/FM2; ou FM1 et FM2 sont des matériaux ferromagnétiques a aimantation
perpendiculaire. En supposant que les aimantations sont monodomaines, 1’énergie sur-
facique de ce systéme vaut :

E = —KMt1005%(0)) — K$'thc052(05) + Agucos(0y — 6,)

—H (Mticos(¢r) — Matacos(pa)) (4.15)

ou K; T et M; sont respectivement 1’anisotropie effective et ’aimantation de la couche
FMi, H le champ magnétique appliqué et Agr, la constante de couplage a travers le
ruthénium. 6; et ¢; sont respectivement les angles que forment I'aimantation de la couche
FMi avec la normale au plan des couches et avec la direction du champ appliqué. La
figure 4.8 présente les deux cycles d’hystérésis qui peuvent étre observés dans un tel
systéme mesuré selon ’axe de facile aimantation.

Les deux situations sont relativement similaires. La couche la plus dure (celle dont la
somme de I'énergie Zeeman et de I’énergie d’anisotropie est la plus importante) donne
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FIGURE 4.8 — Cycles d’aimantation d'un SAF perpendiculaire. A gauche, dans le cas ou
Apg, > HDMsty + K;f ! 15 et a droite dans le cas contraire. Les traits pointillés indiquent
le champ de couplage H oy Les fléches indiquent le sens du parcours du cycle.

un cycle carré centré par rapport au champ nul (dans le cas des couches continues). La
couche la plus douce donne un cycle carré décalé d'une valeur H,,, par rapport au
champ nul & cause du couplage antiferromagnétique. Il est possible de remonter a la
valeur de I’énergie de couplage Ag, a partir de ces mesures :

ARu = HcouleQtQ (416)

ou la couche 2 est supposée étre la couche la plus douce. La différence entre les deux
cycles provient du rapport entre I'énergie de couplage RKKY et la somme de I’éner-
gie Zeeman et de I'énergie d’anisotropie. Partons du cas ou les aimantations des deux
couches sont alignées parallélement par un champ négatif. Lorsque le champ augmente,
il arrive un moment ou l’énergie de couplage devient supérieure a l'énergie Zeeman
de la couche 2, et les deux aimantations s’alignent antiparallélement. Ce premier saut
d’aimantation est di au renversement de la couche douce FM2. Si le champ appliqué
continue d’augmenter, en passant aux valeurs positives, il arrive un moment ou 1’énergie
Zeeman de la couche dure FM1 devient plus importante que son énergie d’anisotropie,
et cette derniére se renverse. Si Ag, > HDMsty + K;f ! to, alors I'énergie de couplage
RKKY est dominante, et au moment ot FM1 se retourne, FM2 se retourne également,
FM1 et FM2 restent alignés antiparallelement, FM1 paralléelement au champ. Dans le
cas contraire, FM2 reste dans sa position initiale, parallele au champ. Il existe donc
deux types de cycles, présentant 2 ou 3 sauts d’aimantation selon la situation. Un trai-
tement quantitatif de ce probléme devient cependant un peu plus compliqué dans le cas
réel ot il faut prendre en compte la nucléation de domaines. Hellwig et al. ont proposé
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une étude approfondie de ces phénomeéne de renversement d’aimantation dans de telles
structures|27, 28].

4.3.2 Effet de I'insertion d’une couche de Pt

Un des paramétres les plus importants a controler dans les systémes antiferromagné-
tiques synthétiques est le couplage a travers la couche de ruthénium. Ce couplage oscille
avec I’épaisseur de cet espaceur, et il est donc essentiel d’ajuster ce paramétre afin d’avoir
un couplage maximal. C’est dans cette situation que la couche de référence sera la moins
sensible aux perturbations extérieures. Il est également intéressant de minimiser 1’épais-
seur de la couche douce, de fagon a obtenir un champ de couplage le plus important pos-
sible (équation 4.16). Pour un antiferromagnétique synthétique perpendiculaire, il faut
utiliser une multicouche (Co/Pt) qui posséde une anisotropie perpendiculaire maximale
avec le moins de répétitions possible. Cependant, si une des multicouches ferromagné-
tiques peut étre déposée sur des couches tampons Ta/Pt induisant une forte anisotropie
perpendiculaire, la seconde doit étre déposée sur le ruthénium, donnant une anisotropie
plus faible. Pour éviter ce probléme, il est possible d’insérer une fine couche de platine a
I'interface entre 'espaceur de ruthénium et la multicouche (Co/Pt) supérieure. Cepen-
dant, cette solution inventée par Baltz et al. dans le cadre des média multiniveaux|30]
diminue également I'intensité du couplage a travers le ruthénium. Il sera donc nécessaire
de faire un compromis entre couplage RKKY et anisotropie perpendiculaire. Pour tester
cette idée, des empilements Tag/Pt5/(C00,5/Pt074)5/00075/RutRu/Pttpt/(00075/Pt0,4>3/—
Pty ont été déposés. L’épaisseur du ruthénium et celle de 'insertion de platine ont été
variés de facon a observer les oscillations du couplage RKKY et la variation d’aniso-
tropie. Les cycles des empilements avec tg,=0,7 nm et tp;=0; 0,2; 0,5 et 1 nm sont
présentés en figure 4.9.

Sans insertion de platine, le cycle de la multicouche douce supérieure est penché,
ce qui indique que son anisotropie est relativement faible. Au contraire, dés qu’une
fine couche de platine est ajoutée entre le ruthénium et cette multicouche, le cycle
présente une rémanence totale et une coercivité plus grande. De fagon inattendue au
premier abord, le champ de couplage antiferromagnétique augmente avec cette insertion.
Ceci peut étre di soit a une augmentation du couplage a travers le ruthénium, soit a
une diminution de 'aimantation. Les mesures effectuées au VSM n’ont montré aucune
différence d’aimantation entre ces différents échantillons, et cet effet est donc bien du a
une augmentation du couplage RKKY, comme le résume la figure 4.10 (points noirs).
Des échantillons similaires ont été déposés, en remplacant la multicouche inférieure par
une multicouche (Cu/Pt) d’épaisseur équivalente, non magnétique, ce qui permet de
mesurer directement le champ d’anisotropie de la multicouche supérieure. Les résultats
sont présentés en figure 4.10 (carrés bleus). L'intérét de la couche de platine est alors
trés clair : I’anisotropie effective est triplée dés que 0,2 nm de platine sont déposés entre
le ruthénium et la multicouche supérieure.

Il est également nécessaire d’ajuster ’épaisseur de ruthénium pour obtenir un cou-
plage antiferromagnétique maximal. La figure 4.11 présente les oscillations de Ag, en
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300 =
—*—tPt—Onm :
- | ——1t,=0,2nm
150 |- —*—tPt=0,5nm :

FIGURE 4.9 — Cycles d’hystérésis mesurés par effet Hall extraordinaire de structures an-
tiferromagnétiques synthétiques a base de multicouches (Co/Pt), avec différentes épais-
seurs d’insertion de platine ¢p; sur 'espaceur de ruthénium (tg,=0,7 nm).
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FIGURE 4.10 — Energie de couplage Ag, (points noirs) et anisotropie effective de la
multicouche supérieure (carrés bleus) en fonction de I’épaisseur de I'insertion de platine
tp; avec tgr,=—0,7 nm. L’anisotropie de la multicouche est mesurée en remplacant les
couches de cobalt de la multicouche inférieure par du cuivre.

fonction de I’épaisseur de ruthénium pour différentes épaisseurs d’insert de platine. L’in-
sert de platine a deux effets : il diminue 'amplitude des oscillations et les déphase, ces
effets étant d’autant plus marqués que 1’épaisseur de platine est importante. L’effet
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du déphasage est particuliérement visible pour le premier pic situé aux alentours de
tr.—0,9 nm sans platine, mais est moins visible pour les pics suivants. L’augmentation
du couplage observée précédemment était donc due a ce décalage des pics.
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FIGURE 4.11 — Evolution de l'énergie de couplage Ag, en fonction de I'épaisseur de
I’espaceur de ruthénium tg, et de l'insertion de platine tp;. Le trait pointillé montre le
décalage du premier pic avec 1'ajout d’une insertion de platine.

La modélisation de ces systémes est compliquée. En effet, le couplage RKKY étant
relié a des détails des fonctions d’onde au niveau de Fermi et des interférences de ces
ondes aux interfaces|32, 33, 34|, il est difficile de prévoir I’évolution du couplage avec
I’ajout du platine. Méme sans insertion de platine, la période d’oscillation n’est pas
constante : il y a une distance de 1 nm entre les deux premiers pics, puis 1,4 nm entre le
second et le troisieme. Il faudrait donc modéliser le couplage non pas par I’équation 1.7,
mais par des modéles prenant en compte les interférences des ondes électroniques aux
interfaces des couches de cobalt[35], des couches de platine dans les multicouches|36], et
également prendre en compte le couplage peau d’orange dii a la rugosité du ruthénium.
Il faudrait donc modéliser le systéme par une somme de fonctions sinusoidales amorties,
mais la quantité de parameétres a ajuster rend l'interprétation physique de ces ajuste-
ments compliquée.

Il est également important de vérifier que ces structures supportent des températures de
recuit compatibles avec I'obtention d’un signal magnétorésistif important. Pour cela, les
échantillons situés sur le premier pic du couplage RKKY avec 0,2 nm de platine et sans
insert de platine sont recuits a différentes températures. Les résultats sont présentés en
figure 4.12. Bien que le couplage diminue avec la température de recuit, il est possible
de conserver un couplage RKKY antiferromagnétique au moins jusqu’a 350°C. L’épais-
seur de ruthénium donnant un maximum de couplage augmente de 0,5 nm lorsque les
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structures sont recuites, ce qui est vraisemblablement da a l'interdiffusion Co-Ru. Ceci
est cohérent avec la diminution de 'amplitude des oscillations|34].
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FIGURE 4.12 — Evolution du couplage RKKY avec un espaceur de ruthénium simple (en
noir) et un espaceur ruthénium et insertion de platine de 0,2 nm (en rouge), en fonction
de la température de recuit et de I’épaisseur de ruthénium tg,.

Enfin, pour réaliser une électrode de référence de jonction tunnel magnétique, il
est nécessaire de rajouter une couche de 1 a 2 nm d’épaisseur de CoFeB (sur laquelle
est déposée une barriére tunnel) au dessus de la multicouche supérieure. Il est néan-
moins nécessaire que cette derniére ait une anisotropie suffisante pour que cet ajout
ne fasse pas tomber dans le plan l'aimantation de la multicouche supérieure. La fi-
gure 4.13 montre les cycles d’hystérésis des électrodes Tag/Pts/(Cog 5/Pto4)s/Coos/X/-
(Cog5/Pto4)s/CoFeBy g/MgOy/Cus/Pty, ot X est Rugg ou Ruggs/Pto 2, les épaisseurs
de ruthénium étant celles qui donnent un maximum de couplage. Ces échantillons sont
recuits a 300°C 30 minutes. Si ’échantillon avec insertion de platine donne des cycles
carrés, le cycle de la multicouche supérieure de ’échantillon sans insertion de platine
présente une faible coercivité et une faible rémanence. Ceci montre que son anisotropie
effective est a la limite du basculement d’anisotropie. Le champ pour lequel la couche
douce de I’électrode de référence commence a tourner est plus grand quand une insertion
de platine est utilisée. Il est donc intéressant d’utiliser un insert de platine de 0,2 nm,
déposé au dessus de la couche de ruthénium. Ce systéme offre un bon compromis entre
anisotropie perpendiculaire et couplage antiferromagnétique®.

4. Cette étude a été partiellement reproduite dans le cas de multicouches (Co/Pd), ou I'insertion de
palladium au dessus du ruthénium a le méme effet que le platine, et présente donc le méme intérét.
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FIGURE 4.13 — Cycles d’hystérésis mesurés a l'effet Kerr polaire des électrodes de ré-
férences SAF avec (en rouge) et sans (en noir) insertion de platine. Les cycles mineurs
sont tracés avec des symboles ouverts. Les fleches indiquent le champ auquel la couche
douce commence & tourner.

4.3.3 Réduction du couplage dipolaire

L’étude de I'énergie de couplage dipolaire peut se révéler compliquée lorsque le cou-
plage entre tous les dipoles magnétiques est pris en compte. Cependant, il est possible de
simplifier grandement cette étude avec quelques hypothéses. Dans la suite, I’aimantation
de la couche de référence sera considérée comme étant fixe et monodomaine. Dans ce
cas, il suffit de calculer le champ rayonné par la couche de référence sur la couche libre
pour connaitre le décalage en champ Hg;;, du cycle d’hystérésis de la couche libre par
rapport au champ nul. Des modéles analytiques ont été développés dans le passé pour
calculer ces champs rayonnés. En particulier, Hubert et al. ont développé un modéle
simple ou chaque couche magnétique est modélisée par deux faces chargées dont il est
possible de calculer le potentiel, puis le champ magnétique rayonné[31]|. Une résolution
de ce probléeme a été effectuée sous MATHEMATICA, le détail des calculs peut étre
trouvé dans la référence(37).

La structure simulée est : SAF ou HL /barriéreq g /FL, oi SAF est une couche de référence
antiferromagnétique synthétique compensée : Tag/Pt5/(Cog5/Pto.4)s5/Cog 5/Rugss/Pto2/-
(Cog5/Pto4)s/CoFeBy 5, HL est une couche de référence simple Taz/Pts/(Cog 5/Pto4)s/-
CoFeB; 5, et FL est une couche de stockage CoFeg/(Pt15/Cop¢)s/Pt2. Dans le calcul,
la nature de la couche de stockage importe peu, seule la distance entre les couches ma-
gnétiques compte. La figure 4.14 présente le profil de la composante perpendiculaire
H; du champ rayonné au centre de la couche libre en fonction de la dimension latérale
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normalisée du pilier z/r, r étant le rayon du pilier, d son diamétre.

1000

500

FIGURE 4.14 — Calcul de la composante perpendiculaire H; du champ rayonné par la
structure SAF (trait continu noir) et HL (trait pointillé rouge) au centre de la couche
libre, pour un pilier de 140 nm de diamétre (en haut) et de 540 nm de diamétre (en
bas).

Cette figure montre que le champ rayonné est plus intense sur les bords du pilier,
comme prévu, puisque c’est a cet endroit que les dipoles magnétiques ne sont pas com-
pensés par leurs voisins. La figure 4.15 présente 'évolution du champ rayonné moyen
H g, en fonction du diameétre du pilier. Ce champ est plus intense lorsque les dimensions
latérales sont réduites, ce qui est logique puisque les effets de bords prennent de plus en
plus d’importance par rapport aux effets de volume. Cependant, dans tous les cas, la
structure SAF présente un champ rayonné inférieur a la structure HL. Il est remarquable
que le champ rayonné puisse dépasser les 500 Oe pour des tailles de pilier de I'ordre de
100 nm si une couche de référence simple est utilisée.

Méme en utilisant un antiferromagnétique synthétique, le champ rayonné ne peut pas
étre annulé en tout point du pilier, car les deux aimantations de la couche de références
sont & une distance différente de la couche libre. La structure SAF compensée permet
d’annuler le champ rayonné au centre du pilier (quand celui-ci a un diamétre supérieur
a 50 nm), mais n’est pas la structure optimale. Pour avoir un champ rayonné moyen le
plus faible possible, il faut ajuster le rapport des aimantations et épaisseurs des deux
couches du SAF, ce rapport dépendant du diameétre du pilier. La figure 4.16 présente
I'évolution du champ rayonné moyen en fonction du rapport oo = Mty /Msts, la couche
2 étant la couche la plus proche de la couche libre dans le SAF. Ce rapport est modifié
en changeant dans le modéle le nombre de répétitions de la multicouche FM1. L’insert
présente le rapport optimal ., (c’est a dire celui qui annule Hg,) en fonction du
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FIGURE 4.15 - Evolution du champ rayonné moyen H i, au centre de la couche libre en
fonction du diameétre du pilier d, pour la structure HL (triangles rouges) et SAF (ronds
noirs).

diameétre du pilier.

s T | |1'50 T T T
=50nm | 1,45
300 I 1,40 i
! - 1,35
| 2 130
| S 1,25
~ 200} 1,20 ]
o d=100nm ! 115
o | : 0 100 200 300 400 500 |
A |
o 100 | d=200nm
S | e
I [ d=500nm
(1)) L 23 . U N N
|
|
-100 N 1 1 1 1 1
0,6 0,8 1,0 1,2 1,4 1,6

FIGURE 4.16 — Evolution du champ de couplage moyen en fonction du rapport des
moments magnétiques du SAF « = M;t;/Msts, 1 étant la couche la plus éloignée de
I’électrode libre. L’insert montre la valeur a,, pour laquelle le champ rayonné moyen
est nul en fonction du diameétre du pilier.

Cette figure montre que I’électrode de référence synthétique doit étre optimisée en
fonction de la taille du pilier. Il faut noter également que le couplage dipolaire dépen-
dant du cube de la distance entre les deux dipoéles (équation 1.8), toute erreur sur une
épaisseur d'une couche aura une conséquence importante sur la valeur du champ rayonné
calculé.

Pour vérifier I'importance du champ rayonné sur le couplage dipolaire, des jonctions
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tunnel ont été préparées et des piliers de 100 et 500 nm de diameétre nominal ont été
fabriqués. A cause des imperfections de fabrication, le diamétre réel des piliers est élargi
de 40 nm au niveau de la barriére. Les structures déposées sont celles utilisées dans le
modele, une avec une électrode de référence synthétique, 'autre avec une électrode de
référence simple. La barriére est obtenue par oxydation naturelle d'une couche d’alumi-
nium de 0,6 nm. Les cycles de magnétorésistance mesurés sur les piliers sont présentés en
figure 4.17. La magnétorésistance mesurée est de 'ordre de 6% et le RA de 20 Q.pum?.
La rugosité de la barriére donne un couplage antiferromagnétique® de 40 Oe sur les
couches continues. L’effet des champs rayonnés est cependant bien visible : il y a un
décalage du cycle d’hystérésis par rapport au champ nul, ce décalage étant plus impor-
tant lorsque le diamétre diminue. La structure SAF présente cependant des décalages
moindres, comme prévu par les calculs, ce qui montre que les deux couches magnétiques
de I’électrode de référence SAF sont alignées antiferromagnétiquement. Les marches ob-
servées sur les cycles des piliers de 540 nm sont dues au bruit de Barkhausen, c’est a dire
au piégeage et dépiégeage de parois de domaine sur des défauts lors du renversement de
I’aimantation de I’électrode de stockage. Ces marches disparaissent quand le diameétre
du pilier est réduit & 140 nm car le nombre de défauts piégeant les parois diminue.
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FIGURE 4.17 — Cycles de magnétorésistance normalisés mesurés sur des piliers de diffé-
rents diameétres, avec une couche de référence synthétique (cercles noirs) et une couche
de référence simple (triangles rouges).

Le résumé des moyennes du champ coercitif Heo et de décalage H oupr mesurées
sur 10 piliers, ainsi que leur écart-type o est présenté sur le tableau 4.3.3. Les valeurs

5. Voir la référence [38] pour plus de détails sur le couplage peau d’orange dans les systémes a
anisotropie perpendiculaire.
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type | d (nm) | Haup (0€) | Heoupr (0€) | 0rcoupt (O€) | He (Oe) | ope (Oe)
HL 140 640 170 12 85 16
SAF 140 140 80 17 95 26
HL 540 180 100 14 90 11
SAF 540 20 5 7 70 9

TABLE 4.1 — Résumé des valeurs du champ de couplage calculé Hg;),, de la moyenne du
champ de couplage mesurée H,,y, de la moyenne du champ coercitif mesuré Hc, ainsi
que de leur écart-type o pour des diamétres d de 140 et 540 nm.

mesurées peuvent étre comparées a la valeur calculée du champ rayonné H ;.
Cependant, bien qu’expérience et calcul soient en accord qualitatif, les valeurs me-

surées de champ de couplage sont inférieures a celles prévues par le modéle, méme en

prenant en compte les 40 Oe de couplage antiferromagnétique dus a la rugosité. Ceci

peut étre di a de nombreux facteurs :

- Les piliers ne sont pas des cylindres parfaits, mais & cause de la méthode de gravure

sont plutot de forme conique.

- L’oxydation des flancs des piliers peut réduire I"aimantation des différentes couches|39].

- La valeur exacte du champ de couplage devrait étre calculée en intégrant la valeur du

champ Hz en tout point de la couche libre, et pas seulement & mi-hauteur.

- Les effets de rugosité, défauts géométriques et erreurs sur les épaisseurs de couches

peuvent également donner des erreurs importantes sur la valeur du champ de couplage.

Les alliages ThCo sont quant & eux particuliecrement adaptés a cette problématique
de réduction des champs rayonnés par la couche de référence. En effet, ces structures
peuvent présenter une aimantation un a deux ordres de grandeur plus faible que les
systémes (Co/Pt) ou (Co/Pd). Le champ rayonné par de telles structures est donc
également un a deux ordres de grandeurs plus faible.

4.4 Caractéristiques électriques des jonctions perpen-
diculaires

Jusqu’a maintenant, seules les propriétés magnétiques des jonctions tunnel magné-
tiques ont été décrites. Ces caractéristiques doivent cependant étre compatibles avec les
propriétés électriques de la jonction tunnel. De ce point de vue, les deux grandeurs étu-
diées sont la magnétorésistance tunnel et le produit aire-résistance. La premiére grandeur
détermine en grande partie le temps de lecture d’une cellule mémoire. Dans un dispositif
MRAM elle doit étre de 'ordre de 100% pour pouvoir étre lue efficacement. Pour les
mesures en laboratoire, il est nécessaire d’avoir au moins 5% pour pouvoir discriminer
aisément les deux niveaux de résistance. Le produit résistance-aire doit étre ajusté d'une
part pour étre en accord d’'impédance avec le reste du circuit, et d’autre part pour per-
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mettre I'écriture par couple de transfert de spin sans dégradation de la barriére. De ce
point de vue, il est nécessaire d’avoir des barriéres de 10-15 Q.um?, voire moins, pour
pouvoir atteindre des densités de courant de 'ordre de 107 A.cm™2.

Dans la suite, sauf mention contraire, les caractéristiques électriques sont mesurées par
la méthode CIPT décrite précédemment. Cette méthode permet non seulement de ga-
gner du temps puisque seule I'étape de dépot est nécessaire, mais en plus elle permet de
s’affranchir des défauts engendrés par les différentes gravures nécessaires a la fabrication
d’un pilier. Ces mesures ont été effectuées & Crocus Technology.

Dans la suite, I’étude des propriétés électriques des jonctions s’est révélée compliquée. En
effet, bien que les systémes métalliques présentent des caractéristiques reproductibles,
les barrieres tunnel déposées présentent quant a elles des dispersions de propriétés im-
portantes. Il est courant d’obtenir pour une jonction tunnel magnétique perpendiculaire
standard des produits résistance-aire variant entre 10 et 40 Q.um? et une magnétorésis-
tance tunnel variant entre 5 et 35% d’un dépot a I'autre. Pour cette raison, il est parfois
difficile de faire une comparaison entre deux échantillons. La suite du chapitre présente
les structures qui fonctionnent et relativement peu d’études systématiques ont pu étre
effectuées.

4.4.1 Multicouches (Co/Pt) et barriére d’alumine

Le premier systeme développé pendant cette thése utilise une barriére d’alumine
oxydée naturellement sous une atmosphére de 160 mbar d’oxygéne pendant 300 s et des
multicouches (Co/Pt) comme électrode supérieure et inférieure. L’¢lectrode inférieure
utilisée est exactement la méme que la structure antiferromagnétique synthétique dé-
crite dans la section 4.3.3. L’¢lectrode supérieure est CoFey g/ (Pty 5/Cop¢)s/Pt2, le CoFe
utilisé posséde une concentration de 30% de fer. La jonction est donc exactement celle
présentée dans la section précédente. Cette électrode supérieure est peu performante :
son anisotropie est seulement de 2,6(40,3) 10° erg.cm ™2 lorsqu’elle est recuite a 250°C
10 minutes, et elle se dégrade pour des recuits a plus haute température. Ceci corres-
pond a 50kgT pour un pilier de 90 nm de diametre. Il est donc impossible d’augmenter
I’épaisseur de la couche de CoFe qui semble déja trop mince pour obtenir une magnétoré-
sistance correcte. Le cycle d’hystérésis de cette jonction mesuré sur une couche continue,
présenté en figure 4.18, montre qu’il y a un couplage antiferromagnétique a travers la
barriére de 40 Oe, ce qui montre qu’il existe une rugosité importante.

La magnétorésistance de cette jonction dépend de I’épaisseur de la barriére d’alu-
mine, mais reste faible. Elle vaut 6% pour un RA de 20 Q.um?, et atteint 10% pour
un RA de 100 Q.um?. Pour des résistances inférieures, la magnétorésistance chute ra-
pidement, vraisemblablement & cause de 'apparition de trous d’épingle. Cette jonction
présente deux défauts majeurs : le premier est que la barriére d’alumine a une trop
grande hauteur de barriére. Pour atteindre des RA de l'ordre de 10 Q.um?, il serait
nécessaire d’oxyder une couche d’aluminium d’une épaisseur d’environ 0,5 nm. Il est
impossible d’obtenir une barriére homogéne et continue d’une épaisseur si faible, en par-
ticulier parce que la rugosité de I’électrode inférieure est de cet ordre de grandeur. Il faut
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FIGURE 4.18 — Cycles d’hystérésis d'une jonction perpendiculaire & base de multicouches
(Co/Pt), mesurée par effet Hall extraordinaire.

noter que ce probléme est intrinséque au systéme a aimantation perpendiculaire utilisé
ici. La rugosité des jonctions a aimantation planaire présentées en début de chapitre est
inférieure, ce qui permet d’obtenir des barriéres plus fines et plus homogeénes. Le second
défaut est la finesse de 'électrode supérieure de CoFe : il est fort probable que cette
couche ne soit pas continue mais ait plutot une croissance en ilots et également que des
atomes de platine diffusent jusque dans la barriére et diminuent la magnétorésistance.
Il faut noter que 'utilisation d’insertion de cuivre dans cette multicouche n’augmente
pas significativement 1’anisotropie de I’ensemble, probablement & cause de cette forte
rugosité. Augmenter le nombre de répétitions de la multicouche ne permet pas d’aug-
menter ’épaisseur de CoFe : le couplage a travers les espaceurs de 1,8 nm de platine est
relativement faible, et augmenter 1’épaisseur de CoFe et le nombre de répétitions dans
la multicouche conduit a la fabrication d'une électrode ou I'aimantation tourne comme
dans les média composites. L'utilisation de CoFeB ne modifie pas significativement les
caractéristiques de la jonction.

4.4.2 Multicouches (Co/Pd) et barriére de MgO

Pour résoudre les problémes posés par le premier type de jonction développées, il
est possible de remplacer les multicouches (Co/Pt) par des multicouches (Co/Pd), ces
derniéres ayant montré des caractéristiques supérieures dans le chapitre 2, et de rem-
placer la barriére d’alumine par une barriére de MgO. Le MgO posséde une hauteur de
barriére inférieure a celle d’alumine, et sa cristallisation dans le systéme cc (001) permet
d’atteindre des magnétorésistances plus importantes qu’avec des barriéres amorphes.
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Seule la multicouche supérieure et la barriére sont changées, la multicouche inférieure
présentant des caractéristiques satisfaisantes®. La barriére tunnel est la barriére stan-
dard développée a SPINTEC : Mgy goxnat/Mgp 5. Cependant, le changement de barriére
a des conséquences : dans le cas d’une barriére amorphe, la structure cristalline des élec-
trodes importe relativement peu, mais dans le cas du MgO, il est nécessaire de cristalliser
les électrodes dans la structure cc (001) pour avoir une forte magnétorésistance. Dans
le cas ou I’électrode de CoFeB cristallise dans une autre structure, la magnétorésistance
est fortement réduite[40].

Dans le cas étudié ici, les couches de platine ou de palladium sont cfe (111), et il faut
s’attendre a ce que la cristallisation de I’électrode de CoFeB ne soit pas compatible avec
la barriére de MgO. Pour résoudre ce probléme, il est possible d’insérer une couche ultra-
mince d'un matériau permettant de faire une transition structurale. Dans le cas présent
du tantale est utilisé, mais des matériaux comme le vanadium, le chrome, le titane ou
le niobium pourraient également étre utilisés. L’idée est de découpler cristallographi-
quement 'électrode de CoFeB de la multicouche (Co/Pd), tout en conservant un cou-
plage magnétique important. Pour tester cette idée, deux jonctions ont été fabriquées.
Toutes les deux possédent une électrode inférieure synthétique antiferromagnétique a
base de multicouches (Co/Pt) et une barriére tunnel de MgO standard. Seule 1'élec-
trode supérieure change : pour 'une il s’agit de CoFeBy 5/(Pd;2/Cop3)s/Pds et pour
l'autre CoFeB; 5/Tag 3/Cop 3/ (Pdya/Cog3)s/Pdy. Dans les deux cas, le cycle d’hystérésis
mesuré est semblable a celui présenté en figure 4.18, le champ coercitif de 1’électrode
supérieure étant plus élevé avec la multicouche (Co/Pd). La couche de Ta est suffi-
samment fine pour coupler rigidement ’électrode de CoFeB et la multicouche (Co/Pd),
aucune contribution d’aimantation planaire n’a été observée. L’anisotropie mesurée de
ces ¢électrodes est de 5,7(+0,4) 10° erg.cm™3, et est donc 20 fois plus élevée que celle
de I'électrode supérieure de (Co/Pt) présentée précédemment, alors que la couche de
CoFeB est quasiment trois fois plus épaisse. Ceci confirme 'intérét de remplacer le pla-
tine par du palladium. La structure reste parfaitement perpendiculaire pour des recuits
allant jusqu’a 350°C, et présente toujours deux états magnétiques bien distincts. L’évo-
lution des propriétés électriques de la jonction en fonction de la température de recuit
est présentée en figure 4.19.

Les deux échantillons bruts de dépot présentent des caractéristiques similaires. Un
recuit a 250°C de I’échantillon sans insertion de tantale diminue la magnétorésistance,
alors qu’il augmente celle de I’échantillon avec insertion jusqu’a 20%. Au dela de 300°C,
la magnétorésistance des deux échantillons est similaire, il semble donc qu’a ces tem-
pératures 'insertion de tantale n’est plus suffisante pour empécher la cristallisation de
I’électrode de CoFeB dans la mauvaise structure. L’insertion de tantale est donc particu-
lierement importante pour obtenir une magnétorésistance correcte. Il semble d’apres ces
mesures qu’elle empéche le CoFeB de cristalliser dans la mauvaise structure. Il est vrai-

6. Ceci pour éviter de changer complétement le systéme. L’utilisation d’une électrode de référence
antiferromagnétique synthétique a base de (Co/Pd) ne change pas les caractéristiques électriques de la
structure.
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FIGURE 4.19 — Magnétorésistance tunnel (en haut) et produit aire-résistance (en bas) de
jonction tunnel magnétiques perpendiculaire avec (en bleu) et sans (en noir) insertion
de tantale, en fonction de la température de recuit.

semblable que l'augmentation de magnétorésistance observée aux alentours de 250°C
soit plutot due a I'amélioration des interfaces plutot qu’a la cristallisation du CoFeB
dans le systéme cc (001), la température utilisée étant a priori insuffisante pour obte-
nir la cristallisation du MgO/CoFeB qui apparait a partir de 300°C[41]. Ceci mériterait
cependant d’étre vérifié par microscopie électronique en transmission. La différence de
résistance observée entre les deux échantillons peut étre due a un probléme de repro-
ductibilité plutdt qu’a un phénomeéne physique .

Une insertion de Ta dans 1’électrode inférieure n’améliore pas la magnétorésistance de la
jonction. Cet effet peut étre dit aux épaisseurs différentes utilisées dans la multicouche
en électrode inférieure, ce phénoméne ayant été observé par d’autres groupes|42|. Pour
améliorer encore la magnétorésistance de ces jonctions, il serait nécessaire d’augmen-

7. Malgré ces problémes de reproductibilité, toutes les jonctions testées sans insertion de tantale
présentent une magnétorésistance inférieure a 6% une fois recuites, et toutes les jonctions testées avec
insertion de tantale présentent une magnétorésistance comprise entre 15% et 25%. L’effet de cette
insertion est donc bien réel.
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ter I'épaisseur de CoFeB des électrodes|44]| et d’optimiser les conditions de recuit. En
effet, le volume de CoFeB qui cristallise a partir d’'une interface dépend de la tempéra-
ture et du temps de recuit[43] et de la quantité de bore expulsé du CoFeB (donc de la
capacité des couches adjacentes au CoFeB a absorber ce bore) : il est possible d’obte-
nir une couche de CoFeB partiellement cristallisée dans la mauvaise direction tout en
conservant une forte magnétorésistance si cette cristallisation n’atteint pas l'interface
CoFeB/MgO. Dans ce dernier cas, une forte magnétorésistance tunnel est obtenue tant
que le CoFeB est cristallisé cc(001) a l'interface avec la barriére, indépendamment de
la structure qu’il présente a la seconde interface. L’utilisation de CoFeB plus riche en
fer pourrait également permettre d’augmenter la magnétorésistance, en particulier parce
que le fer présente une meilleur mouillabilité sur 'oxyde que le cobalt.

4.4.3 Utilisation de multicouches (Co/Tb)

Enfin, un systéme apparaissant trés avantageux pour fabriquer une électrode supé-
rieure est I'alliage ThCo. Il n’est pas nécessaire d’utiliser de couche tampon pour obtenir
I’anisotropie perpendiculaire dans ces alliages, et il est possible d’obtenir des champs
coercitifs supérieurs a 15 kOe dans des structures compensées. Cependant, comme il est
nécessaire d’avoir une épaisseur supérieure a 4-5 nm pour conserver 1’anisotropie per-
pendiculaire apreés recuit, ce systéme semble plus approprié pour étre utilisé en couche
de référence. Enfin, comme cet alliage est amorphe, la cristallisation du CoFeB doit a
priori poser moins de probléme que lorsque des multicouches (Co/Pt) ou (Co/Pd) sont
utilisées.

Les échantillons étudiés sont constitués d'une électrode inférieure Tag/Pts/(Cog5/Pto4)s/-
CoFeB; 5, d'une barriére tunnel de MgO standard, et d’'une électrode supérieure CoFeBy 5 /-
(Tbhga5/Co0.55)20/Pta. 1ls sont recuits a différentes températures pendant 10 minutes.
L’alliage ThCo utilisé ici est légérement plus riche en terbium que la structure com-
pensée, mais la couche de CoFeB additionnelle rapproche la structure compléte de la
compensation, de telle sorte que le champ de retournement de la couche dure de I’échan-
tillon recuit & 300°C est de 11 kOe. L’évolution de la magnétorésistance en fonction de
la température de recuit est présentée en figure 4.20. Le recuit permet d’augmenter
significativement la magnétorésistance jusqu’a 55% %, le produit aire-résistance restant
constant a l'erreur de mesure prés, valant entre 32 et 35 Q. um?.

Le recuit semble dans ce cas permettre la cristallisation du CoFeB dans le systéme
cc (001), ce qui explique la haute magnétorésistance observée. Cette affirmation néces-
siterait cependant d’étre vérifiée par microscopie électronique en transmission.
Cependant, cette magnétorésistance mesurée sur une plaque pleine tranche est plus dé-
licate & obtenir sur un pilier nanométrique. En effet, lors de la gravure du pilier et avant
son encapsulation (étape n°6 de 'annexe 1), I’électrode de ThCo réagit avec son environ-
nement et se dégrade significativement. Des piliers ont été fabriqués a partir de jonctions
possédant une telle électrode de référence, seule 1’électrode de stockage ayant été mo-

8. ou 40% pour 12 Q.um?, ceci dépendant de la dérive de la machine.
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FIGURE 4.20 — Evolution de la magnétorésistance tunnel d’une jonction tunnel magné-
tique possédant une électrode de référence ThCo en fonction de la température de recuit.
Le produit résistance-aire reste constant, entre 32 et 35 Q.pm?.

difiée pour présenter un basculement d’anisotropie. La figure 4.21 présente un cycle de
magnétorésistance typique mesuré sur un pilier de 100 nm de diamétre. La jonction
tunnel a été recuite a 300°C. Le RA obtenu est de 11 ©.um?, ce qui est cohérent avec
ce qui avait été mesuré sur les plaques pleine tranche, mais la magnétorésistance tunnel
mesurée est comprise entre 20 et 30%, légérement inférieure aux 35% mesurés par la

méthode CIPT.

Plus remarquable, le cycle obtenu présente des pentes qui ne devraient pas exister si
toutes les couches étaient parfaitement perpendiculaires. La forme de ces pentes semble
montrer que I'électrode de ThCo est spérimagnétique. L’angle formé entre les moments
du cobalt (et du CoFeB) et ceux du terbium est différent de 180°, et varie en fonction
du champ appliqué. Il est impossible avec cette électrode supérieure d’obtenir un état
parfaitement antiparallele, ce qui réduit la magnétorésistance tunnel. L’état saturé a
haut champ est ’état de basse résistance, ce qui montre que 1’électrode de référence est
devenue riche en cobalt alors qu’elle était riche en terbium en couche continue. Le champ
coercitif de cette électrode a également fortement diminué, il ne vaut plus que 2200 Oe
ici alors qu’il devait étre supérieur a 10 kOe. Cet effet augmente lorsque le diamétre
du pilier diminue, ce qui indique que I'oxydation des atomes de terbium par les flancs
des piliers est le facteur principal de dégradation de I’anisotropie de ’électrode. Ce phé-
nomeéne pourrait étre réduit en encapsulant sous vide le pilier juste aprés sa gravure.
Cependant, il n’est pas possible de réaliser cette opération avec les équipement de la
Plateforme Technologique Amont.
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FIGURE 4.21 — Cycle de magnétorésistance mesuré sur un pilier de 100 nm de dia-
meétre d’une jonction ayant une électrode de référence supérieure de ThCo. Les schémas
montrent la direction de différentes aimantations en fonction du champ appliqué : en
vert celle des couches de cobalt, en rouge celle des couches terbium, et en noir celle des
électrodes de CoFeB.

Il faut noter que la fabrication d’une jonction avec deux électrodes de ThCo est diffici-
lement compatible avec 'obtention d’une faible résistance tout en conservant une forte
magnétorésistance tunnel. La rugosité importante de I'alliage ThCo déposé avant la bar-
riere rend difficile la fabrication d'une barriére suffisamment fine et homogéne, sans trou
d’épingle.

Malgré ces problémes, cette électrode de référence supérieure en ThCo est celle qui
a permis d’obtenir les meilleurs résultats électriques au laboratoire SPINTEC pour le
moment. Le systéme Ta/CoFeB/MgO /CoFeB/ThCo? présente quant a lui une magné-
torésistance de ordre de 70% pour un RA de 10 Q.um?[45]. Ces résultats dépendent de
la qualité des dépots réalisés et donc de la machine de dépdt. Dans des structures opti-
misées, il est possible d’obtenir des magnétorésistances de 'ordre de 100% dans des sys-
témes utilisant des multicouches (Co/Pd)[5] ou une combinaison de multicouche (Co/Pt)
et d’alliage TbFeCo[8], et de l'ordre de 130% pour des structures Ta/CoFeB/MgO/-
CoFeB/Ta|3]. 1l faut cependant noter que dans ces travaux, le CoFeB utilisé posséde
une concentration en fer plus importante que le CoFeB utilisé au laboratoire SPINTEC.

9. Cette structure a été développée par Lavinia Nistor
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4.5 Conclusion

La fabrication de jonctions tunnel magnétiques a aimantation perpendiculaire et
faible résistance reste difficile a réaliser. Il n’est pas aisé¢ d’allier forte magnétorésis-
tance, forte anisotropie perpendiculaire et faible résistance. Les multicouches (Co/Pt)
ou (Co/Pd) n’ont pas une symétrie cristalline compatible avec la barriére de MgO, et
induisent une cristallisation des électrodes de CoFeB dans la mauvaise direction lors du
recuit. Il est possible de contrer partiellement cet effet grace a I'insertion d’une trés fine
couche de tantale entre la multicouche et le CoFeB. D'un autre coté, les alliages ThCo
amorphes ne présentent pas ce probléme d’incompatibilité structurale, et permettent
d’obtenir des magnétorésistances tunnel supérieures a 50%.

La fabrication d’électrodes de référence rayonnant le moins de champ possible est égale-
ment un aspect important pour le dispositif final, ol il est nécessaire que deux états
soient stables a champ nul. Les alliages ThCo ferrimagnétiques sont idéaux car ils
présentent une aimantation pouvant étre tres faible (inférieure a 100 emu.cm™?), et
rayonnent donc trés faiblement. Dans le cas de multicouches (Co/Pt) ou (Co/Pd), il
est possible de réaliser des structures antiferromagnétiques synthétiques en utilisant les
propriétés de couplage RKKY du ruthénium. L’insertion d’une fine couche de platine
ou de palladium a l'interface supérieure de ’espaceur de ruthénium permet de conserver
une anisotropie perpendiculaire satisfaisante vis a vis des fluctuations thermiques. Ces
structures doivent cependant étre optimisées en fonction des paramétres géométriques
du pilier, et en particulier du diameétre.

Enfin, la fabrication de la barriére tunnel est un aspect essentiel dans ces structures.
Elle doit étre optimisée de fagon & obtenir la plus faible résistance (de préférence de
l'ordre de 10 Q.pum?, voire moins) pour la plus grande magnétorésistance possible. Une
description plus détaillée de cette optimisation peut étre trouvée dans la référence [46].
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Chapitre 5

Effets de la température sur
I’anisotropie

Dans le cadre de cette thése, la variation d’anisotropie avec la température est 1'un
des phénomeénes les plus importants a étudier. En effet, le développement d’électrodes
de stockage possédant une température de basculement d’anisotropie bien controlée est
primordiale pour réaliser le dispositif décrit au chapitre 1.

Relativement peu d’études font état de ce basculement d’anisotropie en fonction de
la température. L'étude de référence a ce sujet est 'article de Jensen et al.[1], ou la
dépendance de ’anisotropie en fonction de la température est calculée grace a un modéle
thermodynamique par des considérations de maximisation de I’entropie du systéme. Ce
basculement d’anisotropie avec la température a été observé expérimentalement|2], et
plusieurs études ont démontré que le modeéle développé par Jensen ne pouvait s’appliquer
que dans certains cas particuliers. Ces études ont été particuliecrement utilisées dans le
cadre de média a écriture thermomagnétique, dans lesquels le controle de la variation
du champ coercitif en fonction de la température est essentiel au bon fonctionnement
du dispositif|3, 4].

La premiére partie de ce chapitre sera consacrée au modéle théorique permettant de
décrire la variation d’anisotropie. Dans un second temps, les paramétres permettant de
modifier la température de basculement seront présentés, et enfin une derniére partie
décrira la réalisation d’électrodes présentant un basculement d’anisotropie.

5.1 Modéle de basculement d’anisotropie

5.1.1 Les bases du modéle

La variation de ’anisotropie en fonction de la température est décrite par Jensen
par un modeéle thermodynamique relativement simple[1]. Le magnétisme du matériau
est modélisé par un ensemble de moments magnétiques localisés, couplés entre eux par
un couplage d’échange de Heisenberg décrit par I’équation 1.3. Ces atomes peuvent subir
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5.1 Modele de basculement d’anisotropie

une interaction avec un champ magnétique extérieur, et le couplage spin-orbite donne
une anisotropie a ces moments. Pour des raisons de simplicité de calcul, ce couplage
est traité par la méthode des faibles perturbations. Le calcul du maximum d’entropie
S=-kgln(Z)+E/T (ou Z est la fonction de partition canonique, F l'énergie moyenne
du systéme et T la température) montre qu’il est possible d’avoir une aimantation
perpendiculaire au plan a 0 K, puis une réorientation de l’aimantation dans le plan des
couches & une température inférieure a la température de Curie. De fagon simplifiée,
I’énergie d’'une couche mince magnétique de symétrie cubique peut s’écrire :

Z K;(T)cos*(0) + 2w Mg*cos*(6) (5.1)

ou les K; sont les coefficients d’anisotropie d’ordre i et 6 'angle entre la normal
au plan des couches et aimantation. Pour les températures basses (T < T¢), les K;
peuvent s’écrire :

K(T) [ Mg(T)\"“*V/?
R.0) ~ (MS(O)) 52)

Ces constantes varient avec ’aimantation de la couche magnétique. Le controle de
I’anisotropie passe donc par le controéle de la variation d’aimantation. Cette derniére peut
étre décrite par exemple par I’équation de diffusion des ondes de spin décrite précédem-
ment (équation 2.15) et dépend essentiellement de la température de Curie, qui dépend
elle-méme du couplage moyen entre les moments magnétiques au sein du matériau. Le
plus souvent, il est possible de négliger les ordres supérieurs a i=2. Dans ce cas, si K»
apporte une anisotropie perpendiculaire supérieure au terme de champ démagnétisant a
température nulle, il est possible d’observer un basculement d’anisotropie. En effet, K,
variant comme le cube de 'anisotropie, 'augmentation de température provoque une
diminution de I'anisotropie perpendiculaire plus rapide que la diminution d’anisotropie
planaire -2 Mg? engendrée par le champ démagnétisant. Au premier ordre, I’anisotropie
effective peut s’écrire :

KT = K;(0) (]]\\Z ((g)) ) — 2r M(T) (5.3)

Il existe donc une température T dite de basculement d’anisotropie pour laquelle
les deux termes de 1’équation 5.3 se compensent. En dessous de cette température, 1’ai-
mantation est perpendiculaire, au dela elle tombe dans le plan des couches.

5.1.2 Validité du modéle

Toute la difficulté dans I’établissement d’un modéle de basculement d’anisotropie
réside dans le choix des modéles de variation d’aimantation et des termes d’anisotropie
K; avec la température. En particulier, il est extrémement compliqué de déterminer
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5 Effets de la température sur ’anisotropie

par avance la température de Curie d’un matériau, a cause des effets de taille finie ou
des diffusions, comme montré dans le chapitre 2. De plus, I'utilisation d’un modéle de
moments localisés ne peut pas a priori décrire le magnétisme de bande des éléments 3d
comme le cobalt. Enfin, il faut rappeler que ce modéle n’est valable que pour T < T, ce
qui ne sera pas le cas en pratique. De méme, la variation d’aimantation est difficile & dé-
crire pour des températures proches de la transition ferromagnétique-paramagnétique|6].
Pour toutes ces difficultés, le modéle présenté ci-dessus ne permet de comprendre que
qualitativement ce phénomeéne. Il met cependant en valeur les parameétres sur lesquels
il faut jouer pour ajuster la température de basculement d’anisotropie.

Dans la littérature, des mesures ont conclu que cette loi pouvait étre vérifiée, comme
c’est le cas pour une couche mince de fer déposée sur de 'arséniure de gallium[5]. Dans
ce cas, la constante d’ordre 2 est le terme dominant, et ce terme varie bien en fonction
cubique de 'aimantation. Cependant, dans d’autre cas, la variation de I’anisotropie n’est
pas évidente a déterminer, en particulier parce que les conditions pour appliquer ces lois
ne sont pas respectées|7, 8|. Dans le cas d’alliages RE-TM, la situation est encore plus
compliquée car il faut prendre en compte la variation d’aimantation et ’anisotropie des
deux sous-réseaux|9|.
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FIGURE 5.1 — Courbes d’aimantation de I’échantillon Taz/Ptog/Cos/AlOxy mesurées au
SQUID selon 'axe de difficile aimantation (ici dans le plan de la couche) en fonction de
la température.

La complexité de la variation d’anisotropie avec la température peut étre montrée
dans un systéme relativement simple. L’anisotropie des échantillons Taz/Ptag/Coycy/-
AlOx;5 recuits a 350°C a été mesurée au SQUID le long de 'axe de difficile aimantation,
permettant d’obtenir & la fois I'anisotropie effective et I'aimantation en fonction de la
température. Les courbes obtenues pour l’échantillon avec tc,=2 nm sont présentées
en figure 5.1. Ces échantillons présentent une anisotropie perpendiculaire due a ’ani-
sotropie surfacique apportée par les interfaces Co/Pt et Co/AlOx. Le calcul de 'aire
au dessus de la courbe d’aimantation présenté en chapitre 1 permet de calculer I’ani-
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sotropie effective. Il est ensuite possible d’extraire ’anisotropie perpendiculaire K, en
soustrayant I’anisotropie de forme -27Mg*. En tracant la variation de In(K,(T)/K,(Tp))
en fonction de In(Mg(T')/Ms(Tp)), il est possible de controler la validité de la loi 5.2.
La courbe devrait donner une droite de pente i(i+1)/2 avec ¢ un entier valant a priori
2. La figure 5.2 montre que la pente mesurée vaut en fait 1,7(£0,1).
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FIGURE 5.2 — Vérification de la loi 5.2 pour I’échantillon Tag/Ptsy/Coy/AlOx,. La pente
vaut 1,7(+0,1), la loi n’est donc pas vérifiée dans ce cas.

L’exposant de la loi 5.2 est donc différent de la valeur théorique de 3. De plus il varie
avec 'épaisseur de cobalt déposeée : il vaut 1,3(£0,1) pour tc,—1,3 nm; 2,2(£0,1) pour
tco=2,4 nm; 2,6(£0,2) pour tc,—2,8 nm. Ce modéle ne permettra donc pas de modé-
liser le comportement de I'anisotropie d’une couche de cobalt. D’autre part, le fait que
I’exposant décrivant la variation d’anisotropie puisse étre inférieur a 2 montre que dans
certains cas, c¢’est 'anisotropie planaire qui diminuera plus rapidement que ’anisotropie
perpendiculaire avec la température. Dans cette situation, le basculement d’anisotropie
est impossible a réaliser. Cette dépendance de la variation d’anisotropie en fonction de
I’épaisseur de couche magnétique peut éventuellement s’expliquer par une variation dif-
férente des termes d’anisotropie de volume et d’interface. Baberschke et Farle[10] ont
étudié ces effets et ont montré que tous les ordres d’anisotropie devaient étre mesurés
séparément pour pouvoir modéliser correctement la réorientation d’aimantation avec
la température. De plus, le modéle de Jensen est limité au cas des températures trés
inférieures a la température de Curie. Cette hypothése n’est pas forcément valide, en
particulier pour les couches les plus minces qui présentent une température de Curie ré-
duite par rapport au cobalt massif. Enfin, le modéle d’électrons localisés est un modéle
qui est limité dans le cas du cobalt. L’évolution de I’anisotropie en fonction de la tem-
pérature nécessiterait un traitement théorique adapté aux couches minces de métaux de
transition.
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5.1.3 Utilisation de systémes multicouches

Pour réaliser une électrode avec basculement d’anisotropie, il est possible d’utiliser
un systéme plus compliqué mais sur lequel il y aura plus de paramétres ajustables. Pour
cela, il est possible d’utiliser le systéme multicouche type CoFeB/(NM/Co)n présenté
dans le chapitre 4. Le but est d’obtenir une multicouche perpendiculaire a tempéra-
ture ambiante et présentant un basculement d’anisotropie a la température d’écriture.
L’avantage de ce systéme est qu’il permet de régler plus facilement le basculement d’ani-
sotropie qu’une couche simple. La multicouche doit étre congue de fagon a présenter une
forte anisotropie a température ambiante pour qu’elle puisse tirer la couche de CoFeB
hors du plan grace au couplage intercouches, et une variation rapide avec la température
de telle sorte que la couche de CoFeB va tirer 'aimantation de la multicouche (NM/Co)
dans le plan des couches lors du chauffage. Ici, il n’est pas forcément nécessaire que la
multicouche présente un basculement d’anisotropie, il suffit que lorsque la température
augmente sa contribution diminue plus vite que celle de la couche de CoFeB. Les équa-
tions 4.5, 4.6 et 4.7 développées dans le chapitre précédent permettent en théorie de
connaitre la température de basculement d’anisotropie si la variation des anisotropies
effectives de chaque couche est connue®.

5.1.4 Mesure de la température de basculement d’anisotropie

La température de basculement d’anisotropie peut étre mesurée en étudiant la forme
des cycles d’hystérésis d'une couche magnétique en fonction de la température. Le plus
rapide est de mesurer ces cycles selon ’axe normal au plan des couches, ce qui peut
se faire en particulier par effet Kerr polaire. Un cycle caractéristique d’une aimanta-
tion perpendiculaire présente une rémanence importante et une coercivité non nulle,
alors qu’'un cycle caractéristique d’une aimantation planaire ne présente ni rémanence
ni coercivité. Cependant, une couche magnétique présentant des domaines magnétiques
perpendiculaires présente également un cycle sans rémanence ni coercivité et ressem-
blant a un cycle mesuré selon 'axe difficile, comme présenté en figure 5.3. Il peut alors
étre difficile dans ce dernier cas de distinguer une aimantation perpendiculaire d’une
aimantation planaire. Le moyen le plus stir est de mesurer les cycles d’hystérésis dans la
direction perpendiculaire au plan des couches puis dans leur plan. L’axe d’anisotropie
est la direction pour laquelle la rémanence mesurée est la plus grande. Si la rémanence
est nulle partout, ’axe d’anisotropie est déterminé en trouvant la direction présentant la
plus grande susceptibilité. Ces mesures qui peuvent étre effectuées au SQUID prennent
cependant beaucoup trop de temps pour pouvoir étre utilisées sur un grand nombre
d’échantillons (typiquement, ces mesures prendraient une semaine pour un échantillon).

Il existe cependant une autre méthode pour discriminer les deux situations. La sus-
ceptibilité dM/dH évolue différemment avec H dans les deux cas. La figure 5.3 montre

1. En pratique, la dépendance n’est connue qu’une fois mesurée.
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4.3 ML Fe/Ag(100)
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FIGURE 5.3 — A gauche : mesure de I"'aimantation rémanente d’une couche mince de fer
perpendiculairement et parallelement au plan de la couche en fonction de la température.
A droite : discrimination des cas planaire et perpendiculaire en domaine par mesure de
susceptibilité dM/dH. Reproduit d’aprés [11].

que cette dérivée présente un double pic dans le cas d’une aimantation perpendicu-
laire, alors qu’elle a la forme d’un créneau dans le cas d’une aimantation planaire. Cette
méthode permet donc de se passer de la mesure en champ planaire.

5.2 Ajustement de la variation d’aimantation dans les
multicouches (Co/NM)

L’équation 5.2, malgré ses limites, montre que la variation d’anisotropie d’une couche
magnétique est gouvernée par la variation d’aimantation. La température de bascule-
ment d’anisotropie sera donc directement reliée a cette variation, dépendant essentiel-
lement de la température de Curie. La température de Curie du cobalt massif étant de
1394 K il semble difficile de réaliser un basculement d’anisotropie ou méme de dimi-
nuer significativement 1’anisotropie du cobalt massif aux alentours de 450 K. Cependant,
I'addition d’éléments au cobalt[13, 14| ou la réduction des dimensions d'une couche de
cobalt|15] permet d’ajuster cette température de Curie.

5.2.1 Influence de I’épaisseur de cobalt

Bien que la température de Curie du cobalt semble rendre ce matériau inapproprié
pour réaliser le basculement d’anisotropie, les effets de taille réduite des couches minces
de cobalt vont diminuer la température de Curie. Un modeéle simple de champ moyen
permet de comprendre ce phénomeéne. Dans ce modéle, le matériau est décrit par un
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ensemble de moments magnétiques localisés 1i;, deux moments i et j étant couplés entre
eux par la constante de couplage A;;. L’énergie d'un spin ¢ en présence d'un champ H
vaut :

E ==Y Ayugg - H (5.4)

J
La fonction de partition Z associée au systéme vaut Z = ) ePi/kBT Ténergie libre
du systéme peut alors se calculer : F' = kgTin(Z). A partir de cette énergie libre, il
est possible de remonter a I'aimantation du systéme : M = —0F/0H. Pour pouvoir
calculer cette aimantation, I’approximation du champ moléculaire revient a considérer
le couplage entre moments comme un champ effectif moyen s’appliquant sur les spins

et s’ajoutant a l'effet du champ extérieur. Dans ce cas I’énergie associée & un moment ¢
vaut :

— e
Ei=—<A>@m Y m-Hp=-(<A>M+H).x (5.5)

J
< A> étarit) la V_>ale1£) moyenne du couplage. Dans le cas d’atomes de moment ciné-
tique total J (J = L+ 5), 'aimantation peut étre calculée en résolvant I’équation [12] :

Ms(T) poptl puo < A > M3(0)
p— pr— %
"0~ 7Y ( kT | NkgT "

ott A, est la fonction de Brillouin d’ordre J, u = gugJ est le module des 7i;. La
température de Curie pour laquelle m=0 vaut alors :

(5.6)

(J + DpoMs(0)> < A >
37Nk

N étant le nombre de moments magnétiques par unité de volume. Les deux der-
niéres équations montrent que la température de Curie et la variation d’aimantation
sont directement liées au terme de couplage < A >. Or, dans les couches minces de co-
balt, le nombre de voisins aux interfaces est réduit. Il en résulte que le couplage moyen
entre spins est également réduit. La température de Curie diminue lorsque le rapport du
nombre d’atomes de surface sur le nombre d’atomes de volume augmente. Il est possible
de jouer sur la coordination moyenne des atomes de cobalt en changeant 1'épaisseur
de la couche magnétique. Ceci aura pour conséquence de changer la valeur de < A >,
et donc la valeur de la température de Curie. Le modéle exposé ici est trés grossier,
mais un traitement thermodynamique plus poussé de ce probléme a été effectué par
Wojtczak|15] et aboutit a différentes expressions approchées de la variation de 'aiman-
tation d’une couche mince en fonction de son épaisseur. Il convient de garder a 1’esprit
encore une fois que ces modeéles basés sur I’hypothése de moments localisés ne sont pas
les plus adaptés aux métaux de transitions, mais permettent d’obtenir une description
phénoménologique. L’interprétation qualitative des résultats obtenus reste possible.

Il est cependant possible de vérifier que la température de Curie diminue avec I’épaisseur

To =

(5.7)
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de cobalt déposée. Pour ce faire, la série d’échantillons Tas/Pts/(Corco/Cuga/Ptoa)s/-
Cuy /Pty recuite a 300°C 30 minutes a été mesurée par effet Kerr polaire en fonction de
la température. L'insertion de 0,4 nm de cuivre dans la multicouche permet d’augmenter
I’anisotropie de la structure, et également de faire croitre des couches de cobalt plus fines
que si un espaceur uniquement constitué de platine avait été utilisé. L’aimantation de la
couche est mesurée & température ambiante par VSM, et sa variation en température est
déduite de la variation de 'amplitude du signal Kerr Al/Iy. En théorie, il est possible
d’extraire la température de Curie de ces mesures, mais la gamme de températures pour
laquelle les mesures sont faites ici est trop petite, et la température extraite est entachée
d’une grande erreur de mesure. De plus, des termes non linéaires peuvent apparaitre
dans les couches minces|16], le signal obtenu n’est donc pas tout a fait proportionnel
a l'aimantation, ce qui augmente encore l'incertitude sur la température de Curie. La
figure 5.4 montre la variation du champ coercitif et du signal Kerr multiplié¢ par I’ai-
mantation a température ambiante en fonction de la température et de ’épaisseur de
cobalt tc,.
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FIGURE 5.4 — Variation du champ coercitif (a gauche) et du signal Kerr multi-
plié par l'aimantation a température ambiante (& droite) des multicouches Tag/Pts/-
(Corco/Cug.a/Ptoa)s/Cus /Pty en fonction de 'épaisseur de cobalt.

La diminution de ’épaisseur de cobalt dans ces structures provoque bien une diminu-
tion plus rapide de 'aimantation avec la température, ce qui indique que la température
de Curie diminue avec cette épaisseur, comme prévu par la théorie. Au dessus de 0,4 nm
de cobalt la variation n’est cependant pas particulierement flagrante, ce qui est également
en accord qualitatif avec les résultats de Wojtczak|15] qui montrent que la température
de Curie varie comme l'inverse du logarithme de 1’épaisseur de la couche magnétique.
L’évolution du champ coercitif en fonction de la température peut étre exprimée sim-
plement par une loi d’activation thermique :
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5 Effets de la température sur ’anisotropie

ff ,
Ho(T) = %T)MS (1 _ \/#(?)Vm (T—O)) (5.8)

ou 7 est le temps caractéristique de renversement de ’aimantation, dépendant de
la vitesse de balayage du champ, et 7y est le temps caractéristique d’apparition d'une
fluctuation thermique. He diminue donc proportionnellement & ’aimantation et a I’ani-
sotropie, elle méme diminuant également avec ’aimantation. La variation relative du
champ coercitif est plus importante a faible épaisseur, ce qui est cohérent avec le fait
que 'aimantation elle méme diminue plus vite lorsque 1’épaisseur diminue. La perte de
coercivité n’est pas forcément un signe d’'un basculement d’anisotropie, il est possible
que l'aimantation reste perpendiculaire mais en domaines, d’autant plus que le champ
de saturation de ces échantillons en champ perpendiculaire ne dépasse pas 500 Oe.

5.2.2 Influence de I’épaisseur de I’espaceur

Dans une multicouche métallique type (Co/Pt),, il existe en fait deux types de
couplage entre moments magnétiques : le couplage au sein d’une couche de cobalt, de
valeur moyenne < A >, mais également un couplage entre moments situés entre deux
couches adjacentes, de valeur moyenne < A’ >. Ce couplage va également jouer un role
dans 'établissement de l'ordre ferromagnétique, et il doit étre pris en compte pour le
calcul de la température de Curie. Pour cela, il est possible de modéliser le systéme par
un ensemble de n couches de cobalt couplées entre elles comme indiqué sur la figure 5.5.

FIGURE 5.5 — Couplages au sein d'une multicouche (Co/Pt),. Les moments 7 et j sont
couplés par une constante A;; au sein d’une couche, et par une constante A;j, entre deux
couches.

La modélisation de ce probléme peut une nouvelle fois se faire dans le cadre de la
théorie du champ moyen. Dans ce cas, I’énergie d'un moment magnétique vaut :
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5.2 Ajustement de la variation d’aimantation dans les multicouches (Co/NM)

— —
Ei=— > Aymg;—Him— Y Ay (5.9)
7 intra 3! inter

Le premier terme provenant du couplage intracouche, le dernier du couplage inter-

couches a travers les espaceurs. En négligeant les effets des couches de bord, c¢’est a dire

en prenant n grand pour pouvoir considérer que chaque couche magnétique k est couplée

avec les deux couches adjacentes k — 1 et k£ + 1, le champ moléculaire dans la couche k&
vaut :

—

— , — —
Hmol,k =—<A>M,—< A > (MkJrl + Mkfl) (510)
En considérant que toutes les couches magnétiques k£ sont équivalentes, le champ
moléculaire est équivalent pour chaque couche et vaut :
— , —
Hpoo=—(<A>+2< A >)M (5.11)
La variation d’aimantation dans ce cas peut se calculer a partir de I’équation :
Mg(T H <A>+2< A >)ME(0
_— S():%J Hoft +M0( + ) S()m
M;(0) kT NkgT

La température de Curie de ce systéme se déduit donc directement par analogie avec
les équations développées pour une couche unique :

(5.12)

(J+ DpogMs(0)* (< A>+2 < A" >)
3JNkp

2(J + 1)pgMs(0)? < A >

T —
¢ 3JNkg

=To+

(5.13)

ou TP est la température de Curie d'une couche de cobalt seule. Le terme de couplage
< J' > vient donc s’ajouter et augmente la température de Curie de ’ensemble. Ce
phénomeéne d’augmentation de 7> par couplage a travers un espaceur a déja été observeé
dans le passé dans le systéme Co/Cu/Ni[17]. Il faut noter que le couplage a travers un
espaceur métallique est généralement essentiellement de type RKKY,, et oscille donc avec
I’épaisseur de 'espaceur. L’oscillation de la température de Curie avec cette épaisseur a
également été observée[18], validant de fagon qualitative le modéle développé ci-dessus.
Il faut cependant noter que la constante de couplage RKKY < A’ > varie également
avec la température[19]. Dans le cas ou elle varie significativement sur la gamme des
températures étudiée, comme c’est le cas lorsque la température se rapproche de la
température de Curie des couches seules, la formule 5.12 peut s’appliquer en prenant
en compte la dépendance en température de < A’ >, mais 1’équation 5.13 n’est plus
valable, et la température de Curie de I’ensemble sera inférieure a celle prévue par cette
équation.
L’influence de ’épaisseur de l’espaceur peut étre vérifiée en mesurant la température de
Curie des échantillons Taz/Pts/(Cog 3/Ptipt)s/Cua /Pt recuits a 300°C 30 minutes, ou
tp; varie de 0,4 a 1,2 nm. Les résultats sont présentés en figure 5.6.
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FIGURE 5.6 — Variation du champ coercitif (a gauche) et du signal Kerr multiplié¢ par 1ai-
mantation a température ambiante (a droite) des multicouches Taz/Pts/(Cog3/Ptipt)s/-
Cuy /Pty en fonction de I'épaisseur de I'espaceur de platine.

Comme attendu, I'aimantation diminue plus rapidement avec 1’élévation de tempé-
rature quand 1’épaisseur de 'espaceur de platine augmente, et de méme pour le champ
coercitif. Ceci semble indiquer que le couplage a travers I’espaceur diminue également.
Cependant, il faut se rappeler que les interdiffusions cobalt-platine a l'interface supé-
rieure (étudiées au chapitre 2) diminuent l'aimantation & température ambiante et la
température de Curie de 'ensemble. Cette interdiffusion dépend de 'épaisseur de la
couche de platine de couverture (ou d’un espaceur). Il est donc possible que la dimi-
nution de température de Curie ne soit pas seulement due a une baisse de couplage
intercouches mais également aux interdiffusions.

Pour éviter ce probléme, il est possible d’étudier des systémes (Co/Pd) qui présentent
une interdiffusion a priori plus faible. Dans ce cas les échantillons déposés sont Tag/Pts/-
(Cog2/Ptipa)s/Pds, avec tp, variant de 0,4 & 1,2 nm. Ils sont ensuite é¢galement recuits
a 300°C 30 minutes. Dans ce cas la, 'aimantation a température ambiante est identique
pour tous les échantillons & I'erreur de mesure pres, ce qui semble indiquer que s’il y a
une interdiffusion, celle-ci s’effectue de fagon équivalente dans un espaceur de 0,4 nm ou
de 1,2 nm. Cette fois-ci encore, 'aimantation diminue plus rapidement lorsque 1'épais-
seur de I'espaceur augmente, ce qui valide qualitativement le modéle développé ci-dessus.

De son coté, le champ coercitif varie de fagon non monotone. Pour tous les échan-
tillons, il existe un régime de basses températures, pour lequel la coercivité diminue de
fagon lente et linéaire avec la température, puis un second régime a plus haute tempéra-
ture pour lequel le champ coercitif varie plus rapidement, ces variations étant décorrélées
des variations d’aimantation. Le champ coercitif étant relié au couplage intercouches|20],
il parait plausible que la variation de ce couplage avec la température soit responsable
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FIGURE 5.7 — Variation du champ coercitif (& gauche) et du signal Kerr multi-
plié par Paimantation a température ambiante (& droite) des multicouches Tag/Pds/-
(Cop2/Pdipg)s/Cus/Pdy en fonction de l'épaisseur de l'espaceur de palladium. Les
fleches indiquent la température & partir de laquelle le couplage intercouche diminue
rapidement.

du phénomeéne observé. Le couplage < A’ > diminue lorsque la température augmente
d’autant plus rapidement que ’épaisseur de I’espaceur est importante[19]. Ceci est en
accord avec le fait que la chute de coercivité apparait & une température qui diminue
lorsque I’épaisseur de palladium augmente.

5.3 Fabrication des électrodes de stockage et de réfé-
rence

Les mesures précédentes ont montré qu’il était possible d’ajuster sur une gamme
relativement large la température de Curie des multicouches (Co/Pt) ou (Co/Pd). La
réalisation d’une électrode magnétique de jonction tunnel magnétique nécessite ’ajout
d’une couche de CoFeB en contact avec une barriére tunnel. Les empilements étudiés se-
ront donc du type couche tampon/(Co/NM),,/CoFeB /barriére tunnel/couverture dans le
cas d’une électrode inférieure. Dans le cas d’une électrode supérieure, I’empilement sera :
barriére tunnel/CoFeB/(Co/NM), /couverture. Les paramétres qui permettent d’ajus-
ter la température de basculement de cette électrode sont les épaisseurs des couches de
cobalt, du CoFeB et des espaceurs. Il faut noter que ’anisotropie effective de ’ensemble
dépend également de ces épaisseurs. Une difficulté supplémentaire va apparaitre dans ce
systéme : le couplage entre la couche de CoFeB et la multicouche (Co/NM),, va modifier
la température de Curie de la multicouche, pour la méme raison que le couplage inter-
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5 Effets de la température sur ’anisotropie

couches a travers NM dans un empilement (Co/NM),, augmente la température de Curie
par rapport & une monocouche. Il est donc difficile d’évaluer la température de Curie
de chacun des éléments de 'empilement complet, et les parameétres des équations 4.2 et
5.2 sont difficilement extractibles.

Cependant, il est possible de réaliser et d’ajuster la température de basculement d’ani-
sotropie par tadtonnement, en faisant varier les paramétres sur une gamme d’épaisseur
qui semble raisonnable. De facon qualitative, le systéme idéal posséde une multicouche
(Co/NM),, ayant I'anisotropie perpendiculaire la plus forte possible a température am-
biante et une température de Curie aux alentours de 250-300°C. La couche de CoFeB
doit avoir une épaisseur aux alentours de 1,5 nm de telle sorte que la jonction tunnel
magnétique présente une magnétorésistance tunnel maximale, 1’épaisseur totale de la
multicouche devant alors étre ajustée de sorte que le critére de stabilité K¢//V > 50kgT
soit respecté sur la gamme de température de fonctionnement du dispositif.

5.3.1 Validation du basculement d’anisotropie

Tout d’abord, il convient de s’assurer que les courbes mesurées en champ perpen-
diculaire seules permettent de mesurer la température de basculement d’anisotropie.
Il est essentiel de vérifier qu’il est possible de discriminer la situation ot l'aimanta-
tion est perpendiculaire et celle ou 'aimantation est dans le plan des couches. Pour
cela, une multicouche pouvant servir d’électrode magnétique dans une jonction tunnel
a ¢été développée afin d’obtenir un basculement d’anisotropie aux alentours de 100°C 2.
L’empilement développé est Taz/(Copa/Cuga/Ptoa)s/CoFeB;/Alggoxnat/Tay /Pty re-
cuit 30 minutes a 250°C. Tout d’abord, les cycles d’hystérésis ont été mesurés en champ
perpendiculaire par effet Kerr polaire en fonction de la température.

La figure 5.8 montre qu’a température ambiante I'aimantation est perpendiculaire au
plan, et que le champ coercitif de la multicouche diminue avec la température, devenant
nul & 375 K. A partir de cette température, les cycles mesurés semblent caractéristiques
d’un cycle de couche magnétique dont 'aimantation est planaire. Pour vérifier cela, des
mesures ont été effectuées au SQUID sur le méme échantillon. La figure 5.9 montre
que les cycles mesurés en champ perpendiculaire ont une forme semblable aux mesures
d’effet Kerr polaire, la perte de rémanence apparaissant pour la méme température.

D’autre part, a partir de 375 K, le cycle mesuré en champ planaire devient ca-
ractéristique d’un axe de facile aimantation. Ces courbes montrent sans ambiguité le
basculement d’anisotropie. Les valeurs de champ coercitif Hs et de champ de saturation
Hg mesurées sont présentées en figure 5.10.

La différence de champs coercitifs mesurée par les deux appareils peut s’expliquer
par la différence de vitesse de balayage du champ. Lorsque 1’échantillon présente une
aimantation perpendiculaire, le basculement d’aimantation se fait par nucléation et pro-
pagation de domaines. Le champ coercitif peut étre exprimé en fonction de la vitesse de
balayage du champ|21] :

2. Cela permet de voir le basculement par des mesures SQUID qui ne peuvent pas excéder 125°C.
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FI1GURE 5.10 — Comparaison des champs coercitifs et de saturation mesurés sous champ
perpendiculaire par effet Kerr polaire et par magnétométrie SQUID.

ou Vg est le volume de Barkhausen, correspondant au volume d’aimantation renversé
par un processus d’activation thermique, 7 et 7y sont les mémes parameétres que définis
dans I'équation 5.8 et Hg le champ d’anisotropie. La formule 5.14 montre que le champ
coercitif augmente quand la vitesse de balayage du champ augmente. Comme la mesure
SQUID est beaucoup plus lente que les mesure par effet Kerr, il est normal d’observer
un champ coercitif plus faible dans le cas des mesures SQUID. Le champ de saturation
mesuré sur des échantillons planaires ne présente par contre pas de différence significative
entre les deux méthodes de mesures, ce qui montre que le renversement d’aimantation
dans ce cas suit une loi de Stoner-Wohlfarth (rotation cohérente), qui ne dépend pas de
la vitesse de balayage du champ.
Cette sous-section montre que la mesure des cycles en champ perpendiculaire par effet
Kerr polaire est suffisante pour déterminer la température de basculement d’anisotropie

de ces systémes. Ceci permet un gain de temps considérable par rapport aux mesures
SQUID.

5.3.2 Ajustement de la température de basculement d’électrodes
magnétiques

Il est donc possible de fabriquer des électrodes a basculement d’anisotropie avec des
températures de basculement ajustables avec les parameétres du systéeme. Le but ici est
d’obtenir une température de basculement d’anisotropie aux alentours de 150-175°C. De
nombreuses combinaisons sont possibles pour obtenir une température donnée, et sont
présentés ici deux types d’électrodes dont les épaisseurs magnétiques et le nombre de
répétitions sont changés. Le premier type d’électrode développé est une électrode in-
férieure Tag/Pt5/(Cogs/Cugs/Ptoa)n/CoFeBy/Alj goxnat/Tas/Pty. La couche interca-
laire de cuivre est essentielle non seulement pour augmenter I’anisotropie de 1’ensemble
mais également pour pouvoir déposer une couche de cobalt suffisamment fine pour avoir
une température de Curie permettant d’obtenir un basculement d’anisotropie aux alen-
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tours de 150°C. La bicouche Ta/Pt sert a protéger ’échantillon d’une suroxydation. Le
second type est une multicouche Mgjoxnat/ Mg 5/CoFeB 5/ Tag 3/ (Corco/Pdi2)n/Pda
pouvant étre utilisée comme électrode supérieure, la couche de 0,3 nm de tantale per-
mettant d’augmenter la magnétorésistance tunnel d’une jonction compléte comme décrit
dans le chapitre 4. Tous ces échantillons sont recuits & 250°C 10 minutes. L’anisotropie
effective & température ambiante augmente avec le nombre de répétitions de la multi-
couche, comme attendu par I’équation 4.12. Elle peut en théorie permettre de conserver
une stabilité thermique a des tailles de plots inférieures a 50 nm de diamétre. Pour le
cas de I’électrode inférieure, en supposant que I’anisotropie CoFeB/MgO est négligeable
comparée aux autres anisotropies, et que 'aimantation du CoFeB est de 900 emu.cm ™3,
I'anisotropie effective de la multicouche (Co/Cu/Pt) déduite & partir de cette équation
est de 1,5(40,4)107 erg.cm™3. Cette valeur est indépendante du nombre de répétitions
pour 'erreur de mesure donnée et est cohérente avec les mesures présentées en chapitre 2.
Le calcul de 'anisotropie effective des multicouches (Co/Pd) au contraire augmente avec
le nombre de répétitions de la multicouche, probablement parce que la premiére couche
de cobalt est déposée sur du tantale, et posséde donc moins d’anisotropie que les autres.
L’anisotropie calculée varie entre 0,7 et 1,3 107 erg.cm ™3 pour ces multicouches, ce qui
est également cohérent avec les mesures présentées dans le chapitre 2.
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FIGURE 5.11 — Anisotropie effective (en haut), diamétre minimal de pilier pour respecter
la condition K'V/kgT > 50 & température ambiante (au milieu) et température de
basculement d’anisotropie (en bas) des électrodes inférieure (& gauche) et supérieure (a
droite) en fonction du nombre n de répétitions de la multicouche (Co/Pt),, (électrode
inférieure) ou (Co/Pd),, (électrode supérieure).

L’évolution de la température de basculement d’anisotropie présentée en figure 5.11
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varie de la fagon attendue : elle augmente avec le nombre de répétitions de la mul-
ticouche et avec I’épaisseur de cobalt. Cette évolution peut étre en théorie modélisée
grace au calcul de I'énergie du systéme et de I’évolution en température théorique de
I’anisotropie. Cependant, le nombre de paramétres nécessaires a la simulation étant plus
important que le nombre de mesures effectuées ici, il est impossible d’en déduire leur va-
leur, d’autant plus que de nombreux jeux de paramétres semblent ajuster correctement
les données. Le probléme le plus important reste la méconnaissance de 1’évolution des
constantes d’anisotropie avec la température.

Malgré cela, il est possible de faire varier facilement la température de basculement entre
100 et 250°C en ajustant correctement les paramétres, plusieurs jeux de paramétres per-
mettant par ailleurs d’obtenir la température de basculement désirée. En plus du nombre
de répétitions ou de 'épaisseur de cobalt, il aurait également été possible de changer la
température de recuit ou ’épaisseur de CoFeB ou des espaceur de platine et palladium.
De méme, il est aisé de fabriquer une électrode ne présentant pas de basculement d’aniso-
tropie en dessous de 250°C. Pour cela, il convient d’utiliser des épaisseurs de cobalt dans
la multicouche plus importantes que précédemment et des épaisseurs d’espaceurs plus
fines. L’échantillon Tag/Pt5/(Cop5/Pto4)s/Coos5/Ruggs/Ptoa/(Cops/Ptoa)s/CoFeBy 5/-
Al goxnat /Tay /Pto, qui correspond a l'électrode de référence utilisée dans le chapitre 4
présente une température de basculement d’anisotropie supérieure a 250°C, comme le
montre la figure 5.12.
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FIGURE 5.12 — Mesure des cycles d’hystérésis par effet Kerr polaire de 1'électrode an-
tiferromagnétique synthétique utilisée comme couche de référence. La température de
basculement d’anisotropie est supérieure a 250°C.

Les cycles d’effet Kerr polaire restent carrés pour toutes les températures mesurées.
Le couplage antiferromagnétique a travers le ruthénium diminue avec la température,
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mais reste supérieur a 1200 Oe sur la gamme de température testée. La rotation Kerr
varie de 9%, ce qui montre que 'aimantation des couches varie relativement peu (d’au
plus 9%). Cette électrode est donc bien adaptée pour étre utilisée comme électrode de
référence dans une jonction tunnel magnétique & basculement d’anisotropie. Une jonc-
tion tunnel magnétique compléte est obtenue en combinant cette électrode avec une
électrode supérieure CoFeB/(Pd/Co) décrite précédemment.

5.3.3 Utilisation des alliages ThCo

Les alliages ThCo peuvent étre utilisés de fagon similaire aux multicouches (Co/Pt),

et (Co/Pd),, pour réaliser des électrodes perpendiculaires, et de méme que dans le cas
précédent, il est possible d’obtenir un basculement d’anisotropie en jouant sur les pa-
ramétres de 'empilement : épaisseur totale de 'alliage, composition, etc... Cependant,
le chapitre 3 a montré qu’il est nécessaire d’utiliser des épaisseurs supérieures a 4-5 nm
de ThCo pour obtenir 'anisotropie perpendiculaire aprés recuit. Pour une électrode
de stockage, 'utilisation de ThCo va étre problématique pour trois raisons : premie-
rement, 'effet du transfert de spin étant proportionnel a I’épaisseur magnétique, il est
préférable de garder des couches relativement fines. Deuxiémement, le fort couplage
spin-orbite des atomes de terbium donne un fort coefficient d’amortissement « (typi-
quement « est proche de 1 dans des alliages contenant 10% de terbium & comparer aux
0,02 du CoFeB|22]), ce qui est également préjudiciable pour la commutation par couple
de transfert de spin. Enfin, le basculement d’anisotropie n’est pas brusque comme dans
le cas précédent : il existe une gamme de température importante (typiquement sur une
plage de 50°C) ou I'aimantation n’est pas macrospin, mais tourne de fagon similaire aux
média composites décrits succinctement dans le chapitre 4.
Ces alliages ThCo sont donc plus adaptés pour la fabrication d’électrodes de référence
supérieure. Cependant, il convient de vérifier que l'aimantation de telles couches reste
perpendiculaire lors du chauffage. Pour cela, des structures MgO;/Mgg5/CoFeB /-
(Th,/Co1_4)20/Cuy /Pty ont été déposées puis recuites a 300°C 10 minutes, avec x=0,4;
0,45 et 0,5 nm. Les structures avec x=0,4 et 0,45 nm sont riches en Co a température
ambiante, et celle avec x=0,5 nm est riche en Tbh. Les structures restent parfaitement
perpendiculaires sur la gamme de température mesurée, c’est a dire de 25 a 250°C.
L’évolution du champ coercitif avec la température est présenté en figure 5.13. Cette
figure montre que la température de compensation de I'alliage avec x=0,5 nm est située
a 75(420)°C, valeur pour laquelle le champ coercitif est maximal.

L’évolution observée montre qu’au dela de 150°C, le champ coercitif de la couche est
inférieur & 500 Oe quel que soit x. Ceci est en grande partie di au fait que lorsque la tem-
pérature augmente, 'aimantation du sous-réseau de terbium diminue plus rapidement
que celle du sous-réseau de cobalt, et que la structure s’éloigne donc de la compensation.
Ceci a deux conséquences : d'une part I’énergie due au champ démagnétisant donnant
une anisotropie planaire augmente avec la température, ce qui rend la structure de moins
en moins stable, d’autant plus que I’énergie magnétocristalline donnant une anisotropie
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FIGURE 5.13 — Evolution du champ coercitif des électrodes de références Co-
FeB/(Th/Co) en fonction de la température, pour différentes concentrations x de Th.

perpendiculaire diminue avec la température|23|. D’autre part les champs rayonnés par
cette couche de référence vont augmenter. Intuitivement il semble possible d’augmenter
la concentration en terbium, de facon a augmenter la température de compensation,
et idéalement faire en sorte qu’elle se situe a la température d’écriture. Malheureuse-
ment, comme la température de Curie de I'alliage diminue lorsque cette concentration
augmente|24], il est impossible d’obtenir une température de compensation a 150-175°C.
De plus la structure devient spérimagnétique a température ambiante lorsque la concen-
tration en terbium augmente, ce qui n’est pas souhaitable dans le cadre des jonctions
tunnel magnétiques car cela conduit & une diminution du signal magnétorésistif.
Finalement, ces alliages ThCo ne semblent pas adaptés aux jonctions tunnel magné-
tiques & écriture assistée thermiquement. D’une part il est impossible de fabriquer une
électrode de stockage suffisamment fine pour espérer une écriture par transfert de spin,
et d’autre part il est impossible de fabriquer une électrode de référence suffisamment
stable en température.

5.4 Conclusion

Les lois de variations de I’anisotropie en fonction de la température sont malheureuse-
ment compliquées & déterminer. Méme sur une couche magnétique simple, cette loi varie
selon 1’épaisseur de la couche. Il est donc difficile de prévoir le comportement d’une mul-
ticouche comportant de nombreuses couches magnétiques. Cependant, il est clair que
I’anisotropie varie avec ’aimantation, et il est donc essentiel de pouvoir controler la
variation d’aimantation. Celle-ci peut se faire en faisant varier 'intensité des interac-
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5.4 Conclusion

tions entre atomes magnétiques, par exemple en changeant la coordination moyenne des
atomes, en modifiant I’épaisseur de la couche magnétique, ou en changeant ’épaisseur
et la nature des espaceurs entre deux couches magnétiques. Méme si la modélisation
de ces systémes reste un défi qui nécessiterait des études théoriques et expérimentales
longues et fastidieuses, il est possible de fabriquer des électrodes adaptées aux jonc-
tions tunnel magnétiques présentant un basculement d’anisotropie a une température
de 175°C environ. Pour cela, la connaissance qualitative de la variation de I’anisotropie
en fonction de la température permet de déterminer les parameétres qui font varier la
température de basculement d’anisotropie, cette température étant en pratique ajustée
par tatonnement.

Les systémes utilisant des multicouches (Co/Pt) et (Co/Pd) semblent bien mieux adap-
tés aux jonctions tunnel magnétiques a écriture assistée thermiquement que les systémes
utilisant des multicouches (Th/Co), que ce soit pour la fabrication d'une électrode de
référence ou une électrode de stockage. En effet, la variation thermique de 1’anisotro-
pie des multicouches (Co/Pt) et (Co/Pd) est bien plus facile a controler que celle des
alliages ThCo.
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Chapitre 6

Ecriture assistée thermiquement de
jonctions tunnel magnétiques
perpendiculaires

L’écriture assistée thermiquement est un moyen de résoudre un dilemme apparais-
sant pour tous les systémes d’enregistrement magnétique. Lorsque les dimensions d’un
point mémoire diminuent, il est nécessaire d’augmenter son anisotropie K¢/ de telle
sorte & compenser la diminution de volume et maintenir une hauteur de barriére K¢V
suffisante pour assurer une stabilité thermique satisfaisante. Cependant, cette augmen-
tation d’anisotropie va également augmenter 1’énergie nécessaire a 1’écriture d’un point
mémoire, que cela soit par champ magnétique ou par couple de transfert de spin, jus-
qu’a un point ou il sera impossible de produire un champ ou un courant suffisamment
important dans le dispositif.

Pour résoudre ce probléme, il est possible d’utiliser une assistance thermique. L’idée est
d’avoir un matériau le plus stable possible sur la plage de température d’utilisation mais
qui perd son anisotropie une fois chauffé a la température d’écriture. Pour écrire un point
mémoire, il faut alors utiliser une combinaison de chauffage et de champ magnétique (ou
courant polarisé en spin). Cette méthode permet de résoudre le dilemme précédemment
exposé tout en diminuant la consommation énergétique du systéme. Cette technique
a été proposée pour l'écriture de disque durs, de média magnéto-optiques ou pour les
TA-MRAM décrites dans le chapitre 1.

Ce chapitre présente les résultats obtenus au cours de cette thése sur I'écriture assistée
thermiquement de jonctions tunnel magnétiques a aimantation perpendiculaire. Tout
d’abord la méthode de mesure des jonctions tunnel magnétiques submicroniques et des
probabilités de retournement d’aimantation par courant sera exposée. Ensuite, un mo-
déle de chauffage 1D des piliers sera succinctement présenté. Une méthode permettant
d’estimer le facteur de stabilité des dispositifs nanométriques sera exposée, et enfin le
concept de jonction a aimantation perpendiculaire & écriture par couple de transfert de
spin assisté thermiquement décrit dans le chapitre 1 sera démontré.
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6.1 Mesure des probabilités de retournement

Les mesures sont effectuées par un testeur sous pointe schématisé en figure 6.1,
permettant de mesurer la résistance de la jonction. Deux pointes permettent d’établir
un contact entre les électrodes de la jonction et I’électronique de mesure. Un voltmétre
mesure la résistance de la jonction. Un générateur de tension permet d’appliquer une
impulsion de courant de durée et d’intensité variable. Pour éviter que cette impulsion
soit mesurée par le voltmeétre, un té de polarisation est connecté a la jonction et ne laisse
passer que les signaux radiofréquences du coté du générateur et les signaux continus du
coté du voltmetre. Un champ magnétique pouvant atteindre 3 kOe peut également étre

appliqué.

Voltmeétre Générateur d’'impulsions
Té de polarisation
V MWL
I
VMTJ R

o

FIGURE 6.1 — Montage expérimental permettant de mesurer la résistance de la jonc-
tion tunnel magnétique tout en lui appliquant des impulsions de courant. Un champ
magnétique permet également de changer son état magnétique.

La tension ressentie par la jonction tunnel lors de l'application d’une impulsion
dépend de la tension de consigne Vj,,, et de la résistance de la jonction. Le générateur
est congu pour délivrer la tension de consigne sur une résistance de 50 €). En effet, une
résistance r de 50 €2 est inclue dans le générateur, la tension sur la jonction vaut :

2Vimp R
RMTJ +r

Dans le cas de jonctions de 100 nm de diamétre possédant un produit aire-résistance
de 10 Q.um?, la résistance de la jonction est de 1275 €, et la tension ressentie par la
jonction est quasiment le double de la tension de consigne. Il est donc important de
prendre en compte cette équation pour le calcul des densités de courant d’écriture.
Plusieurs méthodes peuvent étre utilisées pour mesurer la probabilité de retournement
de I'aimantation par courant. La plus intuitive consiste a initialiser le systéme dans un
état, appliquer une impulsion de courant, lire I’état de la résistance de la jonction pour
savoir si le courant a induit un retournement, puis recommencer ’opération un nombre
de fois suffisant pour avoir une statistique fiable. En modélisant le tirage effectué par

Vury = (6.1)
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FIGURE 6.2 — Méthode de mesure de la probabilité de retournement de 'aimantation
par courant.

une loi de Bernoulli, il est nécessaire d’effectuer au moins 30 essais. L’erreur de mesure
de la probabilité p du succés de retournement dépend du nombre N de mesure et vaut :

o= L]\; D) (6.2)

Cette méthode a cependant le défaut d’étre particuliérement lente. Une autre mé-
thode a été utilisée a I'occasion de cette thése[l|. Le principe est d’appliquer une ou
plusieurs impulsions de tension pendant le cycle d’hystérésis, 1’oscilloscope mesurant la
résistance en continu. Plus précisément, un cycle d’hystérésis est effectué en appliquant
un champ oscillant & une fréquence de 0,1 a 5 Hz. Le cycle obtenu est présenté en
figure 6.2 & gauche. Si une impulsion est appliquée durant ce cycle, il peut se passer
deux choses : soit I'impulsion de courant retourne 1’aimantation, et le cycle est alors
"coupé", comme montré sur la figure 6.2 au milieu en haut, soit I'impulsion ne retourne
pas l'aimantation, et le cycle est alors inchangé comme montré sur la figure 6.2 au mi-
lieu en bas. La courbe obtenue en moyennant N cycles mesurés de cette fagcon présente
une marche de résistance Ar inférieure ou égale a la magnétorésistance AR, reflétant la
proportion de retournements par courant réussis. La probabilité de retournement s’ex-
prime alors tout simplement comme valant Ar/AR. Cette méthode a 'avantage d’étre
particulierement rapide, la probabilité pouvant étre mesurée sur 100 essais en seulement
20 secondes.
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6.2 Modéle de chauffage 1D

Le chauffage de la jonction tunnel magnétique lors de I'application d’une impulsion

électrique est I'un des phénomeénes physiques essentiel & controler pour le bon fonc-
tionnement du dispositif. En effet, c’est ce chauffage qui va permettre de réaliser le
basculement d’anisotropie, et il est donc essentiel d’atteindre la température d’écriture,
située aux alentours de 150 & 175°C, tout en optimisant la consommation et le temps
de chauffage. De nombreux modéles et simulations thermiques ont déja été réalisés dans
le cadre des TA-MRAM. Dans cette section, seul un modeéle unidimensionnel simple est
présenté, mais le lecteur désirant plus de détails sur ce phénoméne peut consulter la
these de doctorat de Gapihan|2].
La jonction tunnel peut étre modélisée par un élément entouré par des barriéres ther-
miques. Ces barriéres thermiques sont de préférence des matériaux a forte conductivité
électrique et faible conductivité thermique, et permettent de diminuer le courant néces-
saire au chauffage. Pour les jonctions mesurées dans cette thése, les couches de tantale
déposées pour le masque dur ou en couche tampon ont une conductivité thermique plus
faible que les couches métalliques constituant la jonction, et font donc office de barriére
thermique.

tor
tar tm ter ¢ froidissement|
0 i

T(t s
<)
=
o
To To 2
@
o
§

MTJ - o

N y tit

Barriéres thermiques

FIGURE 6.3 — A gauche : modeéle 1D du chauffage de la jonction tunnel magnétique. A
droite : profil de la température dans la jonction en fonction du temps. L’impulsion de
courant est coupée au bout de 77.

Dans la suite, la température 7'(¢) de la jonction est supposée homogéne en tout
point, les pertes de chaleurs sont supposées s’effectuer uniquement selon 'axe de la
jonction!, et la transition de la température T'(¢) a la température du thermostat ex-
térieure Ty se fait a l'intérieur de la barriére thermique. La température de la jonction
peut étre calculée a partir de ’équation de la chaleur :

T —
Peor = —V.]Q +Q (6.3)

1. L’étude de I'influence des pertes de chaleur latérales peut étre trouvée dans la référence [2].
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ou p est la masse volumique moyenne de la jonction, ¢ sa capacité calorifique mas-
sique, ]—c; le flux de chaleur valant jgo = —kV(T) (k étant la conductivité thermique des
barriéres thermiques) et @) est la source de chaleur provenant de la relaxation inélastique
des électrons. Dans ce modele, le gradient de température est non nul seulement dans
les barriéres thermiques, et la divergence du flux de chaleur est donc nulle au sein de la
jonction. L’équation 6.3 s’écrit donc :

oT k
Ctip— — — (T —1Tpy) = P, 6.4
o tBT( 0) = Fo (6.4)
pendant le chauffage, et
or k
Ctijp— — — (T —Ty) =0 6.5
tot 5 tBT( 0) (6.5)

pendant le refroidissement, C' étant la capacité calorifique moyenne de ’empilement,
tit son épaisseur totale, tpr I'épaisseur des barrieres thermiques et Py la densité de
puissance thermique associée a ). Les équations 6.4 et 6.5 ont pour solution :

Pt
(T = Ty) = == 7(1 = exp(~t/7)) (6.6)
pendant la phase de chauffage, et
(T = Tp) = (T — Ty)exp(—t/T)) (6.7)

pendant la phase de refroidissement, T; étant la température initiale de la jonction
au moment ot le courant est coupé. 7 est le temps caractéristique de chauffage, et vaut
T = Clit pr/k. Pour avoir une vitesse de chauffage la plus rapide possible, il convient
de minimiser ’épaisseur totale de la jonction tunnel ¢;,;. Des barriéres tunnel de faible
épaisseur et de grande conductivité thermique permettent également de réduire le temps
de chauffage, mais cela se fait au détriment de la température atteinte pour une puissance
injectée donnée.

6.3 Calcul de la stabilité thermique des piliers

La mesure de I’anisotropie effective d’une couche continue est relativement simple. La
méthode exposée au chapitre 1 permet par exemple d’obtenir rapidement cette valeur.
Cependant, il est plus difficile d’évaluer ’anisotropie effective d’un pilier. Il est possible
de considérer en premier abord que l'anisotropie effective du pilier est égale a celle
de la couche continue, mais cela ne prend en compte ni la dispersion des propriétés
magnétiques au sein du matériau, et qui sont moyennées lors de la mesure sur la couche
continue, ni les dommages potentiels subis pendant la fabrication du pilier.

De nombreuses méthodes ont été développées pour extraire la barriére d’énergie de la
couche libre d'une jonction tunnel magnétique. Par exemple, il est possible a partir de la
probabilité de retournement par couple de transfert de spin de retrouver cette barriére
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a partir d’'une modeéle d’activation thermique simple|3], en faisant varier le temps ou
la tension d’application du courant. Ces lois ne peuvent s’appliquer que dans certains
cas|4], nécessitent d’avoir une jonction qui peut s’écrire par couple de transfert de spin et
ne peut pas s’appliquer dans le cas ot la jonction chauffe significativement. De fagon plus
simple, il est également possible de remonter a cette hauteur de barriére a partir de la
probabilité de retournement de la couche libre par un champ magnétique. Cette méthode
a été développée par Wernsdorfer et al.[5] a partir d'un modéle utilisé au départ par
Kurkijarvi pour étudier les fluctuations de champ critique dans les supraconducteurs|6].
Dans ce modéle, la distribution de champ de retournement pg,. peut s’écrire :

= ey (ZEEDY o (5 [y (V) o

ou fo est la fréquence d’essai, proche de 1 Ghz, R la vitesse de balayage du champ
et Ep la barriére de potentiel qui nous intéresse, dépendant du champ. Cette barriére
de potentiel peut s’écrire[5] :

H n
() = En(0) (1 1) (6.9
Hp
ou Hy est le champ d’anisotropie. La puissance n de ’équation 6.9 varie entre 1 et
2. Elle vaut 1 dans le cas ou le retournement se fait par nucléation-propagation avec
un piégeage de paroi négligeable, et elle vaut 2 dans le cas d’une rotation cohérente de
I’aimantation. En pratique il est extrémement compliqué de connaitre sa valeur. Engelen
et al.|7] ont montré que ce facteur n est pourtant critique pour extraire la hauteur de
barriere E(0), et qu'il est impossible de déterminer ce n par I'ajustement numérique
des données expérimentales : tout n compris entre 1 et 2 donnera un ajustement d’égal
qualité du point de vue de la minimisation des moindres carrés.
Pour ces raisons, les valeurs d’énergie de barriére extraites avec ces méthodes sont a
prendre avec précaution. Dans un premier temps, le modéle sera utilisé avec n=2, c’est
a dire en supposant que le renversement d’aimantation se fait de maniére cohérente. Dans
ce cas, I’équation 6.8 peut se réécrire a partir de la fonction erreur erf(x) en effectuant
le changement de variable © = /FEp(0)/kgT (1 — h/Hk) :

pire = freap (~5250)
6.10)
__foHovT < < Ep(H)\ Ep(0) (
exp —0VE (erf kT) erf( —kT))
2k [ 22 z z

Méme si la valeur absolue de 1’énergie de barriére déduite n’est pas certaine, il est
supposé dans un premier temps que n ne varie pas pour la gamme de piliers mesurés,
c’est a dire entre 100 et 500 nm de diamétre nominal. L’équation 6.10 a été utilisée
pour ajuster numériquement la distribution de champ de retournement des piliers de
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la jonction SAF/MgO/CoFeB; 1/Tag3/Cop s/ (Pdi2/Cogs)2/Pds oit SAF est I'antiferro-
magnétique synthétique décrit dans le chapitre 4 section 4.3.3. La distribution obtenue
pour 100 essais sur un pilier de 100 nm de diamétre a température ambiante ainsi que
I’'ajustement numérique effectué a partir de ces données sont présentés en figure 6.4. Le
champ H de I'équation 6.9 est égal a la somme du champ appliqué H,,, et du champ
rayonné par la couche de référence Hgp,. La hauteur de barriere déduite des ces ajus-
tements est de 128(+3) kgT en moyenne, les valeurs trouvées pour les états paralléle
et antiparallele valant respectivement 132(£2) et 124(+4) kgT. Le champ d’anisotropie
déduit de l'ajustement vaut 1680(£5) Oe dans les deux cas. Ces deux valeurs sont trés
proches, ce qui est logique puisque le systéme est symétrique si l'effet du champ rayonné
est exclu. La hauteur de barriere sous le champ statique Hg;, peut étre calculée a partir
de I'équation 6.9 :

Ep(Hyy) = Ep(0) <1 + %")2 (6.11)

La hauteur de barriére sous ce champ rayonné de 325 Oe ici vaut 111(£5) kgT pour
I'état antiparalléle et 144(+4) kgT pour I’état parallele. Si la couche de référence est
optimisée de telle sorte le champ rayonné soit négligeable devant le champ d’anisotropie,
le systéme sera symétrisé et la hauteur de barriére sera égale a E(0).

T T T T T T T ) !
0,020 - I retournement AP/P
I retournement P/AP
ajustement numérique
0,015
- Etat P : E_/k T=132
()] . -
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O
I
Q.
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-1500 -1000 -500 0 500 1000
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FIGURE 6.4 — Distribution des champs de retournement en fonction du champ appliqué
H,,p, et ajustements numériques effectués a partir de I'équation 6.10.

Le volume de Barkhausen Vg qui correspond au volume magnétique se retournant
peut étre calculé a partir de 1’équation :

_ 2E5(0)
- MgHp

Vs (6.12)
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6.3 Calcul de la stabilité thermique des piliers

En prenant les valeurs de E5(0) et Hy déduite de I'ajustement et I'aimantation a sa-
turation mesurée sur la couche continue, le volume de Barkhausen vaut 6,4(40,7)10% nm?,
ce qui correspond a un cylindre de 38(+4) nm de diamétre. Il est possible & partir de
cette valeur de remonter a I’anisotropie effective de I’électrode libre : K¢//Vz=128 kT,
oit de facon équivalente : K¢/ = MgHy /2. L’anisotropie de la couche libre de ce pi-
lier vaut 1,1(£0,1)10% erg.cm ™2, ce qui est plus de deux fois inférieur a 1’anisotropie de
2,4(4+0,2)10° erg.cm™ mesurée sur la couche continue. Il est possible & partir de ces me-
sures de remonter a la constante d’échange moyenne A du matériau : le diamétre de nu-
cléation doit valoir le double de la largeur de paroi lyq,o;, donné par ly,.; = /A/K¢//. La
constante d’échange déduite est de 3,9(£1,1)10° erg.cm ™!, ce qui est cohérent avec les dif-
férentes valeurs mesurées par d’autres équipes pour des systémes (Co/Pd) similaires|8|.
Ces valeurs sont & prendre avec précaution, la hauteur de barriére déduite de la mesure
étant trés sensible au facteur n utilisé dans I'équation 6.9. En particulier, les volumes
de nucléation déduits de I'équation 6.12 dépendent directement du modéle utilisé. Les
résultats d’Engelen montrent|[7| que le champ d’anisotropie déduit de ces ajustements
varient faiblement avec n, d’environ 10%. Pour vérifier cela, il est possible d’utiliser un
modele d’activation thermique décrivant la probabilité de retournement en fonction du
champ appliqué :

1
Pretournement =1- exp (_E) (613)
avec|9] :
Eg(H
T = foexp (— ICBB(T )) (6.14)

La encore la valeur prise pour 'exposant n va jouer un role crucial sur la valeur de
Eg5(0), et encore une fois tout n pris entre 1 et 2 donnera un ajustement d’égale qualité.
Un exemple d’un tel ajustement pour n=1,5 est donné sur la figure 6.5. Cependant,
les équations 6.13 et 6.14 ont le mérite de ne pas contenir d’intégrale, contrairement a
I’équation 6.8, et permettent donc d’ajuster numériquement les mesures expérimentales
pour tout n. L’évolution de la hauteur de barriére et du champ d’anisotropie en fonction
du parameétre n est tracée sur I'insert de la figure 6.5 pour un pilier de 100 nm de diamétre
nominal. La méthode de mesure de la distribution des champs coercitifs avait donné
une hauteur de barriére de 175(£5) kgT et un champ d’anisotropie de 1950(£30) Oe.
Cette figure montre que si la valeur déduite de l'énergie de barriére varie d’environ
30% lorsque n varie de 1,5 a 2, celle déduite pour le champ d’anisotropie ne varie
que de 7%, ce qui rejoint les résultats d’Engelen. Pour n=2, 'ajustement obtenu a
partir de I’équation 6.13 donne une hauteur de barriére de 162(+4) kgT et un champ
d’anisotropie de 1930(£20) Oe, ces valeurs étant en accord avec les valeurs obtenues
avec 1’équation 6.10. Cet accord est rassurant mais peu étonnant : les deux méthodes
de mesure de stabilité découlent au départ du modeéle d’activation thermique de Néel-
Brown.
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FIGURE 6.5 — Probabilité de retournement P, iournement €0 fonction du champ appli-
qué H,,, (points noirs), et ajustement numérique (ligne rouge) effectué a partir de
I’équation 6.13 utilisée avec n=1,5. L’insert montre la variation des valeurs de champ
d’anisotropie et hauteur de barriére obtenue par ajustement numérique en fonction de
n.

La question de la valeur de n reste un débat ouvert. Victora par un calcul basé

sur un développement limité de 1’énergie de barriére, dans le cas ou celle-ci est tres
supérieure a 1’énergie d’activation thermique kg7, montre que '’exposant n doit étre
égale a 1,5 dans le cas général[10]. Selon Victora, la loi n=2 n’est valable que dans le
cas particulier ou le champ appliqué et ’axe d’anisotropie sont colinéaires. Dans notre
cas, 'axe d’anisotropie et le champ appliqué sont colinéaires en théorie, mais il existe
vraisemblablement un petit angle di a I'imperfection du systéme expérimental, ce qui
laisse un doute sur la valeur de n a utiliser.
Cette méthode de mesure a cependant été utilisée avec n=2 pour différentes tailles de
piliers, et également différentes températures. La figure 6.6 présente les résultats obtenus
pour des mesures sur 6 a 10 piliers de 100, 200, 300 et 500 nm de diamétre nominal.
Tout d’abord, il faut remarquer que la valeur moyenne de la stabilité thermique mesurée
ne dépend pas de la taille du pilier, ce qui est logique puisque le volume de Barkhausen
qui détermine la stabilité de la couche libre est inférieur au volume de tous les piliers.
Ensuite, la dispersion des propriétés entre les différents piliers est large, puisque des
variations allant jusqu’a 60% de la valeur moyenne sont observées ici. Il sera important
dans le futur d’étudier la provenance de ces dispersions, en particulier si elles sont dues
aux matériaux utilisés ou a la fabrication des piliers, car il est impossible de fabriquer
une mémoire présentant de telles dispersions.

Bien que la valeur exacte de la stabilité thermique ne puisse pas étre connue (variant
donc d’environ 30% selon la valeur de n utilisée), I’évolution en température indique une
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FIGURE 6.6 — Evolution de la hauteur de barriére d’énergie Eg en fonction de la tempéra-
ture 1" et du diamétre nominal des piliers. Les barres d’erreur représentent la dispersion
des propriétés de piliers. Les traits continus représentent la moyenne de 'énergie de
barriére.

diminution du rapport K¢/Vy/kpT lors du chauffage et de facon similaire du champ
d’anisotropie Hgi. A température ambiante, I'anisotropie peut étre évaluée a partir de
Hy et de Paimantation mesurée sur la pleine tranche. Selon le pilier mesurée, elle varie
entre 7,2(£1,1)10° erg.cm ™3 et 1,6(40,3)10° erg.cm™3, ce qui correspond a un diamétre
minimale de pilier valant entre 28(+3) nm et 42(+4) nm pour satisfaire la condition
KeffVy = 50kgT. A 85°C, en supposant que I'aimantation ait diminué de 10% comme
indiqué sur les mesures d’effet Kerr polaire sur des échantillons pleine tranche, et en uti-
lisant les champs d’anisotropie obtenus avec les ajustements numériques des probabilités
de retournement, les anisotropies effectives sont comprises entre 4,8(+1,0)10° erg.cm™3
et 9,0(£1,8)10° erg.cm™3, qui correspondent & une stabilité thermique satisfaisante pour
des diamétres de pilier de 40(+4) nm pour les plus stables, et 56(+6) nm pour les moins
stables. Ces valeurs restent a prendre avec précaution, car beaucoup de suppositions sont
faites sur les valeurs d’aimantation, et les modéles utilisés ne permettent que d’obtenir
une valeur approchée du champ d’anisotropie. Cependant, il semble bien que la fabrica-
tion des nanopiliers diminue I’anisotropie des couches magnétiques, et une optimisation
des processus de gravure/encapsulation semble nécessaire pour éviter la dégradation des
propriétés magnétiques des jonctions.
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6.4 Démonstration de I’écriture assistée thermiquement

Deux types d’écritures assistées thermiquement par passage d'un courant électrique
peuvent étre utilisées. La premiére consiste a utiliser la variation du champ coercitif d’'un
matériau avec la température. En effet, méme en I'absence de variation d’anisotropie,
I’augmentation de température entraine une diminution du champ coercitif. Cet effet
peut étre modélisé simplement par I’équation 5.8. Cette diminution est encore plus rapide
bien évidemment si en plus K¢/ diminue avec le chauffage. Cette méthode d’écriture a
été proposée pour les disques durs|[11, 12, 13| ou les média magneto-optiques|14, 15|. Ce-
pendant, cette méthode, méme si elle permet d’obtenir des champs d’écriture inférieurs a
20 Oe, n’est pas idéale pour une mémoire MRAM, car elle nécessite des lignes de champs
qui prennent une surface importante (ces lignes étant de dimensions micrométriques).

Lecture Lecture
Ecriture Ecriture
0,4V 1V 0,4V 1V

Lignes de champ

FIGURE 6.7 — Schéma d’une jonction a aimantation perpendiculaire & écriture par champ
(& gauche) et d’une jonction & aimantation perpendiculaire & écriture par couple de
transfert de spin. Les deux systémes utilisent une écriture assistée thermiquement.

Une percée technologique est accomplie si ces lignes peuvent étre supprimées, ¢’est-a-
dire si le couple de transfert de spin seul est suffisant pour retourner ’aimantation de la
couche libre. Dans ce cas, les équations 1.18 et 1.19 montrent que le chauffage induisant
une diminution d’anisotropie permet de réduire la courant critique de commutation, et
donc la consommation. Dans le cas idéal ot le courant chauffe suffisamment la jonction
pour obtenir un basculement d’anisotropie, il suffit d’'un trés faible courant polarisé en
spin pour réaliser une écriture. Dans ce cas, le paramétre critique est le courant nécessaire
au chauffage de la jonction jusqu’a la température de basculement d’anisotropie.

6.4.1 Ecriture par champ assistée thermiquement

Pour étudier I'effet du chauffage, il est possible de réaliser des cycles d’hystérésis sous
courant. Pour cela, la méthode décrite dans la section 6.1 est utilisée. A chaque pas de
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champ une impulsion de courant de 30 ns en forme de créneau et d’amplitude variable est
envoyée avant la mesure de la résistance, et 100 cycles sont effectués. La moyenne de ces
100 cycles donne la probabilité de retournement en fonction de la tension et du champ
appliqué. Il est possible de tracer le diagramme de phase R(H,V) d’un tel systéme : la
résistance est normalisée, elle vaut 1 quand seul 1’état antiparalléle est stable, 0 quand
c’est seulement 1’état paralléle et 0,5 dans la région ot les deux états sont stables avec une
probabilité identique. Le diagramme de phase d’une jonction de 110 nm de diamétre 2
ayant une magnétorésistance de 10%, un produit aire-résistance de 25 Qu.m? est présenté
en figure 6.8. La stabilité de cette jonction est de 162(4+4) kg T & température ambiante

(mesurée avec n=2), elle a une anisotropie de 1,2(+0,1)10° erg.cm 2.

>
==

o
o

S
o

Tension (V)

-1

-2000 -1000 0 1000

Happ (Oe)

FIGURE 6.8 — Diagramme de phase R(H,V) d’'une jonction de 110 nm de diamétre.

Ce diagramme montre que la zone de champ ot I’état bistable existe diminue avec la
tension appliquée, ce qui traduit une diminution de champ coercitif. Pour plus de clarté,
I’évolution du champ d’écriture en fonction de la valeur absolue de la tension appliquée
est présenté en figure 6.9. Ce champ correspond au champ minimal a appliquer pour
retourner la couche avec une probabilité de 1 sur les 100 essais effectués.

En supposant qu’il soit possible d’améliorer le systéme de telle sorte que le champ
rayonné soit nul, il est possible en appliquant une impulsion de 1,2 V2 de diminuer ce
champ d’écriture moyen a 20 Oe, a comparer aux 1400 Oe & température ambiante et
tension nulle. Ceci permet d’envisager la réalisation de mémoires a écriture par champ
assistée thermiquement. Dans les MRAM, il est impossible de fabriquer des lignes de

2. Ce diametre prend en compte I’élargissement du pilier durant la nanofabrication
3. A cette tension, la température de la jonction peut étre estimée a 180-200°C dans le régime
stationnaire.
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FIGURE 6.9 — Evolution du champ d’écriture en fonction de la tension appliquée pour
des impulsions de 30 ns.

champ produisant plus de 300 Oe. Dans le cas présent, cela veut dire qu’il est impossible
d’écrire les jonctions sans 'assistance thermique.

Il est par contre trées intéressant de remarquer que les centre des cycles mesurés change
selon le sens du courant appliqué. L’asymétrie du décalage en champ pourrait étre
expliquée par un chauffage asymétrique avec le sens du courant. La relaxation inélastique
des électrons s’effectue par effet tunnel d'un co6té ou de 'autre de la barriére selon le
signe de la tension appliquée. Cette barriére tunnel fait office de barriére thermique, et
une ¢électrode sera donc plus chaude que 'autre. Une asymétrie de chauffage pourrait
donner une asymétrie de champ de décalage car le champ rayonné est différent selon le
rapport des aimantations de la couche de référence synthétique, rapport qui dépend de
la température. Une autre explication serait I'effet du couple de transfert de spin qui va
favoriser un état par rapport a ’autre, selon le sens du courant appliqué.

6.4.2 Ecriture par couple de transfert de spin assistée thermi-
quement

Dans la section précédente, l'effet du chauffage sur le champ coercitif a déja été
démontré. Cependant, ce type de mémoire pourrait étre fortement amélioré si aucun
champ magnétique n’était nécessaire pour l'écriture : cela réduirait la consommation
électrique et la compacité des cellules MRAM. Pour cela, il est nécessaire d’examiner
Ieffet du couple de transfert de spin sur I’aimantation de la couche libre.

Dans le cas ou la jonction ne chauffe pas, I'application des impulsions de courant va
stabiliser un état par couple de transfert de spin et déstabiliser ’autre. La transition
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vers 1’état favorisé se fera donc a un champ inférieur au champ coercitif. La transition
vers I'état défavorisée par I'impulsion de courant se ferait & un champ plus important si
le courant était appliqué de fagon continue. Cependant, comme ici les impulsions ne sont
appliquées que pendant 30 ns, la couche se retournera de toute fagon au champ de re-
tournement & tension nulle, pendant que le courant est coupé. Dans le cas ot la jonction
chauffe significativement, le champ de retournement vers 1’état favorisé par le courant
dépend du couple du transfert de spin, du chauffage et du champ appliqué, tandis que le
champ de retournement vers ’état défavorisé par le courant ne dépend que du chauffage
et du champ appliqué. La figure 6.10 présente, en fonction de la tension des impulsions
appliquées, I’évolution des champs de retournement auxquels le champ dipolaire mesuré
sur les cycles sans impulsion de courant a été retranché, pour une jonction de 110 nm
de diameétre et ayant des caractéristiques électriques similaires a celle présentée dans
la section précédente. L’état antiparalléle est favorisé par ’application d’une impulsion
de tension positive, alors que 'application d’une tension négative favorise 1'état paral-
lele (le champ de retournement vers un des états est plus faible a tension égale). La
figure 6.10 semble également indiquer que le couple de transfert de spin est plus efficace
pour retourner la couche vers 'état paralléle que pour retourner la couche vers 1’état an-
tiparalléle. En effet, la différence entre le champ de retournement vers 1’état favorisé par
le courant est le champ de retournement défavorisé par le courant est plus importante en
tension négative. Cette asymétrie entre les deux sens de courant peut s’expliquer par la
différence d’efficacité du couple de transfert de spin en fonction du sens du courant (en
particulier le terme a; de I'équation 1.13 peut étre asymétrique[18, 19, 20]). Cependant,
I’évolution du couplage dipolaire lors du chauffage de la jonction pourrait également
s’ajouter a I'asymétrie du couple de transfert de spin.

Le couple de transfert de spin est relativement faible, puisque le retournement
vers 1’état favorisé par le couple de transfert de spin n’est changé que d’au maximum
400(£20) Oe pour 'état parallele et 200(£20) Oe pour 'état antiparalléle. Ceci est in-
suffisant pour obtenir un renversement par couple de transfert de spin sans assistance
par champ ou assistance thermique. En effet, a température ambiante le champ coercitif
est de l'ordre de 1400 Oe, et le décalage du cycle dit au couple de transfert de spin
est donc au moins trois fois plus petit. Cependant, en ajoutant l'effet du chauffage il
devient possible d’écrire par couple de transfert de spin cette jonction. La figure 6.11
présente les cycles d’hystérésis moyennés sur 100 cycles et normalisés, obtenus avec des
impulsions de 30 ns et d’amplitude de £1,1 V, +1,15 V et +1,2 V. Les cycles effectués
sous tension d’amplitudes égales mais de signes opposés sont décalés 1'un de 'autre a
cause du couple de transfert de spin. Sur cette figure, trois zones sont représentées. En
zone nommée I et symbolisée par un rectangle vert foncé, le sens du courant détermine
totalement 1’état stable du systéme. En zone nommeée II et symbolisée par un rectangle
vert claire, la probabilité de retournement par couple de transfert de spin est de 1, mais
une impulsion de courant dans le sens qui favorise 1’état initial peut retourner la couche
de stockage par effet d’activation thermique. Dans une cellule mémoire MRAM, cela
veut dire que pour écrire un état il faut connaitre I’état initial du systéme par une lec-
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FIGURE 6.10 — Evolution de la valeur absolue des champs de retournement auxquels le
champ de couplage dipolaire a tension nulle a été retranché en fonction de la tension
des impulsions de 30 ns appliquées.

ture de résistance pour savoir s’il est nécessaire de changer I’état du point mémoire. Sans
cette lecture préalable, I’application d’'une impulsion peut induire une écriture parasite
de I'état opposé a celui qui désire étre écrit. Enfin, la zone nommée III et symbolisée
par un rectangle violet est la zone dans laquelle I'état est totalement déterminé par le
sens du champ magnétique appliqué. Dans les autres zones, I’écriture ne peut étre faite
de facon déterministe.

Seules les impulsions de 1,15 V permettent d’obtenir un retournement totalement déter-
miné par le sens du courant. A plus forte tension, le couple de transfert de spin semble
moins efficace. Ce phénomeéne est vraisemblablement di & un effet purement thermique :
lorsque I'impulsion de courant est coupée, 'effet du couple de transfert de spin est tout
de suite éteint, alors que la jonction met un certain temps a refroidir. Si ce refroidisse-
ment est trop lent, l'aimantation retombe dans le plan avant de retrouver son anisotropie
perpendiculaire, et il est alors nécessaire d’ajouter en plus un champ magnétique pour
écrire la jonction de facon déterministe. Pour contrer cet effet néfaste, il conviendrait
d’étudier 'influence de la forme de I'impulsion de tension. En particulier, une descente
plus lente du courant permettrait de moduler I'effet du chauffage proportionnel au carré
du courant et I'effet du couple de transfert de spin qui est lui proportionnel au courant.
La densité de courant associée & une écriture a 1,15 V est de 4,6 10° A.cm™2, ce qui est
de l'ordre de grandeur des meilleurs systémes présentés dans la littérature. Méme si les
densités de courant sont comparables, il convient de garder a l’esprit plusieurs choses :
- Cette structure est bien plus stable & température ambiante que les structures Ta/-
CoFeB/MgO habituellement utilisés : dans cet exemple, I'énergie de barriére vaut 162 kT
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FIGURE 6.11 — Cycles d’hystérésis obtenus sous impulsions de 30 ns & 1,1 V (en haut),
1,15 V (au milieu) et 1,2 V (en bas), avec une tension positive (en noir) ou négative
(en rouge). Chaque cycle représente la moyenne de 100 cycles individuels. La zone I
(rectangle vert foncé) représente la zone pour laquelle la direction de 'aimantation de
la couche libre est entiérement déterminée par le sens du courant, la zone II (rectangles
verts clairs) celle pour laquelle la probabilité d’écriture par couple de transfert de spin
est de 1 mais ou l'application d’une impulsion de courant dans le sens favorisant 1’état
initial pour engendrer une écriture parasite, et la zone III celle ou I’état de la jonction
est entiérement déterminé par le sens du champ magnétique (rectangles violets).

pour ce pilier de 110 nm. Pour un pilier de 40 nm de diamétre, cela correspond a 73 kgT,
a comparer aux 43 kT obtenus par Ikeda et al.[21].
- ’amortissement de Gilbert est vraisemblablement bien plus important quand des mul-
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ticouches (Co/Pd) sont utilisées. L’amortissement mesuré par Sajitha et al.|16] dans la
structure CoFeB;/(Pd;/Cop3)¢ est de 0,15 alors que celui des structures Ta/CoFeB /-
MgO utilisée par Ikeda et al.[21] est seulement de 0,013, soit un ordre de grandeur plus
faible.

- L’effet du couple de transfert de spin sera vraisemblablement bien plus efficace si la
magnétorésistance tunnel était augmentée, la fonction g(6) étant reliée a ce paramétre.
- Laimantation a saturation de la couche libre est de 1200(£50) emu.cm ™3, alors qu’elle
n’est que de 900 emu.cm™® au maximum pour du CoFeB|22].

D’aprés les équations 1.18 et 1.19, sans effet d’assistance thermique et en négligeant la
différence en polarisation en spin des différents systémes (qui doit pourtant étre impor-
tante), le courant critique de commutation de 'électrode présentée dans cette section
nécessiterait un courant critique 25 fois supérieur au systéme Ta/CoFeB/MgO, ce qui
n’est pas le cas. Une comparaison succincte avec les systémes présentés dans la littéra-
ture est présentée dans le tableau 6.1.

A
Réf. matériau {g ((i?l,ngs)) (300K, (AjirézA’Q) ’I(‘l(;/[;% @
) d=40nm) ' ¢
[17] CoFeB/TbFeCo 4,9 106 10 49 10% 10 ?
[21] MgO/CoFeB/Ta 3,8 106 43 9 10* 120 | 0,013
[22] Ta/CoFeB/MgO 2,8 106 20 14 10% 43 0,04
Ce travail | CoFeB/(Pd/Co) 4,6 108 73 6 10* 10 0,15

TABLE 6.1 — Résumé des différentes performances obtenues par différentes équipes sur
I’écriture par couple de transfert de spin de jonctions tunnel a aimantation perpen-
diculaire en terme de stabilit¢ A = Eg/kgT, de densité de courant critique Jg, de
courant critique normalisé par 1'énergie de barriére Jo/A, de magnétorésistance tunnel
et d’amortissement de Gilbert a.

Les valeurs obtenues dans ce tableau sont en général extrapolées a partir des valeurs
présentées dans les articles. En particulier, la stabilité A = Fg/kgT d’un point mémoire
de 40 nm sont extrapolées des valeurs d’anisotropies mesurées sur un pilier plus large,
sauf pour la référence [21]. De méme, le courant critique pour une impulsion de 30 ns
est déduite de valeur obtenues & un temps différent par la relation|23, 24] :

Jo = Jeo (1 - %ln(ti fo)) (6.15)

ou t; est la durée d’impulsion et Jgq le courant critique extrapolé a 0 s.
Le tableau 6.1 montre que malgré tous les problémes décrits précédemment, la méthode
d’écriture faisant I'objet de cette thése est particuliérement efficace, car c’est elle qui
posséde le meilleur facteur de mérite Jo/A(300K). L’assistance thermique est donc une
voie particulierement attrayante pour la fabrication de dispositifs a faible consommation
électrique. Pour une cellule mémoire MRAM, il conviendrait d’optimiser la résistance
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de I'empilement pour diminuer la consommation : la résistance doit étre un compromis
entre 'effet du chauffage et celui du couple de transfert de spin. Il faudrait également
optimiser ’électrode de référence de telle sorte a ce qu’elle ne rayonne aucun champ a la
température d’écriture. Enfin, I'insertion de barriéres thermiques optimisées permettrait
de réduire la consommation, mais pourrait poser probléme du point de vue du temps
de refroidissement de la jonction.

6.4.3 L’effet du chauffage avec une électrode de référence CoTb

Les jonctions utilisant une électrode de référence de CoTb présentent des magnéto-
résistances bien plus élevées que les jonctions présentées ici. Cependant, ces jonctions
ne sont pas adaptées a I'écriture assistée thermiquement. En effet, bien que le couplage
dipolaire soit relativement faible dans ces structures a température ambiante (champ de
couplage inférieure a 100 Oe), il augmente lors du passage d'un courant de chauffage.
Dans les structures testées avec une électrode a basculement d’anisotropie a 150°C et
une électrode de référence CoTh, I'application d'une impulsion de courant ne permet
d’écrire que I’état paralléle, indépendamment du champ appliqué ou du sens du courant.
Les champs rayonnés par 1’électrode de référence lorsque la température de la jonction
augmente sont trop importants pour que le couple de transfert de spin puisse contrer
le couplage dipolaire. Les électrodes de référence CoTh ne sont donc pas adaptées a
I’écriture avec assistance thermique, mais sont efficaces si cette assistance n’est pas né-
cessaire. Nistor présente dans sa thése|25| des résultats de commutations par couple de
transfert de spin de jonctions possédant de telles électrodes de référence et une couche
libre Ta/CoFeB/MgO pour lesquelles le chauffage est négligeable a la tension d’écriture.

6.5 Conclusion

Dans ce chapitre, la stabilité de jonctions de taille nanométrique a été étudiée. La dif-
ficulté de cette étude réside dans le fait que le modéle de variation de la barriére d’énergie
en fonction du champ appliqué n’est pas exactement connu. Selon le modéle utilisé, la
hauteur de barriére obtenue varie significativement. La mesure du champ d’anisotropie
dépend quant a elle relativement peu du modele utilisé (variations de 'ordre de 10%)
et permet d’obtenir une indication plus fiable de ’anisotropie des piliers. Il est clair
cependant que la commutation de la couche libre s’effectue par le renversement d’un
volume magnétique de diameétre inférieur & 100 nm puis propagation, et que la gravure
de la jonction diminue I’anisotropie des couches magnétiques. L’optimisation du procédé
de fabrication des jonctions devrait permettre d’éviter ce probléme.

L’efficacité de 'assistance thermique a ensuite été démontrée, que ce soit pour ’écriture
par champ ou par couple de transfert de spin. Pour cette derniére, la densité de courant
utilisée est plus faible comparée a des systémes étudiés dans la littérature ayant une
stabilité thermique équivalente, alors que I'amortissement de Gilbert est plus fort. De
nombreuses améliorations pouvant étre faites a ce niveau. Le potentiel de cette méthode
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d’écriture est donc encore loin d’étre pleinement exploité. De plus, 'optimisation de la
résistance de la barriére, de la forme de 'impulsion électrique ou 'ajout de barriéres
thermiques optimisées devrait permettre une diminution de la consommation d’écriture.
L’amélioration de la magnétorésistance tunnel et de la structure de 1’électrode de réfé-
rence seront également des points essentiels pour utiliser ce systéme comme base dans
les futures mémoires MRAM.
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Conclusion et perspectives

Ces travaux de these s’inscrivent dans le contexte du stockage de 'information au

moyen de mémoires magnétorésistives a acces direct. L’augmentation de la densité de
stockage des données passe par la réduction de la taille latérale des points mémoires.
Cette réduction ne doit pas se faire au détriment de la rétention de I'information. Ceci
nécessite une augmentation de l'anisotropie des matériaux utilisés pour compenser la
perte de volume. Les matériaux a aimantation perpendiculaire sont idéaux de ce point
de vue. Cependant, cette augmentation d’anisotropie va nécessiter également une aug-
mentation de 1’énergie nécessaire a ’écriture d’un point mémoire. Pour contourner ce
probléme, une approche originale a été proposée par le laboratoire SPINTEC et est
développée dans cette thése. Elle consiste a utiliser une assistance thermique lors de
I’écriture. Il est alors possible d’obtenir des cellules mémoires présentant a la fois une
forte stabilité thermique sur la gamme de température de fonctionnement, et une faible
consommation a la température d’écriture.
Pour réaliser un tel dispositif, plusieurs étapes clés ont été abordées dans cette thése. En
premier lieu, il a été nécessaire de développer et d’optimiser des matériaux présentant
une forte anisotropie perpendiculaire. Ces matériaux sont les multicouches (Co/Pt) et
(Co/Pd) et les alliages ferrimagnétiques ThCo. Ensuite, il a été nécessaire d’adapter
ces matériaux afin d’obtenir des jonctions tunnel magnétiques possédant des caractéris-
tiques électriques convenables. L’étude de la variation de I’anisotropie en fonction de la
température a été une étape importante pour la fabrication d’électrodes dites "a bascu-
lement d’anisotropie", caractéristique essentielle pour ’écriture assistée thermiquement.
Enfin, la validité du concept a été démontrée dans le dernier chapitre.

L’étude des multicouches (Co/Pt) et (Co/Pd) a été 'occasion d’approfondir la
connaissance de ces systémes. En particulier, il a été démontré que 'interface inférieure
apportait une anisotropie un ordre de grandeur supérieur a celle apportée par l'interface
supérieure. L’interdiffusion apparaissant a cette interface peut dégrader I’anisotropie de
couches magnétiques lorsque celles-ci sont d’épaisseur inférieure & 1 nm. Cette interdif-
fusion peut étre bloquée par I'insertion d’une fine couche d’un matériau immiscible avec
le cobalt comme le cuivre. Il a également été démontré que les multicouches (Co/Pd)
présentaient une stabilité au recuit et une anisotropie effective plus importe que les sys-
téemes utilisant du platine.

Le développement de multicouches (Co/Th) a permis d’obtenir des couches trés dures
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magnétiquement (champs coercitifs supérieurs a 15000 Oe). Les caractéristiques de tels
matériaux sont trés sensibles a la composition, a 1’épaisseur et au traitement thermique
subit. Leur optimisation doit se faire en prenant en compte tous ces parameétres.

La fabrication de jonctions tunnel magnétiques a partir des matériaux cités pré-
cédemment n’est pas aussi évidente qu’elle y parait de prime abord. En effet, de nom-
breuses contraintes sont imposées pour obtenir une forte magnétorésistance et une faible
résistivité. Un des problémes rencontrés est le désaccord structural entre les multicouches
(Co/Pt) ou (Co/Pd) et la barriére tunnel. Ce probléme peut étre résolu en insérant une
fine couche d’un matériau amorphe tel le tantale entre 1’électrode de CoFeB et la multi-
couche pour réaliser une transition cristallographique tout en gardant un fort couplage
magnétique. Dans le dispositif final qui posséde des dimensions nanométriques, le cou-
plage dipolaire entre électrodes peut poser un probléme important, en particulier parce
que les deux états du systéme ne présenteront pas la méme stabilité. L’utilisation de
structures antiferromagnétiques synthétiques ou d’alliages ferrimagnétiques a faible ai-
mantation permet de résoudre ce probléme.

Le controle de la variation de I'anisotropie en fonction de la température est un en-

jeu majeur pour le concept faisant 'objet de cette thése. Les lois théoriques développées
dans le passé ne peuvent s’appliquer dans notre cas, ce qui est préjudiciable pour le
développement des électrodes & basculement d’anisotropie. Bien que la loi gouvernant la
variation d’anisotropie en température ne soit pas connue, la connaissance de variables
de cette loi permet tout de méme d’ajuster la température de basculement d’anisotro-
pie par tatonnement. La loi d’évolution de I’anisotropie avec la température mériterait
d’étre étudiée plus en profondeur a la fois théoriquement et expérimentalement, ce qui
permettrait de modéliser le systéme.
Le dernier chapitre a été 'occasion d’étudier les propriétés magnétiques et électriques
de jonctions de taille nanométrique. Il a en particulier été démontré que la commutation
de 'aimantation de la couche libre se faisait par renversement d’'un volume magnétique
inférieur au volume physique de la cellule. La stabilité thermique de cette couche a pu
étre estimée a partir de la probabilité de renversement de l'aimantation sous champ.
Enfin, 'intérét de 'assistance thermique a été démontré, que ce soit pour une écri-
ture par champ magnétique ou par couple de transfert de spin. Dans ce dernier cas,
la consommation est inférieure aux systémes présentés dans la littérature, alors que la
structure pourrait encore étre optimisée sur de nombreux points. Le potentiel de la mé-
thode d’écriture présentée dans ce manuscrit est encore loin d’étre totalement exploité,
mais montre pourtant déja sa supériorité comparé aux méthodes classiques d’écriture
par couple de transfert de spin.

Bien que cette méthode d’écriture permette une réduction de la consommation d’écri-
ture, de nombreuses améliorations restent a accomplir pour que ce genre de systéme ait
un avenir industriel. Tout d’abord, les applications MRAM nécessitent une magnéto-
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résistance tunnel d’au moins 100% pour que les deux niveaux de résistances puissent
étre discriminés aisément. Ce probléme devrait étre résolu en optimisant les matériaux
déposés, d’autres équipes ayant obtenu des signaux magnétorésistifs supérieurs a 100%
dans des structures similaires a celle présentée dans ce manuscrit. Ensuite, il sera né-
cessaire d’obtenir des caractéristiques reproductibles entre les différentes jonctions, que
ce soit en termes de stabilité, de tension d’écriture, de signal magnétorésistif, de ten-
sion de claquage, etc. Enfin, le systéme a écriture par basculement d’anisotropie ne sera
viable que si ses performances compensent le cotit de fabrication plus élevé par rapport
aux jonctions Ta/CoFeB/MgO/CoFeB/Ta actuellement en plein développement, ou al-
ternativement si le palladium actuellement utilisé est remplacé par un matériau moins
onéreux, de l'ordre du prix du tantale. Cependant, malgré ces difficultés, les résultats
présentés dans cette thése ouvrent la voie au développement de nouveaux matériaux
fonctionnels permettant d’améliorer encore les performances des mémoires MRAM en
termes de capacité de stockage et de consommation.
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Annexe 1 : Fabrication des nanopiliers

La fabrication de nanopiliers est une étape essentielle pour les mesures effectuées dans
cette thése. J'ai réalisé ces nanopiliers a la Plateforme Technologique Amont (PTA) au
CEA. Les étapes de fabrications ont été développées par Ricardo Sousa, Laurent Vila
et Marie-Thérése Delaye. Voici le déroulement de la fabrication :

FIGURE 12 — Etape 1 : dépdt par pulvérisation cathodique de 1’électrode inférieure de
30 nm de CuN (en orange), puis de la jonction tunnel magnétique (en rouge) puis du
masque dur Als/Tay7o (respectivement en bleu et jaune).

PMMA

Ta

Al

MTJ
E inf.

FIGURE 13 — Etape 2 : dépot de résine positive PMMA a 2% (en bleu ciel), recuite a
180°C 5 minutes puis insolée par lithographie électronique pour définir des piliers de
diameétre variant de 50 a 1000 nm. Cette résine est ensuite développée avec du MIBK

dilué pendant 45 s.
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FIGURE 14 — Etape 3 : dépot de 20 nm de platine (en rose) par évaporation.
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FIGURE 15 — Etape 4 : délaquage de la résine restante dans un bain d’acétone et ultra-
sons. Seul le platine s’étant déposé dans les trous laissés dans la résine précédemment
reste sur la plaque.
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FIGURE 16 — Etape 5 : gravure réactive ionique du masque dur de tantale. Les parties
recouvertes de platine ne sont pas attaquées.
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FIGURE 17 — Etape 6 : gravure par faisceau d’ion des piliers de la jonction tunnel
magnétique. Le plasma a une puissance de 250 W, la gravure se fait sous angle a 45°, le
porte substrat étant mis en rotation. La base du pilier obtenu a une forme conique.
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FIGURE 18 — Etape 7 : dépot de résine positive AZ1512HS (rose clair) recuite a 100°C
1 minute 30 s, puis lithographie optique permettant de définir 1’électrode inférieure,
puis développement a I’AZ développeur, et enfin recuit de la résine restante 2 minutes
a 120°C.
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FIGURE 19 — Etape 8 : gravure par faisceau d’ion de 1'électrode inférieure jusqu’au
substrat de silicium. La partie recouverte de résine est protégée de la gravure par la
résine. Cette résine résiduelle est ensuite retirée par une gravure ionique réactive en
plasma d’oxygéne et un bain d’acétone et ultrasons.
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FIGURE 20 — Etape 9 : dépot de 400 nm du polymére planarisant et isolant Accuflo
(vert clair). Ce polymére va servir a isoler I’électrode supérieure et 1’électrode inférieure.
Il est déposé sur un promoteur d’adhérence, puis recuit a 250°C 10 minutes.
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FIGURE 21 — Etape 10 : dépot de résine positive AZ1512HS (rose clair) recuite a 100°C
1 minute 30 s, puis lithographie optique permettant de définir une zone d’isolation autour
du pilier, puis développement & I’AZ développeur.
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FIGURE 22 — Etape 11 : gravure ionique réactive en plasma d’oxygene du polymeére
isolant, puis délaquage de la résine résiduelle dans un bain d’acétone et ultrasons.
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FIGURE 23 — Etape 12 : Amincissement par gravure ionique réactive en plasma d’oxygéne
de 'accuflo & une épaisseur de 90 a 130 nm pour faire sortir le pilier de tantale.
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FIGURE 24 — Etape 13 : dépot de résine positive AZ1512HS (rose clair) recuite a 100°C
1 minute 30 s, puis lithographie optique permettant de définir 1’électrode supérieure,
puis développement a I’AZ développeur.
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FIGURE 25 — Etape 14 : dépot de 'électrode supérieure Cr/Al par évaporation.
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FIGURE 26 — Etape 15 : délaquage de la résine résiduelle dans un bain d’acétone et
ultrasons.
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FIGURE 27 — Vue au microscope optique des puces de test. Il y a 5 jonctions par puce.
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Annexe 2 : Conversion des unités cgs

en unités SI

grandeur physique symbole C.G.S. S.I
champ magnétique H 1 Oe 103 Am~!
induction magnétique B 1G 1074T
aimantation M 1 emu.cm ™3 103 Am~!
moment magnétique “w 1 emu 1073 A.m?
énergie volumique Ky 1 erg.cm™3 10~ Jm—3
énergie surfacique Kg 1 erg.cm™2 1073 J.m—2
énergie d’échange A 1 erg.cm™ 1! 105 Jom~—1!
énergie E 1 erg 10=7J
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Résumé

Dans le cadre de 'augmentation de la densité de stockage des mémoires magnétorésis-
tives & accés direct (MRAM), les matériaux & anisotropie magnétique perpendiculaire
sont particuliérement intéressants car ils possédent une trés forte anisotropie. Cependant,
cette augmentation d’anisotropie induit également un accroissement de la consomma-
tion d’écriture. Un nouveau concept d’écriture assistée thermiquement a été proposé
par le laboratoire SPINTEC. Le principe est de concevoir une structure trés stable a
température ambiante, mais qui perd son anisotropie lorsqu’elle est chauffée, facilitant
ainsi ’écriture. Le but de cette thése est de valider expérimentalement ce concept.

Les premiers chapitres sont consacrés a ’optimisation des matériaux a anisotropie per-
pendiculaire que sont les multicouches (Co/Pt), (Co/Pd) et (Co/Th). Leur intégration
dans une jonction tunnel magnétique est ensuite présentée. L’évolution de ’anisotropie
en température, paramétre crucial au bon fonctionnement de 'assistance thermique,
a également été étudiée. Enfin, il est démontré que l'écriture thermiquement assistée
est particuliérement efficace : les structures développées présentent une consommation
d’écriture réduite par rapport aux structures classiques et une forte stabilité a tempé-
rature ambiante.

Mots clés : électronique de spin, jonction tunnel magnétique, anisotropie magnétique
perpendiculaire, MRAM, couple de transfert de spin, retournement assistée thermique-
ment.

Abstract

In order to increase the storage density of magnetoresistive random access memories
(MRAM), magnetic materials with perpendicular anisotropy are very appealing thanks
to high anisotropy. However, the enhancement of anisotropy induces an increase of wri-
ting consumption as well. A new thermally assisted switching concept has been proposed
baboratory. The principle is to design a highly stable structure at stand-by
temperature which loses its anisotropy when heated, making thus the switching easier.
The aim of this thesis is to validate experimentally this concept.

The first chapters describe the optimisation of out-of-plane magnetic materials such
as (Co/Pt), (Co/Pd) and (Co/Tb) multilayers. Their integration in magnetic tunnel
junctions is then presented. The evolution of anisotropy with temperature is a critical
parameter for thermally assisted writing and has been therefore studied. Finally, the
efficiency of this thermally assisted writing is demonstrated : the developed structures
present a reduced consumption compared to standard structures and high stability at
room temperature.

Keywords : spintronics, magnetic tunnel junction, perpendicular magnetic aniso-
tropy, MRAM, spin transfer torque, thermally assisted switching.
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