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I ntroduction générale

La spintronique (ou éectronique de spin) est un sujet en plein développement a travers
le monde. Alors que I’ éectronique classique est basée sur le contréle de courants de charge,
I’ & ectronique de spin manipule des courants de spin en exploitant I'influence du spin sur le
transport éectronique dans des nanostructures magnétiques associant matériaux magnétiques
et non-magnétiques.

Le caractéere «nano» des structures est imposé par les longueurs d’ échelle en jeu, ce qui
explique que le développement de la spintronique a éé intimement lié au progres des
nanotechnologies. La premiere manifestation d'effet de spintronique a éé la
magnétoreési stance géante ou GMR, découverte en 1988. Dans des multicouches aternant un
métal magnétique et un métal non magnétique, un changement de résistance important est
observé lorsgque les aimantations des couches magnétiques successives basculent d'un état
antiparallele en champ nul a un éat paraléle aigné en champ appliqué. Des structures
artificielles  plus complexes, appelées vannes de spin, permettent un effet de
magnétorési stance géante dans des champs tres faibles.

Aujourd hui, la quasi-totalité de la production des tétes de lecture / écriture pour disques
durs (1 milliard de tétes par an) est constituée de tétes a GMR. Les applications comme
capteurs de champ pour |’ automobile et |” aéronautique sont également en plein essor.

Un effet de magnétorésistance semblable ala GMR, appel é magnétorésistance tunnel ou
TMR, est observé dans des jonctions tunnel (métal ferromagnétique/isolant/métal
ferromagnétique). On observe aussi une variation importante de la résistance lorsque les
directions relatives des aimantations des couches ferromagnétiques varient. La forte variation
de magnétorésistance et |I'impédance éevée (de 0.1 a 100kQ) ont conduit au développement
de mémoires a acces a éatoire non volatiles (MRAM — Magnetic Random Access Memories)

Paradoxalement, alors que des applications doivent apparaitre bientét sur le marché, les
mécanismes physiques en jeu dans la TMR sont encore loin d’ ére bien compris. |l apparait
maintenant que la TMR dépend non seulement de la polarisation en spin du ferromagnétique
mais aussi de la structure électronique de I'isolant et surtout du caractere des liaisons
électroniques al’interface métal/isol ant.

Il est probable que des TMR plus élevées pourront étre obtenues avec d’ autres isolants
que I'alumine qui est essentiellement utilisée jusqu’a présent. Egalement, un autre enjeu
important est la recherche de matériaux ferromagnétiques demi-métalliques (C est-a-dire
métalliques pour une direction de spin et isolants pour |’ autre) pour lesquels on peut attendre
une polarisation proche de 100 %.
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Un gros effort de recherche en électronique de spin est déployé actuellement pour
intégrer des matériaux magnétiques, des semi-conducteurs et des nanotubes de carbone dans
une méme hétérostructure, dite «hybride». L’objectif technologique est d obtenir des
composants d éectronique de spin combinant des fonctions de stockage permanent
d’'information, de traitement logique et de communication sur une méme puce
(microprocesseur reprogrammable par exemple). Une autre voie est |’ élaboration de semi-
conducteurs ferromagnétiques dans lesguel s le courant est intrinsequement polarise en spin.

L’ intégration actuelle des semiconducteurs en spintronique implique nécessairement une
collaboration accrue entre communautés du magnétisme et des semiconducteurs. De fagon
plus générale, la spintronique a aussi besoin d’'une pluridisciplinarité chimie/physique pour le
dével oppement de procédés de fabrication. Dans le champ applicatif, des connexions avec les
domaines de labiologie et de la médecine ont également été ébauchées.

L’une des applications directes de la spintronique est la conception des mémoires
magnétiques a acces aéatoire (MRAM). Les premieres MRAM sont apparues il y a une
guinzaine d’ années. Leurs performances limitées les ont malheureusement cantonnées aux
applications tres spécifiques, telles que les applications spatiales ou militaires. L’ avancée
majeure en matiere de MRAM a été le développement des éléments a base de GMR. Le
signal magnétorésistif peut alors atteindre pres de 20%, mais |’ inconvénient majeur reste la
résistance trop faible de ce type de structure entiérement métallique (bien inférieure a celle de
I’éectronique CMOS). De plus le fait de connecter en série les cellules mémoires réduit
drastiquement le signal magnétorésistif. Les Jonctions Tunnel Magnétiques (JTM) sont de
bien meilleurs candidats pour la fabrication des MRAM car elles ont non seulement une tres
forte magnétorésistance et modulable en fonction de la nature des électrodes, mais aussi une
résistance consequente et modifiable en fonction de la nature de I'isolant (matériaux,
€paisseur,...). Cette derniere propriété permet I’ utilisation d’ une seule JTM en série avec un
transistor CMOS dans une cellule mémoire.

Les mémoires magnétiques présentent un certain nombre d'atouts, elles sont non-
volatiles, les temps d'écriture et de lecture sont courts (quel ques nanosecondes), le nombre de
cycle d'écriture et de lecture est illimité, la lecture est non destructive, et elles présentent une
tres faible sensibilité aux radiations. Les MRAM possédent donc les atouts combinés des
mémoires actuelles et affichent des performances bien supérieure pour certaines
caractéristiques (temps d'acces, insensibilité aux radiations). Ce type de mémoire apparait

donc comme une mémoire universdle.
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Une deuxiéme application de la spintronique, concerne les disgques durs. Le disque dur
est actuellement le moyen de stockage réinscriptible le plus utilisé dans le monde. 1l permet
de sauvegarder des données sur un disque métallique non amovible, ainsi que de leslire. C est
donc un support de stockage informatique compétitif de par I’ équilibre entre son faible colt et
larapidité d’ acces aux informations.

Récemment, |’ exploitation de la GMR est venue accroitre énormément les capacités de
stockage des disgques durs. La progression sest accentuée avec |'arrivée des tétes a
magnétorésistance puis confirmée avec la mise sur le marché des disques a téte de lecture
GMR. La GMR a donc permis d’ augmenter les capacités de stockage des ordinateurs et le
permet encore aujourd hui avec |’arrivée des variantes des tétes GMR appelées Advanced
GMR Heads.

Les avantages de la spintronique sont donc considérables. En effet, on gagne en
rapidité d’acces a I’information, en permanence de celle-ci, en taille des composants et en
consommeation d’ énergie.

Cependant, cette technique reste trop colteuse vu les technologies de fabrication des
nanomatériaux. Les industriels hésitent encore quant a sa mise en application et cela a des
répercussions néfastes sur les programmes de recherche.

Plusieurs approches expérimentales ont été adoptées afin de produire d’une fagon
observable I'effet GMR et |'effet TMR. On peut en effet insérer entre deux nanocouches
ferromagnétiques soit un matériau métallique, soit un isolant, soit un semi-conducteur, soit un
nanotube de carbone. Chacune des approches présente des avantages et des inconvénients.

L’objectif de notre travail est de mener une éude comparative de ces diverses
approches. En examinant et en mettant en lumiére les paramétres pertinents pour caractériser
de telles multi-structures, nous exploiterons les données expérimentales existant dans la
littérature afin de conclure quant a I’ efficacité de telle ou telle approche. En particulier, nous
identifierons I’ un des paramétres les plus importants a savoir, le temps de vie de spin dans le
nanomatériau, qui est en fait le parametre décisif pour adopter I’une ou I’ autre des structures
en fonction évidemment de son utilisation.

Notre travail se présente comme suit. Dans le premier chapitre, nous étudierons les
bases du transport de charge du au déplacement d’ électrons. Nous rappellerons les propriétés
des gaz d'éectrons libres de Fermi ainsi que les différents régimes de transport. Dans le
second chapitre, nous présenterons les bases du transport de spin dans les structures
magnétiques. Nous y abordons d’ abord les progres essentiels de |’ électronique de spin d’un

point de vue historique ainsi que les fondements de la spintronique. Nous nous intéresserons
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ensuite aux phénomenes essentiels de la spintronique a savoir, |’effet GMR et |’ effet TMR.
Nous commencerons par analyser un certain nombre de modéles concernant les jonctions
"’ ferromagnétique/métal/ ferromagnétique’’ afin de calculer la magnétorésistance qui, faut-il
le préciser, permet de décider si ce type de jonctions peut étre exploité dans la réalité comme
matériau de base pour la spintronique.

Dans le troisiéme chapitre, nous éudierons un autre type de jonctions ou le matériau
métallique est remplacé par un semiconducteur. Nous présenterons les résultats d'injection et
de détection de courants polarisés en spin dans les semiconducteurs. Nous montrerons en
particulier que la condition nécessaire pour pouvoir injecter des porteurs polarisés en spin
d’un métal ferromagnétique vers un semiconducteurs est d’ insérer une barriére tunnel.

Le quatriéme chapitre sera consacré al’ é&ude du transport de spin dans les nanotubes de
carbone. Puisgue ce genre de matériau est assez récent, nous définirons d’ abord |es nanotubes
de carbone, puis nous présenterons leurs propriétés. Nous discuterons en détail la nature du
transport de spin dans les nanotubes. Nous observerons que les mesures de magnétorésistance
et de temps de vie de spin durant le transport dans un contact ferromagnétique/nanotube de
carbone, sont largement en faveur de I’ utilisation de ce genre de jonctions.

Le chapitre cing sert a dresser un bilan sur les différents types de jonctions étudiées et
permet de comparer leurs efficacités respectives en se basant sur le temps de vie de spin et la
magnétorési stance.

Le dernier chapitre contient une conclusion et quelques perspectives et

recommandations.
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|.1 Introduction :

Nous pouvons expliquer un grand nombre de propriétés physiques importantes telles
gue la conductance, la conductivité, ..., des métaux, surtout les métaux simples, par le modéle
des éectrons libres. Dans ce modele, les électrons les moins liés aux atomes du métal se
déplacent librement dans tout le volume du métal et assurent la conduction. Dans cette

approximation on néglige les interactions entre les é ectrons de conduction et lesions.

|.2 Rappel despropriétés desgaz d’ éectronslibresde Fermi :

On appelle gaz d' électrons libres de Fermi, un gaz d’ électrons dans lequel on néglige
les interactions électron-ion ainsi que les interactions éectron-électron. Les électrons de

conduction sont libres de se déplacer n'importe ou dans le systeme.

|.2.1 Notionsfondamentales:

Espace des positions, espace configurationnd : c'est un espace engendré par les
rayons vecteursrt . Dans |’ espace configurationnel a 3 dimensions, un point est défini par ses
coordonnées cartésiennes (X, Y, 2).

Espace des moments, espace des quantités de mouvement : espace engendre par les

vecteurs quantité de mouvement p. Dans I’ espace des moments, un point est défini par ses

composantes caractéristiques p,, p,, p,dans|’espace p .

Espacek , espace des vecteurs d’onde k : dans I’espace k un point est défini par les
composantesk,, K, ,k, .

Etat fondamental : état de plus basse énergie (le plus stable). Pour un systeme de N
particules, cet état est construit en remplissant successivement les états les plus bas possibles,
jusgqu’ a ce que toutes les N particul es soient placées.

Niveau de Fermi: niveau d énergie éectronique quantifié dans un solide, dont la
probabilité d’ occupation pour un éectron, calculée par la statistique de Fermi-Dirac est Y.
Dans un systéme compose de fermions dans son état fondamental, c’est le niveau de plus
haute énergie occupé. Dans un métal, ¢’ est le niveau le plus élevé de la bande de conduction
occupé par les éectrons, son énergie est notéeE.. .

Energie de Fermi: E., énergie du niveau de Fermi, dans |’approximation des

électronslibres, ¢’ est la surface de la sphére de Fermi.

P _ ke
E-P X 11
F2m 2m (-
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Sphere de Fermi : volume de |’ espace des moments, occupé dans son état fondamental
par les électrons d’ un gaz de Fermi (électrons sans interaction).
Quantité de mouvement de Fermi: p. , I'impulsion de Fermi est la quantité de
mouvement la plus grande d’ une particule de masse m d’ un gaz de Fermi,
Pe =ik = [2ME. (1-2)
Vitesse de Fermi : v, vitesse des particules (électron) de masse m alasurface dela

sphere de Fermi :

Ve = Ak /m. (1.3)
Symbole Unité Dénomination
E. J Energie de Fermi
E - E _ n’ke Pe Kg.m/s Quantité de mouvement de Fermi
F2m  2m . _
ke m Vecteur d onde de Fermi
m Kg Masse de la particule
h Js Constante de Planck/2n

L onqueurs car actéristiques

L ongueur d'onde électroniquede Fermi :

Dans un systeme dégénéré de type métal, les niveaux éectroniques sont occupés jusgu'a
I'énergie de Fermi E . Les électrons responsables de la conduction ont une longueur d'onde
proche de la longueur d'onde de Fermi A. . Elle permet a elle seule de caractériser nombre de

propriétés d'un métal comme la densité électronique, la vitesse des électrons de conduction.

Nousavons: A. = i—ﬂ , donc
F

_ 2rth
T [2mE,

Libres parcours moyens élastique et inélastique

(1.4)

Les éectrons de conductions subissent des collisions sur leurs trajectoires. Les principales
causes sont :
- Les impuretés statiques: eles provoquent des collisions éastiques, sans perte d'énergie,

seule la direction de propagation est modifiée.
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- Les phonons : vibrations du réseau atomique activeées par la température, ils provoquent des
collisions inélastiques avec transfert d'énergie.

On définit pour ces différents types de collisions, deux temps caractéristiques 7€t ,
ainsi que des probabilité de collisions par unité de temps associées, Po-¢ €t Pegi- in
dt

T

7, . Temps de collision élastique tel queP,, ,(dt) = (1.5)

e

7, : Temps de collision inélastique tel queP,, ;,(dt) = ﬂ (1.6)
T

ol —in

Il sensuit la définition de deux longueurs caractéristiques du transport, le libre parcours
moyen éastiquel, , et le libre parcours moyen inélastiquel, . Ces deux longueurs représentent
la distance de parcourt d'un éectron entre deux collisons éastique ou inélastique
successiVes.

l, = Ve7, et |, = V1, (1.7)

Longueur de cohérencedephase L,

Lorsque 7, >z une nouvelle longueur "inélastique” plus pertinente est définie : la
longueur de cohérence de phasel, . En effet, selon cette condition, entre deux collisions

inélastiques le transport est diffusif, autrement dit les électrons se déplacent dans un chemin

aléatoire. Nous avons ainsi pendant le tempsz,, 7, /7, orientations aléatoires de longueur le.

Nous définissons dors L, dans une direction donnée de la maniere suivante :

L2 = H12(00s0))") = 5 velar, = D €

oot D= %vFleest le coefficient de diffusion électronique (voir annexel). (1.9)

Laquantité 12((cos()?)) est lavaleur moyenne de 12 dans une direction donnée.

Cette longueur définit la distance sur laquelle un éectron diffuse en gardant sa phase

électronique. Pour étre plus précis, les collisions inélastiques ne conservent pas la norme du

vecteur d'onde kK de I'édectron. La phase éectronique est ains perdue contrairement aux

collisions élastiques, lesquelles conservent la norme. Imaginons une interférence entre 2
ondes électroniques: vy, = A€“Met v, = A", La fonction d'onde globale s écrit

v =y, +y, et ladensité de probabilité devient :

w|” =|A|" +|A[" +2AA, cos(k X, — k,x,) (1.10)
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Le terme en cos(k,x; —k,X,) représente I'interférence entre les deux ondes et deépend de leur
différence de phase. Dans le cas de collisions éastiquesk, = k, =k, la phase au cours d'un
trajet est toujours définie, elle est fixée et est égale ak(x — x,) .

|.3 Transport éectronique:

Considérons un gaz unidimensionnel d’ électrons libres, obéissant a la théorie quantique
et au principe de Pauli. Un éectron de masse m est enfermé dans un segment de longueur L
par des barriéres infiniment hautes, lafonction d’ onde v, (x) = Ae* de I’ dlectron est solution
de I’ équation Schrodinger Hy = Ew , ou H est I’Hamiltonien. Dans le cas le plus simple ou

il 'y apas de confinement ce dernier s écrit :

H = i p’ (1.11)
2m

p étant la quantité de mouvement. En théorie quantique, p est représenté par :
d

= —ih— .12
p o (1.12)
ce qui donne
n* day
-— L=E .13
2m dxz nl//n ( )

ou E, est I'énergie de I'électron dans I’ orbitale n. Nous utilisons le terme d’ orbitale pour

représenter une solution de I’ équation d’ onde d’ un systéme a un seul éectron. Ce terme nous
permet de faire la distinction entre un état quantique exact d’un systeme de N électrons et un
état quantique approché construit en affectant les N électrons a N orbitales différentes, ou
chacune d' elle est une solution d’une éguation d' onde pour un électron. Ce modele d’ orbitales
n'est exact que s'il ny aaucune interaction entre les électrons.

Les conditions aux limites:
Y(0) =0 5y, (L) =0 (1.14)
imposées par les barrieres infinies sont satisfaites si la fonction d’ onde est sinusoidale avec

un nombre entier n de demi périodes entre O et L

v, = Asin(z—ﬂ xj Ay = 2L (1.15)
An n
ou A est une constante. Nous voyons que (1.15) est solution de (1.13), et I’ énergie S écrit :
2 2
E = h_(n_”j (1.16)
2m\ L
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Nous voulons placer N électrons sur le segment. D’ apres le principe d exclusion de Pauli,
deux éectrons ne peuvent pas avoir tous leurs nombres quantiques identiques. Chaque
orbitale peut étre occupée par un éectron au maximum. Dans un solide linéaire, les nombres
guantiques d'un éectron de conduction sont n et ms, ou n est un entier quelconque positif et

m = iE , Suivant |’ orientation du spin. Une paire d’ orbital es associée au hombre quantique n

peut recevoir deux éectrons de spin Opposés.
Soit ne le niveau rempli d énergie la plus élevée; nous commencons le remplissage par
le niveau le plus bas (n=1) et nous continuons a remplir les niveaux supérieurs jusgu’ a ce que

les N électrons aient été placés. La condition 2ne=N, détermine ng . Nous avons dans le

2 2 2 2
E. :h_(nF”j :h_(Mj _ (1.17)
2m\ L 2m\ 2L

E (k) =h3k? 2m

modeél e unidimensionnel :

E-

F

1=
-

Niveau de Fernu

Figurel.1: Niveau de Fermi.

De la méme fagon, on peut trouver |’énergie E, pour le cas d' un systéme a deux et trois

dimensions et calculer ainsi |’ énergie de Fermi [1].

|.3.1 Fonction de Distribution de Fermi Dirac :

L’ état fondamental est I’ état du systeme au zéro absolu. Qu'advient il si la température
augmente ? C’est un probléme classique en mécanique statistique élémentaire et sa solution
est donnée par la fonction de distribution de Fermi-Dirac. L’énergie cinétique du gaz
d’ électrons augmente quand la température augmente. La fonction de distribution de Fermi
Dirac donne la probabilité gu’une orbitale d’' énergie E soit occupée. Dans le cas d'un gaz

électronique idéal en équilibre thermique, elle s écrit:
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1

F(E) = eE-MTkT 1

(1.18)

ou u estlepotentiel chimique et k;la constante de Boltzmann.

Lo — 0% 1

0,E - LY .

0,6 .-".__I |
f(E) .

0,4 b ]

0o E e i

Ei{me\f)
Figure 1.2 : Evolution de la distribution de Fermi-Dirac pour OK, 100K et 300K (u =
50meV).

La quantité u est fonction de la température. Pour un probléme donné, u doit étre
choisi detelle fagon que le nombre total de particules dans le systéme soit N .
Au zéro absolu, u = E car lorsque T — 0, lafonction f (E) passe de fagon discontinue

de la valeur 1 (rempli) a la valeur O (vide) pour E = E; = . Pour des températuresT )0,
f(E)eﬁtégalea%quand E=pu.

Pour les énergies supérieures au niveau de Fermi, nous avonskE — u))k,T . Dans ce cas
I’exponentielle est le terme prépondérant dans le dénominateur de |'éguation (1.18).
Donc: f(E) = €“ ®/%Tqui n'est autre que la distribution de Boltzmann. A haute

température, le gaz d’ électrons devient donc classique.

|.3.2 Gazd’@lectronslibresatroisdimensions:

L’ équation de Schrodinger pour une particule libre dans |’ espace atrois dimensions est :

_th( - a_2+a_z}//k(r) = B, (r). (1.19)
m

—+
ox>  oy* oz
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Si les électrons sont emprisonnés dans un cube de coté L, lafonction d’ onde est celle de
I’ onde stationnaire :
w,(r) = Asin(zn,x/ L)sin(zn,y/L)sin(zn,z/ L) (1.20)

ou n,,n,,n, sont des entiers positifs.

Il est pratique d’introduire des fonctions d’ ondes qui satisfont aux conditions aux limites
périodiques. Nous imposons donc que les fonctions d’ onde soient périodiques en X, y, z avec

une pé&iodelL, donc:

y(x+Ly,2) =y(xy,2) (1.21)

et de méme pour les coordonnées y et z. Les fonctions d' onde satisfaisant a I’ équation de
Schrédinger pour une particule libre et & la condition de périodicité ont 1a forme d’ une onde
progressive :

y, (r) = "' (1.22)
acondition que les composantes de k vérifient :

kX:O;iZ—ﬂ;i4—ﬂ;i6—ﬂ (1.23)
L L L

" 2n N .
et de méme pour k et k,. Les composantes de k sont de la forme Tﬂ ou n est un entier

positif ou négatif. Les composantes de k sont les nombres quantiques du probléme, au méme
titre que le nombre quantique ms pour la direction du spin.

En substituant (1.22) dans (1.16) nous obtenons la valeur de I'énergie E, de I’ orbitale

correspondant au vecteur d’ onde k:
2 2

2 2
:;l—kz:;—(kf+ky2+kf):;l—%(nj+n§+nf) (1.24)
m m m

Dans I'éat fondamental d'un systéme de N éectrons libres, les orbitales occupées

k

peuvent étre représentées par des points intérieurs a une sphere de |’espace k. L’ énergie a la
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surface de la sphere est |’énergie de Fermi, les vecteurs d onde a la surface de Fermi ont
I’amplitude k- telle que :

72K?

E —
Foom

(1.25)

De (1.23) nous déduisons qu’il y a un seul vecteur d’ onde possible, c'est-a-dire un seul
triplet de nombres quantiques n,,n,,n, - pour I’ élément de volume (27 / L®) de I’ espace k. Par
conséquent dans la sphére de volume 47k? /31e nombre total d’ orbitales est :

3
24”kF/3— V=N (1.26)

‘(2r/L)?® 32 7

Figurel.3: L’ état fondamenta d’'un systéme aN électrons libres.

Dans|’ état fondamental d’un systéme de N électrons libres, les états occupés du systeme

21,2
remplissent une sphere de rayonk., ou E; = > F est I'énergie d’'un électron ayant un
m

vecteur d’ondek. . On peut alors facilement calculer k. :

k. = (3772)1’3(5) (1.27)

gui ne dépend que de la densité des particules et non de leur masse. En utilisant I’ équation

(1.25), nous avons :

7? ( 37°N 2

qui relie I’ énergie de Fermi a la concentration en électron N/V . La vitesse v, d' un électron a

lasurface de Fermi est :
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(hij h (37ZZNJ1/3
VF = —— | = —
m m

On peut alorsfacilement calculer N :

T 32| a2

Vv {ZmEF

jS/Z

Des valeurs dek., v. et E., calculées pour certains métaux, sont données dans le

(1.29)

(1.30)

tableau (1.1), on y trouvera aussi lavaleur de latempérature de Fermi T., égalea E; /k;. (La

quantité T. n'arien avoir avec latempérature du gaz d’ éectrons).

Concentration Vitesse de Température
) i Vecteur d’onde de Fermi _ 5 Energie de _
Métal | en éectrons N Fermi (en 10 _ de Fermi T
" (en10°cm™) 1 Fermi (eneV)
(en 10%%cm™) cm™) (en10°K)

Li 4,70 111 1,29 4,72 5,48
Na 2,65 0,92 1,07 3,23 3,75

K 1,40 0,75 0,86 2,12 2,46
Rb 1,15 0,70 0,81 1,85 2,15
Cs 0,91 0,64 0,75 1,58 1,83
Cu 8,45 1,36 1,57 7,00 8,12
Ag 5,85 1,20 1,39 5,48 6,36
Au 5,90 1,20 1,39 551 6,39
Be 24,2 1,93 2,23 14,14 16,41
Mg 8,60 1,37 1,58 7,13 8,27
Ca 4,60 1,11 1,28 4,68 5,43

Sr 3,65 1,02 1,18 3,95 4,58
Al 18,06 1,75 2,02 11,63 12,01
Pb 13,20 1,57 1,82 9,37 10,87
Sn 14,48 1,62 1,88 10,03 11,64

Tableau |.1 : Energies, températures, vecteurs d’ ondes, et vitesses de Fermi de plusieurs

métaux, calculés apartir de ladensité d’ électrons de conduction dans le modéle d’ électrons

libres.
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|.3.3 Densité d’ éats a champ nul :

La densité d'états intervient dans le calcul de nombreuses quantités physiques des
métaux. Elle est définie comme le nombre d’ états par unité de volume et d’ énergie, nous la
noteronsn(E) . Le calcul de cette densité de gaz d’ électrons libres nous aide dans |a suite pour
le cacul de la conductivité des métaux. A partir des relations précédentes, on peut
facilement calculer ladensité d’ états pour plusieurs dimensions (3D, 2D, 1D).

[.3.3.1 Densitéd’ états pour un systemea 1D :

Pour un systéme a une dimension (fil quantique), les électrons n’ont plus qu’un seul

degré de liberté puisqu’ils sont confinés dans les deux autres dimensions.

Ladensité n(E) s écrit comme: n(E) = 3—2 (1.32)
En utilisant I’ équation (1.25) on obtient:
n(E) = Y2M( L (1.32)
7h \/E

[.3.3.2 Densitéd’ é&ats pour un systémea 2D :

De la méme fagon, pour les puits quantiques a 2D, les électrons peuvent se déplacer
dans le plan des couches mais restent confinés dans la troisiéme dimension. Ils ont donc deux
degrés de liberté. On trouve facilement la densité d’ états comme :

n(E) = nTmZ (1.33)

gui ne dépend plus deE , ¢ est une caractéristique typique des systemes a deux dimensions.

|.3.3.3 Densité d’ éats pour un systemea 3D :

La densité d' é&ats n(E) pour un gaz d éectrons libres a trois dimensions représente le
nombre d états éectroniques (spin inclus) d énergie comprise entre E et E+dE. Ces états

2mE

correspondent & des vecteurs d’ onde k compris entre les sphéres de rayons: k = e

etk + dk = /@
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k

X

Surface de
Fermi d'énergie

ke Er

T Ty ky
12 (2mE \'*
L"équation (1.26) donne N:F( 7?2 j ce qui fournit :
T
L3 2m 3/2
)=o) VB .34
(E) 27[2( hzj (1.34)
I:’ﬂ_:l ..E[k;l . o
, .
[0 ]
kK k, - =
| niEs id)
ig, =
2, -
E.
=1 I E

(e (fi

k E,, E'F E

Figure |.4: Relation de dispersion E (k) et densité d’ é&ats n(E) correspondante, (a) et
(b) pour un gaz d’ électrons 3D, (c) et (d) pour un gaz 2D, (€) et (f) pour un gaz 1D.
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La dépendance de la densité d états en fonction de I’ énergie est différente selon la

dimensionnalité du systéme. A trois dimensions, elle varie comme vE , & deux dimensions

R . . . 1
elle est constante et a une dimension elle varie comme— [2].

JE
|.3.4 Effet du champ Electrique:
Dans un champ éectrique & la force exercée sur un éectron de charge —e est

F = —eZ de sorte que la seconde loi de Newton s écrit :

ook
dt dt

E-m _ef (1.35)

Figure 1.5 : Trandation de la sphere de Fermi de ok dans |’ espace des k sous!’action d’un

champ éectrique.

En présence de collisions, la sphére de Fermi (figure ci dessus) de I'espace k est
déplacée a vitesse constante sous |’ effet d’ un champ éectrigue constant. Nous obtenons :
k(t) — k(0) = —est/h (1.36)

Si le champ est appliqué al’instant t=0 au gaz d’ électrons, la sphére est déplacée et son
centreesten:

ok =t (1.37)
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A cause des collisions des éectrons avec les impuretés, les défauts du réseau et les
phonons, |a sphere déplacée peut étre maintenue stationnaire dans un champ éectrique. Si le
temps de lacollision est 7, le déplacement de |a sphére de Fermi en régime continu est donné
par (1.37).

En supposant que oE ((E. , on peut écrire dn = n(E;-)dE ainsi que est v=v, ;

n(E)

Figure 1.6 : Densité d’ états en fonction de I’ énergie.

Ladensité de courant électronique peut Secrire :

E=E;

j =—dnev. = —ev.n(E.)SE = —ean(E)j—E | ok

21,2 2
et comme E. = ke :>d—E ) :h—kF = hivg, on en déduit
2m dk 'EB+  m
j = —vien(E. )rdk (1.38)
Détermination de 5k:
Foee=P_ M o S
dt dt h
— ok =-ot=-F o (1.39)
h h
La densité de courant devient :
j = €vin(E)ze (1.40)

Remargue:
Seule la projection de vg sur I'axe x intervient, car les autres composantes sannulent. A deux

et trois dimensions, il faut moyenner sur les différentes orientations. Ce qui donne::
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(Ve c0s0)°dO = %vﬁ

—n N

)-

pour le cas d' un systéme a deux dimensions, et

(vé)

NI

(V. cosf cosep)’dode = évﬁ

3

Il
N‘:‘,'—.N\tl
— )y

N

pour un systeme atrois dimensions.

Figurel.7 : Laprojection dev. surl’axex.

Finalement, on obtient :

v 1 2.2 _

j = ée Ven(E; )te = o¢
La conductivité électrique a 3D s écrit donc

1
o= éezvﬁn(E)r

|.4 Théoriedes bandes:

(1.42)

(1.42)

(1.43)

(1.44)

Si les solutions de I'équation de Schrodinger sont écrites sous laformey, (r) = €“u, (r),

lafonction u,(r) doit satisfaire al’ équation différentielle.

{—h—z(—k2 + 2KV + V) +U(r) |u (r) = ., (r)
2m

(1.45)
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En général, cette équation a une infinité de solutions que I'on repére par un nombre
quantique supplémentaire n appelé indice de bandes. Les fonctions &, constituent la

structure de bandes.

E:aki

Ealk

Elk

Dans la théorie des bandes, on suppose que les édectrons n'interagissent pas entre eux.
Les états propres a N électrons sont aors obtenus en placant un éectron dans chaque état

guantique. A ce stade, il faut prendre en compte le spin des électrons. Chaque état quantique

est repéré par son énergief, , o =Toul. En l'absence de champ magnétique, et s le

nko !

systeéme aun centre d'inversion, &, =& | .

De facon générale, il existe des énergies ne correspondant a &£, _ pour aucune valeur

nko

de(nko) . Ces énergies forment des intervalles appel és bandes interdites.

Remarque : |'existence de bandes interdites n'est une réalité que pour les solides. En
présence d'une surface, il y a dautres solutions dont I'énergie tombe dans les bandes
interdites. 1l sagit de solutionstelles que :

w(r+R)=zy(r) (1.46)

ou z est un nombre complexe.

L'état fondamental d'un systéme a 3D est obtenu en remplissant les niveaux d'énergie en
partant du plus bas. Deux cas de figure peuvent se présenter :

1. Toutes les bandes sont soit complétement pleines, soit complétement vides.

Le premier état excité est séparé du fondamental par I'énergie A qui sépare la derniere
bande occupée de la premiére bande vide. Du coup il est impossible de mettre les électrons en

mouvement en appliquant une tension arbitrairement petite: le systéme est un isolant. Comme
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il y a 2N éats par bande, ceci n'est possible que s le nombre d'éectrons par maille
élémentaire est un entier pair.

2. Une ou plusieurs bandes sont partiellement remplies [6]. L'énergie du dernier état
occupé est |'énergie de Fermi. Dans ce cas, la séparation entre le dernier état occupé et le
premier éat vide tend vers 0 quandN — . Le systéme peut répondre a des excitations
infinitésimales. De tels systémes sont dits métaliques (ou conducteurs) ou bien
semicnducteurs. Cette classification est sans doute le plus grand succes de la théorie des
bandes. Avant cette théorie, I'existence de métaux et d'isolants était un grand mystere. De tres
nombreuses conségquences de cette théorie ont été vérifiées.

| .5 Différentsrégimes detransports:

Les considérations précédentes nous permettent maintenant de distinguer différents
régimes de transport (figure 1.8). Soit un conducteur plan de longueur L trés grande devant la
largeurW .

Si I'on considére le casL,))L , les électrons sont aors traités comme des particules

cohérentes, les phénomenes dinterférences modifiant fortement le transport dit alors

coherent. A I'inverse, dans le regime correspondant aL (L , que nous appellerons classique,

les électrons sont des particules purement classiques, al’image de boules de billard.

| .5.1Transport diffusif classique:

Danslecasoul (L, letransport s étudie principaement en terme de collisions inélastiques,

détruisant toute corrélation, et par conséguent indépendant de la forme du systeme. Les
propriétés macroscopiques d’'un tel systéme sont décrites par le modéle de Drude (voir plus
loin) [3].

| .5.2Transport balistigue:

Lorsque les dimensions du systeme sont inféerieures au libre parcours moyenL ) )L, W , le
transport est dit balistique, les électrons se déplacent librement dans la structure sans qu’ une
collision de quelgque sorte que ce soit, inélastique ou élastique, ne se produise, si ce N’ est sur
le bord de I’ échantillon. Les propriétés de transport sont essentiellement gouvernées par la

géométrie du systeme.
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| .5.3 Transport mésoscopique diffusif:

Enfin, on peut distinguer un cas intermediaire, pour lequel W(I _(L(L, , que nous nommerons

mésoscopique diffusif. La trgjectoire des électrons est un chemin aéatoire. Cependant, la
cohérence de phase est toujours conservée. Les effets d'interférences doivent étre encore pris
en compte. Ces corrections quantiques a la théorie classique rendent le systeme sensible a la

configuration précise des impuretés.

transport -
balistique transport diffusif
-4 -
Pep I, I, .
] | |
! ! | »
« A E—
régime mésoscoplque réglme
classique

Figure 1.8 : Longueurs caractéristiques et régimes de transport correspondants.

Ce schéma correspond au cas ou L)l , asuffisamment basse température, c'est-a-dire pour le

cas ou le transport est cohérent.

|.6 Modélede Drude:

Dans le modele de Drude [4], |es électrons participent de maniere égale ala conduction,

cequi est vrai si |I’on considére uniquement les électrons au voisinage du niveau de Fermi.
Dans le cas général du régime diffusif classique, les éectrons de conduction ont un

mouvement désordonné dans toutes les directions, gouverné par les nombreuses collisions

effectuées (avec lesimpuretés, les défauts du réseau, les phonons....).

L’ application d’un champ éectrique & se traduit par |’ acquisition d’une vitesse de dérivev,,

qui est la valeur moyenne des vitesses acquises apres chaque collision, a savoir

v, = —eer,/m, avecr, le temps de relaxation ou temps moyen entre deux collisions. On peut

aors definir lamobilité électronique i, parvy = —u € , SOit

p, = e (1.47)
m
Le courant correspondant a pour densité
jy = —en, (EV, = o0& (1.48)
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avec o la conductivité électrique. Cette derniére s exprime alors smplement dans le modéle
ne’r
m

deDrude. o =

(1.49)

|.6.1 Effet de champ magnétigue:

En présence d’ un champ magnétique, les électrons sont soumis a la force de Lorentz

F = —eZ A B. Ellemodifie o qui devient une quantité tensorielle. En résolvant les équations
de mouvement pour les vitesses, on trouve

o, (1 —a)CTeJ (1.50)

B 1+ (o.7.) \ 0T, 1

Qu

o = = eB :
ou o, estlaconductivite de Drudepour B=0, et o, =— est lapulsation cyclotron.
7

Larésistivité s écritp =6 d'ol:

= 1 1 — T,
o, \ @7, 1

|.7L a conductance, modéle de L andauer-Blttiker :

Le formalisme de Landauer-BUttiker permet de relier la conductivité d'un systéme ala
probabilité gu'un électron a de traverser le systéme, appelé communément le coefficient de
transmission. C'est une généraisation de la théorie développée pour décrire I'injection de

courant dans une jonction tunnel [5].

|.7.2Transport balistique:

Dans la section précédente nous avons vu que le transport diffusif est caractérisé par le
fait que I'éectron traverse le systeme en faisant beaucoup de collisions. Un systeme balistique
est quant a lui caractérisé par le fait que I'éectron ne subit aucune collision. Il traverse
balistiquement le conducteur sans dissiper d'énergie.
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|

-
m
=
=

Figure 1.9 : Schéma de principe d'un systéme balistique. Systeme unidimensionnel possédant

dans I'exemple, deux bandes de conductions donc deux canaux de conduction.

Considérons un systéme unidimensionnel caractérisé par N canaux de conductions (N bandes
de conduction électronique) et connecté a deux réservoirs d'éectrons macroscopiques : (figure
1.9) caractérisés par des potentiels chimiques g, et w1, telsque:
o~y =€V (1.52)
V éant latension de polarisation. Nous nous plagons a température nulle. En plus du fait que
les électrons ne subissent aucune collision, on considére des contacts sans réflexion [6]. Dans
le sens conducteur/réservoir les électrons ne sont pas réfléchis. Les électrons se propageant de
1 vers 2 rentrent dans le systéme avec le potentiel 1, , ne subissant pas de collisions, il traverse
le systeme avec la méme énergie donc conserve le potentiel . N'éant pas réfléchis a
I'interface conducteur/contact, on peut caractériser les éectrons se propageant de 1 vers 2 par
le potentiel 1. 1l en est de méme pour les électrons se propageant de 2 vers 1, ils sont
caractérisés par le potentiel 1, .
Comme décrit dans le transport classique, on observe une dissymétrie de la distribution

en énergie. Dansl'intervalle d'énergie Iy, My, UN COUrant est créé. Nous avons:
1

| =e j V(E)n(E)dE (1.53)
En tenant compte du spin et pour une di ?écti on de propagation :
N ok
n(gE)=—— .54
(E) = (1.54)
10E
V(E) = —— .55
(E) oK (1.55)
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_2eN 2e°N

(i — pp) =

| =220
h h

vV (1.56)

ou V est ladifférence de potentiel. La conductance G = \I/—s’ en déduit alors :

G=—= = NGO (I 57)

2
G, = 2% est le guantum de la conductance (1.58)

Nous obtenons la conductance d'un systéme unidimensionnel balistique. Les points a

noter sont :
- La conductance est indépendante de la longueur du systeme, la loi dOhm G = a% est

rompue.

- Elle dépend du nombre de canaux et évolue par palier. C'est un multiple entier de
2

G, = 2% — (12,9KQ) ™. (1.59)

Un systéme balistique se comporte comme un guide d'onde éectronique, les éectrons se

propagent a énergie constante selon un mode é ectronique donné.

|.7.2 Conductance d'un systéme désordonné:

Une barriere tunnel est caractérisée par un coefficient de transmission T qui permet de
définir sa conductance. La formulation de Landauer-Bttiker généralise ce principe a un
conducteur quelcongue. Comme nous |'avons vu, la conductance étant reliée au coefficient de
diffusion, elle peut étre reliée au coefficient de transmission du systéme.

Considérons le systeme suivant, (figure 1.10) deux réservoirs de potentiel y, et u, tels
quey, — u, =€V, reliés au systéme désordonné ayant N canaux de conduction et caractérisé

par le coefficient de transmission T.
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| I E )
= T -F |
1 ! e t—
| ] ' [ |
.I . _-_l |II II|
i 2 '

Figure1.10 : Schéma de principe pour un systéme désordonné.

En utilisant |’ équation (1.53) pour les canaux 1 (0(E(w,) et 2(0(E{w,), housavons:

l,= GTV(E)n(E)dE (1.60)
I, = erV(E)n(E)dE (1.61)
| =1* 1" =TI,-Tl, = eTTV(E)n(E)dE _ %T(ﬂl—uz)
Donc :
G- 2e2hNT .

La conductance est tout simplement proportionnelle au ceefficient de transmission du
systeme. L'expression précédente exprime la conductance a deux pointes du systeme global
(contact+zone désordonnée). Nous remarquons gque Nous pouvons écrire la résistance R de la
maniére suivante :

B é B ZeDN %: ZeCN ’ ZeDN 1TT (163)

Nous retrouvons un terme indépendant de la transmission. Il représente la résistance de

contact due au changement brusque du nombre de canaux. Le deuxiéme terme représente la

résistance intrinseque du systéme. En régime balistiqueT =1, ce qui nous permet de retrouver
I'expression trouvee précédemment.
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|.7.3 Transport incohérent :

Connaissant I'expression de la conductance, on montre gu'en régime incohérent [4], c'est

adire lorsque 7, ((z €t | (L, nousretrouvons laloi d'ohm d'apres laformulation de Landauer-

Bittiker. Ceci nous permet aussi de montrer la complémentarité avec le modéele de
Boltzmann. Considérons deux diffuseurs au sein du systeme caractérise par les coefficients de
transmission Ty, T, et deréflexion Ry, Ry telsque T =1—-R; et T, = 1 - Ry, Latransmission a

travers les deux diffuseurs sécrit aors[7]:

Tw =TL+TRRT, + TRRRRT, + oo (1.64)
T, =TLA+RR +R4R +........... R'R!) (1.65)

Donc
T = % (1.66)

Nous additionnons les différents chemins que peut emprunter I'éectron, c'est-a-dire les
multiples réflexions effectuées a travers les deux diffuseurs [7]. Nous obtenons une somme
géométrique de raison R;R,. Le coefficient Ty peut sécrire de la maniére suivante :

1-Ty _1-T, 1-T,
T T T,

toy

(1.67)

. 1-T _ -

L'expression 4 a donc une propriété additive. Or comme nous l'avons vu
auparavant, ce terme est proportionnd a la résistance intrinseque d'un diffuseur. Ceci veut
dire que la combinaison de deux diffuseurs en régime incohérent augmente la résistance de
facon linéaire comme |'on sattend a observer d'apres la loi d'Ohm. Nous avons donc pour M

diffuseurs ayant un coefficient de transmission T.

1-T, 1-T T

tot _ M =T, = - (1.68)
Tioy T M@A-T)+T
N : Lo
Posons L, = avec o =— nousavonsaors:T,, = . On trouve donc
a(@l-T) L L+L,
R= LZJrLZL (1.69)
2e°’N  2e"N L,
R=R +R, (1.70)

avec R, : larésistance classique et R; : larésistance de contact [7].
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|.7.4 Transport cohérent :

Dans le cas du transport cohérent, on a 7))z, etL )L et les interférences entre

trgjectoires doivent étre prises en compte. Considérons deux diffuseurs caractérisés par des
coefficients de transmission :

T =t eT, =t (1.72)

En régime cohérent nous devons combiner les amplitudes de probabilité t pour tenir

compte des phénomeénes de cohérence éectronique. Entre les diffuseurs, I'électron conservant

son vecteur d'onde, nous devons considérer le déphasage 6 qu'il acquiert entre les deux

diffuseurs [5]. Ce déphasage est a l'origine d'interférences constructives ou destructrices entre

les dlers et retours effectués par I'éectron entre les deux diffuseurs. Nous pouvons montrer
gue latransmission totale sécrit alors [8]:

T TT, _1+RR,-TT,

1-/RR,cos(6) + RR, T,

Larésistance intrinseque (sans tenir compte de R;) sécrit alors de la maniere suivante :

(1.72)

2e’N
h

Avec R, R, larésistance deréservoir a et b respectivement .

R=R +R,+2x RR, (1.73)

En régime cohérent la linéarité est brisee, la résistance de deux conducteurs n'est pas la
somme des deux résistances.

Cdculons la résistance d'un conducteur unidimensionnel (N=1) de dimension L. En
considérant qu'un petit élément AL obéit encore a laloi dOhm, nous avons (sans prendre en
compte larésistance de contact) [9] :

R(L+AL) = R(L) + % Ak 4 ore) 1AL
2e” L, 2e” L,
(1.74)
AR(L) h 1 2

= S L ER(L
AL 281, L, b

Cette équation différentielle a une solution R(L) de laforme::

4e Ly

En régime cohérent, plus le systéme est grand moins il conduit et ceci de maniere

R(L) = exp(éj -1 (1.75)

exponentielle. Les électrons ont tendance a se localiser a cause de la cohérence électronique

entrainant des phénomeénes d'interférences entre les trajectoires é ectroniques.
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Chapitrell L’ éectronique de spin ou Spintronique

1.1 Introduction :

L'éectronique de spin, ou "spintronique”, est une nouvelle thématique de recherche en
plein essor depuis la fin des années 80. Les premiéres structures éudiées dans ce domaine
sont constituées de multicouches métalliques ferromagnétiques, séparées soit par des isolants
"tunnel”, soit par des films métalliques non magnétiques. Leurs principes de fonctionnement
sont liés a une propriété des métaux ferromagnétiques relative au spin des électrons : ils
injectent ou collectent préférentiellement des porteurs dont le spin est polarisé suivant la
direction de leur moment magnétique. De tels dispositifs sont dga utilisés au niveau industriel
en tant que capteurs de champ magnétique pour tétes de lecture de disques durs, ou des
meémoires MRAM magnétiques.

Durant ces quatre derniéres années, des groupes travaillant dans le domaine des
composants a semiconducteurs se sont également intéressés aux propriétés du spin de
I'électron. En effet, des études récentes ont montré qu'il est envisageable d'agir sur le spin des
porteurs de charge et d'utiliser cette grandeur pour modifier les caractéristiques éectriques et

optiques des structures a semiconducteurs.

I1.2 Définition de spin :

Le spin est, en mécanique quantique, une observable un peu mystérieuse, qui n'a pas
d analogue classique bien précis contrairement a I'impulsion, au moment cinétique, a la
position... Et pourtant on S en fait souvent une idée en |’associant a un moment cinétique
intrinseque de la particule. Ainsi les éectrons qui ont un spin 1/2 et dont la projection sur une
direction arbitraire peut prendre les valeurs £1/2 sont souvent décrits comme des toupies
tournant dans un sens ou dans I’ autre. Le spin des éectrons intervient de facon prépondérante
dans tous les domaines de la physique : |’ expérience de Stern et Gerlach a été cruciale pour
élaborer la mécanique quantique ; les expériences de collisions, a trés hautes énergies,
d électrons polarisés ont confirmé les théories unifiant les interactions faibles et
électromagnétiques; la liaison chimique covalente se fait par association de deux spins
opposes. En physique du solide, le spin des électrons est al’ origine du magnétisme. En effet,
on associe au spin un moment magnétique élémentaire et, dans un solide magnétique,
I”aimantation provient de ce qu'il existe davantage de spins électroniques pointant dans une
direction que dans la direction opposée.
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1.3 Fondementsdela spintronique:

Les dispositifs qui utiliseraient le spin seront nécessairement petits, et nécessitent une
tres faible énergie pour leur maintien. Par ailleurs, la nature quantique du spin permet
d envisager des utilisations purement quantiques telles que les ordinateurs quantiques (cet
aspect est détaillé dans le mémoire de magister de A.Oumsallem [transport de spin dans les
nanomatériaux: application aux ordinateurs quantiques).

I1.3.1 Asymétrie de spin des porteurs du courant :

Dans un matériau non magnétique, qu’il soit métallique, isolant ou semi-conducteur, le
nombre d’ électrons de spin up et de spin down est le méme. Dans un matériau magnétique, ce
nombre est différent. C'est justement cette différence qui donne lieu a I’ apparition d’'un
moment magnétique macroscopique non nul. Dans les métaux magnétiques usuels (fer,
cobalt, nickel et leurs alliages), les électrons responsables du magnétisme sont ceux-la mémes
qui participent au transport électrique. L’ asymétrie de spin des porteurs est la premiere brique

de base de |a spintronique.

11.3.2 Approximation de Mott [10] :

Dans un métal, le mouvement des électrons est freiné par la diffusion due aux impuretés
du réseau, aux défauts (dislocations, joints de grains, ...) et aux excitations collectives
(phonons, magnons) : ¢’ est I’ origine de la résistance électrique. En premiére approximation,
lors des collisions et autres diffusions subies par les électrons, |a probabilité de diffusion avec
retournement du spin est négligeable. En d'autres termes, le spin des éectrons est, en
premiere approximation, conservé. On peut donc considérer que les électrons de spin up et de
spin down conduisent le courant en paralele: ¢’ est I’ approximation de Mott [10], deuxiéme

brique de base de la spintronique.

I1.3.3 Diffusion dépendant du spin :

Dans un métal magnétique, puisque le nombre d éectrons est différent pour les
électrons de spin up et de spin down, la probabilité de diffusion (qui est liée a la densité
d états) va étre différente selon que le spin des électrons conducteurs du courant est parallele
ou antiparalléle a I’'aimantation macroscopique locale. Cette propriété, appelée diffusion

dépendant du spin, est la troisiéme brique de base de la spintronique.
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11.3.4 Accumulation de spin :

Enfin, lorsque le courant est injecté d’un matériau magnétique vers un matériau non
magnétique, un désaccord apparait al’interface puisgue le nombre d’ électrons de spin up et de
spin down est différent dans le métal magnétique alors qu'il est identique dans le métal non
magnétique. |l apparait alors une zone tampon dans laguelle I'asymétrie de spin décroit
progressivement. Cependant puisque la probabilité de diffusion avec renversement du spin est
tres faible, la dimension de cette zone tampon, appelée longueur de diffusion de spin, est
importante. Cet effet d’accumulation de spin est la quatrieme brique de base de la

spintronique.

I1.4 Phénomeénesdela spintronique:
I1.4.1LaMagnétorésistance Géante (GMR) :

L’ effet GMR a éé mis en évidence expérimentalement en 1988 dans des empilements
de couches Fe/Cr. Il se manifeste par une variation de la résistivité électrique du systéme en
fonction des orientations des différentes aimantations de chague couche. Les premieres éudes

réalisées sur des systemes constitués de 50 bicouches Fe/Cr ont montré que la différence de

résistivité 22 entre la configuration ou les aimantations de toutes les couches sont alignées
p

paralélement et celle ou elles sont alignées antiparallelement pouvait atteindre jusqu’a 200 %

a 4 K. Dans les systemes actuels, |I'effet GMR peut atteindre jusgu’a 20 % a température

ambiante.

Cr Cr Cr

Fe Fe

Figurell.1 : Multicouches Fe/Cr, dans lesquelles existe un couplage antiferromagnétique

entre les couches de Fe (d représente I’ épai sseur des couches Cr).
Suivant |’ épaisseur de la couche séparatrice de Cr, il peut y avoir un couplage indirect,
ferromagnétique ou antiferromagnétique, entre les couches de Fe. Lorsque un couplage

antiferromagnétique est obtenu entre les couches magnétiques, |'application d'un champ
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magnétique provoque une diminution de la résistance éectrique (figure 11.2). Cette
diminution est suivie d'une saturation pour le champ Hs qui correspond au champ de
saturation de |'aimantation globale de I'échantillon (champ nécessaire pour vaincre le
couplage et aligner les aimantations de chaque couche). Lorsgue I’ épaisseur des couches de
Cr atteint 0,9 nm, une chute de la résistance de 50 % est observée lors de I’ application du
champ magnétique. L’ amplitude de cette variation (magnétorésistance) est bien supérieure a
celles mesurées, avant cette découverte, sur dautres systemes. C'est pourquoi cette

magnétorési stance a été qualifiée de géante.

(Fe 3nm/ Cr 1,8nm)3

(Fe 3nm/ Cr 1,2nm)s5

R/R (H

(Fe 3nm / Cr 0,9nm)q

3

| S—

34 wH. T

) f
0.5 - H
|

4 3 2 4 0 |

Figurell.2 : Variation de larésistivité électrique en fonction d’ un champ magnétique.

Pour des multicouches (Fe/Cr),, ou n représente le nombre de périodes de la
multicouche. L’ épaisseur d des couches de Cr varie de 0,9 nm a 1,8nm. Mesure effectuée avec
le courant appliqué dans le plan des couches (géométrie CIP : current into the plane) [11].

La chute de résistivité est corrélée a la réorientation des moments magnétiques lors de
I’ application du champ magnétique. En effet, du fait du couplage antiferromagnétique, les
moments magnétiques des couches de Fe passent d’ une configuration antiparalléle en champ
nul a une configuration paralléle en champ fort. Dans les couches magnétiques, la diffusion
des éectrons de conduction étant dépendante du spin la réorientation des moments
magnétiques provoque le changement de I'éat résistif de la structure. L’origine de la
magnétorésistance géante se trouve donc dans le mécanisme de conduction des électrons

dépendant du spin.
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Considérons une couche Cr/Fe, on applique le modéle a deux courants de conduction,
c'est-a-dire que le courant est transporté par 2 canaux indépendants d’éectrons : le canal
d électrons de spin up et le canal d’ électrons de spin down. Le mécanisme de conduction dans
la structure multicouche du type Cr/Fe/Cr/Fe, est schématisé sur la figure (11.3) pour une

configuration antiparallé e et pour une configuration paralléle.

Couches métalhiques séparatrices
non magnetigques

L—‘.o

- Pt Pl
e T 4 3 J P
“-.____‘ —_— -
-“"""t
na s
| __—
e ul o + O
_¢ . & # J'Gg_ll_:l = II{ Jl[ :

| R]

Couches magnétiques couplées
antiferromagnétiquement

Figure 11.3 : Mécanisme de conduction dans une structure multicouche périodique, et circuit

équivaent en configuration magnétique antiparalléle.

En configuration antiparallele, les deux canaux d’ électrons ont globalement les mémes

résistivités et la resistivité globale p,, de la structure dans cette configuration magnétique
peut se déduire al’aide d'un circuit équivalent. On aaors:

_prtpy

, (11.2)

Pap

Couches métalliques séparatrices
non magnétiques

e T4 4 4 ., [T
T “ e e
> L)
e L —¢ £y = p L
~ Pr+ P2,

Couches magnétiques

Figure 11.4 : Mécanisme de conduction dans une structure multicouche périodique, et circuit

équivalent en configuration magnétique parallele.
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En configuration paraléle, un des deux canaux délectrons subit un nombre
d’ événements de diffusion beaucoup plus élevée. Les résistivités globales des deux canaux ne

sont donc plus égales. Larésistivité globale de la structure est alors :

= 2& (11.2)

P Pr TPy

On montre aors que la résistivité en configuration paralléle p, est inferieure a la résistivité

en configuration antiparallelep,,, -

PolPap = RpIR, (11.3)
prt py R, + R,
=1 v 5 R =1+ .4
P ap > a > (11.4)
Et
R
p =2 PtPL R _, RR (11.5)

Coptp " R+R

Lavariation normalisée de résistance, c'est a dire la magnétorésistance, sécrit alors:

AR_ RAP_RP

GMR = (11.6)

AP Rap
On voit donc plus les situations T1T et T sont différentes, plus I’effet GMR est visible

et mieux il pourra étre exploité.

11.4.2 Description phénoménologique del’ effet GMR : modéle & 2 cour ants

Deux types de configurations peuvent étre utilisées afin d étudier |’effet GMR, elles

sont schématisées dans la figure (11.5) :

contact FM

Direction —p FM —lp

du courant « Spacer » contact « Spacer »

[

@ contact (b) FM

—

Dhirection du courant

contact

Figure 11.5: Schématisation des 2 configurations de mesure. En gris sont représentées les

couches ferromagnétiques (FM) et en blanc les couches métalliques non magnétiques.
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La premiéere configuration (Figure 11.5.8) correspond au cas ou le courant traverse la
structure perpendiculairement au plan des couches. Cette configuration est appelée « Current
Perpendicular to Plane » (CPP). La seconde, (Figure I1.5.b), correspond quant a elle a un
courant traversant la structure paralléement au plan des couches. Cette configuration est
appel ée « Current In Plane » (CIP). Expérimentalement, cette derniére est plus facile a obtenir
avec les techniques de lithographie usuelles (voir annexe 11). Cependant, en configuration
CPP, I’amplitude de I’ effet est plus importante. Ainsi, en fonction de ce que I’ expérimentateur
souhaite éudier, le choix du « design » sera important. Pour notre éude, nous avons opté
pour une configuration CIP.

Les phénomenes physiques régissant I'effet GMR, dans I’'une ou I'autre des deux
configurations, reposent globalement sur les mémes principes. 1l existe toutefois quelques
distinctions théoriques entre CIP et CPP gue nous détaillerons ultérieurement.

Tous les modéles décrivant I'effet GMR ont pour « briques » élémentaires les
hypotheses de travail suivantes:

* La premiére correspond au « modéle a deux courants » décrit par Mott en 1936 [10].
Cdui-ci repose sur le fait que dans la majorité des processus de collisions, élastiques et
inélastiques, que subissent les électrons dans un métal, I'information de spin est conservée.
Ainsi, si I’on néglige les processus susceptibles de « retourner » le spin d’ un éectron (comme
le couplage spin-orbite voir chapitre 111), on peut considérer que dans un métal le courant est
porté par deux types de porteurs indépendants, les électrons ayant un spin « up » et les
électrons ayant un spin « down » suivant les aimantations, qui se comportent en premiére
approximation comme deux circuits en paralléle. Ceci pousse a considérer une longueur sur
laquelle le spin de I’ électron est conservé. Cette distance, appelée la longueur de diffusion de

spin, sera notée A, dans la suite de ce manuscrit. Cette longueur est de I’ ordre de quelques

dizaines de nm dans les métaux et est plus grande que le libre parcours moyen des électrons.

Elle constitue le paramétre pertinent dans | e transport CPP.

* La seconde correspond ala prise en compte de la différence de probabilité de diffusion
de chague type de porteur dans un métal ferromagnétique. En effet, comme nous I’ avons déja
dire au chapitre |, la probabilité de diffusion d’un éectron est directement proportionnelle au
nombre d' états disponibles autour du niveau de Fermi (dans une gamme énergétique de
I’ordre de kT). Or on connait que cette densité d' état est dissymétrique pour les spins up et
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pour les spins down. Ceci implique une différence des libres parcours moyens, et par
conséquent des conductivités, pour chagque type de porteur (le libre parcours moyen étant
inversement proportionnel au taux de diffusion).

» Enfin la derniére hypothése repose sur le fait que lorsqu'un courant traverse une
interface entre un métal ferromagnétique et un métal normal, un déséquilibre des populations
de spin est créé dans les deux métaux. Ceci provient du fait que les nombres d’' é ectrons de
spin up et down sont différents dans les métaux ferromagnétiques et égaux dans les métaux
normaux. Le systeme doit donc passer d'un état de désequilibre de spin vers un état
d équilibre de spin, ce qui induit I’apparition d'une zone de transition dans laquelle
I’ asymétrie de spin décroit progressivement. Dans le modéle développé par Valet et Fert [12]
dans le cas du transport perpendiculaire aux couches, cet effet s appelle I’accumulation de
spin. Cette notion fut introduite en premier lieu indépendamment par Johnson et al. [13] et par
Van Son et a. [14].

Pour expliquer qualitativement |'effet GMR, il nous faut expliquer la différence de
résistance globale du systéme lorsque les couches sont alignées paralélement et
anntiparalléement. 1l nous faut également expliquer les différences expérimental es observées
entre configuration CIP et CPP teles que I'amplitude de I'effet. Nous alons désormais
donner une vision simple de I effet GMR basée sur le modéle du « réseau de résistance ». Ce
modele ayant été repris de nombreuses fois dans la littérature, nous avons opté pour une
présentation telle que celle développée par J. Mathon dans la référence [15]. Ce modéee
permet de comprendre de maniéere intuitive les mécanismes sous-jacents a |’effet GMR.
Commencons par représenter le parcours des électrons dans les différentes configurations de

mesure (figure [1.6).
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¢) CIP (AP) d)°Cip (p)
Figurell. 6 : Modélisation du parcours de chague type de porteur en configuration CPP (a,b)
et CIP (c,d). Lestermes P et AP correspondent a des aimantations Paralléles et Anti-

paraléles. Les processus de collisions dépendants du spin sont représentés par des étoiles.

L’ effet GMR s explique, quelle que soit la configuration de mesure, par le taux de
diffusion subi par chague type de porteur sur son parcours. Nous allons montrer que ce taux
est dépendant de I’ orientation de la projection de spin de I’ @ectron sur |’ aimantation locale.

Dans la figure (11.6), nous avons représenté par des éoiles les processus de diffusion
dépendant du spin. Il en existe différents types que nous alons détailler par la suite. Pour
expliquer qualitativement les différences de résistivité entre les configurations paralléles et

antiparalléles, représentons le parcours de chague porteur par un modél e de résistance.
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Canal Spin up Canal Spin up
Ry Rim |1 Rg Ry Ry
RF_ - Rt REy — H'~]-'_ | PR [ R[:_ =
Canal Spin down Canal Spin down
a) CPP(AP) b)) CPP ()
Canal Spin up Canal Spin up
R-" Moy R; ; moyen
R-‘ moyen Rf f moyen
Canal Spin down Canal Spin down
(0 CIP(AP) (o) CIP (P)

Figurell.7 : Modéerésistif du parcours de chague type de porteur dans les mémes
configurations que lafigure (11.6). (La dénomination F est pour les couches Ferromagnétiques

et Rin: est pour larésistance al’ interface entre le ferromagnétique et le métal normal).

Commengons par décrire ce qui se passe en configuration CPP. La question a laquelle
nous devons répondre est comment construire ce réseau de résistances, c'est a dire quelles
sont les valeurs des résistances pour chaque canal, et quels sont les effets physiques mis en

jeu.

[1.4.2.1 Casdu transport en CPP:
Pour obtenir un effet GMR, il faut que les deux canaux de spin restent indépendants I’ un

de I’ autre sur toute la longueur du parcours des électrons afin de répondre au critere de Mott.
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On peut comprendre cette nécessité tres simplement. Considérons que chaque couche
ferromagnétique agisse comme un filtre pour les éectrons de spin down (en respect avec
I’ orientation de son aimantation). Par filtre, nous entendons qu’ un éectron de spin down ne
puisse pénétrer une couche ferromagnétique (comme nous le verrons par la suite Cceci
correspondrait au cas extréme d'une différence de potentiel chimique infinie entre le métal
non magnétique et le méta ferromagnétique). Lorsgque les deux couches ferromagnétiques
sont alignées parallélement, les électrons de spin up traversent toute la multicouche et aucun
électron de spin down ne la traverse. Dans le cas ou les deux couches sont alignées
anntiparalléement, aucun des deux types de porteur ne sortira de la structure. Ainsi, on
comprend que la résistivité de la multicouche est différente en configurations paralléle et
antiparallele.

Considérons a présent le cas pour lequel nous permettons a une partie des électrons de
spin up de changer leur direction de spin (par I'intermédiaire des processus de spin flip) avant
d arriver a la deuxieme couche. On comprend de maniere évidente que moins d’ électrons
traverseront la structure lorsgue les aimantations seront paralléles et que désormais une partie
des éectrons pourront quand méme la traverser lorsque les aimantations seront alignées anti-
paralélement. Le réle de filtre de chaque couche est en quelque sorte annihilé par les
processus de spin-flip et la différence de résistivité entre la configuration paralée et anti-
paralélen’ existe plus.

Bien que ce modéle soit tres approximatif, il nous permet de comprendre qu'il est
absolument nécessaire que lalongueur de diffusion de spin soit plus grande que |’ épaisseur de
la structure dans le cas d'une mesure en CPP et que |I'amplitude de |'effet GMR sera
décroissante pour des couches (ferromagnétiques ou non) de plus en plus épaisses, ce qui est
vérifié expérimentalement [12].

La différence des densités d’ états au niveau de Fermi permet de définir un coefficient

phénomeénologique [ appelé « Bulk Scattering Asymmetry » qui rend compte de la différence
des résistivités pour les spins up et down dans chaque couche:

ﬂ:M (11.7)

Per T Py
ou p., €t p., correspondent aux résistivités des porteurs de spin up et down respectivement

dans la couche ferromagnétique. Les résistances correspondantes dans la figure (11.7) peuvent
ansi étre définies de lafagon suivante :
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pe xM _ZXMXPFM

S S 1-p (118)

R, =

Per XM :ZXMXPFM

S S 1+p (119

Ry =

Dans les équations (11.8) et (11.9), nous avons défini la résistivité de la couche

ferromagnétique sous forme « massive » p.,, donnée par :

Poy = ——+—— (11.10)

Per Pry
ainsi que le nombre de plans atomiques M, et la surface du métal ferromagnétique S. Notons
quelesignede S dépend du matériau éudié, par exemple, dansle cas du cobalt g est positif

alorsqu'il est négatif dansle casdu fer.

Il existe un autre type de diffusion dépendant du spin correspondant aux diffusions aux
interfaces. Elle est représentée par le terme Ri: sur lafigure (11.7). Cette diffusion a plusieurs
origines :

* Le désaccord entre les bandes énergétiques du métal ferromagnétique et du méta
normal suivant la direction de spin de I’ électron.

* Les atomes magnétiques qui ont diffusé vers le méa non magnétique lors de la
synthése des matériaux. Notons que ces atomes peuvent aussi amener des processus de spin-
flip, ce qui est au détriment de |’ effet GMR.

Dans le premier cas, des calculs de structures de bandes permettent de définir les
potentiels de diffusion dépendants du spin al’interface. En revanche, la contribution due aux
atomes magnétiques dans le métal normal est plus difficile a quantifier. Elle dépend de la
rugosité de surface et des processus de croissance des couches. Ainsi, de la méme fagcon que
I’on a défini B, on est amené a définir un coefficient phénoménologique de diffusion

dinterface y «Interfacial Scattering Asymmetry » :

interface __int erface
T {
Y= int erface int erface (I I 11)
P1 TP

On peut ainsi définir les resistances d’interfaces pour chague type de porteur sous la forme

suivante :

RiTm erface _ SxpiTnterface = 2x ng-)':_’\‘ (11.12)
Ty
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1 1
PrE-N = int erface + int erface
) s

(11.13)

Pe_y Etant larésistivité totale de I’ interface entre le métal ferromagnétique et le métal normal.

Dans le cas du transport CPP, si I’ on ne considére que la vitesse de dérive due au champ
électrigue appliqué, chaque type de porteur traverse les couches les unes apres les autres.

Ainsi, chague couche et chaque interface agissent comme des résistances en série. Ceci
permet de calculer la résistance totale du systeme en fonction des différentes configurations
des amantations:

{

%: 1 + 1 (11.14)
T Ry " R M
1 1 1
m = a + E (l I 15)
{ N V1l
Avec
L 1 (11.16)
RT - 2R|:T + Rspwer +2RiTnt erface '
(i] = 1 (11.17)
R )i 2Rey + Rype + 2R ™
L 1 (11.18)
R¢ N RFT + Rspwer + RF¢+ interfaoe+ Rlnterfaoe '
L 1 (11.19)
R¢ N R|:¢ + &pacer + R,:T + Rlnterface_’_ R;nterface '
Rypacer €5t lareésistance de la couche de métal normal.
— -R
A partir de ces équations, il est possible d’ évaluer le ratio R~ Ry _ R"""Rap ® Notons

gu’ une mesure en configuration CPP permet de mesurer y et g [15].

1.4 .2.2 Casdu transport en CIP:

Dans le cas d’'une mesure en configuration CIP, la situation est quelque peu plus
compliqueée. En effet, ici les électrons se déplacent au travers de toutes les couches de maniére
aléatoire en fonction des processus de diffusions subis dans chaque couche (voir figure I1.7 ¢

et d). Ainsi, deux cas sont aconsidérer :
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* Le premier correspond au cas ou le libre parcours moyen des éectrons dans chague
couche est plus petit que I’ épaisseur de la couche. On peut aors considérer gque les éectrons
se réepartissent équitablement dans chague couche et que les électrons présents dans une
couche n’atteignent pas les autres. Ainsi, la résistance de chaque canal sera calculée en

mettant en paralléle les résistances de chague couche :

-2, 1 (11.20)
RT M RF 0 Rspaoer
I (11.21)
RL ™M RF y &)acer
(EJ .1 1 (11.22)
RT 1 RF T &Jacer I:\)F Y
(EJ _+r,r 1 (11.23)
Ri N I:2F I Rspaoer I:2F )

dans les configurations paralléle (équations 20 et 21) et antiparallele (égquations 22 et 23)
respectivement. En injectant ces deux équations dans |’équation 14 et 15 respectivement, on
constate qu’il n'y a pas de différence de résistance totale entre les configurations parallele et
antiparalléle, c'est-a-dire pas d’ effet GMR.

* Le second cas correspond au contraire a la situation ou le libre parcours moyen des
électrons est plus grand que I’ épaisseur des couches. Dans ce cas, chaque porteur est libre de
se déplacer dans chacune des couches. La résistance (par unité de surface et de longueur) de

chague canal est alors une résistance moyenne sur I’ épaisseur que |’ on peut définir par :

1 (2M + N +2I1)?
R - 2M N 2l int erface (I I 24)
Re s Rer + NRp oo +2IR;
1) _ (2M + N + 21)? 0129
R¢ I ZMRFi + NRSpaoer + ZIle erface .
1 (2M + N +21)2
— = M N I int erface M IRint erface (l I 26)
R )y Ror + NRpuee +1R +MR_, + IR
1 (2M + N +21)?
E = M N lRint erface M | int erface (I I 27)
AN RFi + |1pacer +1IRy + RFT + RT
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M est le nombre de couches atomiques du métal ferromagnétique, N est le nombre de
couches atomiques du métal normal, | est le nombre de plans atomiques correspondant a
I”interface ferromagnétique/normal.

Ces éguations traduisent le fait que la résistance de chaque cana fait intervenir la
moyenne des différents processus de diffusions que subissent les électrons sur I’ ensemble de
leur parcours. De par lavaeur de la résistance totale du systéme donnée par les équations (14)
et (15), on voit aisement la différence entre les cas ou les aimantations sont paraléeles ou
antiparalleles. En guise d’ exemple, nous pouvons exprimer la GMR en configuration CIP

danslecasou y =0:

GMR:A_R:RHP_RP:RN_RT?: (1_ﬂ)2 (11.28)
RAP RN 4(1+ Npspacer ](ﬂ n Npspacer}
MpFT MpFT

Notons que cette expression, ne rend pas compte de certains effets observés

expérimentalement [15] tels que la décroissance de I’amplitude de I’ effet GMR lorsgue les
couches ferromagnétiques deviennent de plus en plus épaisses. Pour rendre compte de cet
effet il faut tenir compte de la diffusion aux interfaces.

Nous venons de montrer que dans le cas du transport en configuration CIP le paramétre
pertinent est le libre parcours moyen des éectrons et non la longueur de diffusion de spin
comme dans le cas CPP. Ce libre parcours moyen est de I’ ordre de la dizaine de nanometres
dans les métaux usuels (ex : le libre parcours moyen est de a 30 nm pour le cuivre a 300°K).

Dans les deux configurations de mesure, nous avons vu que NoUS Ne pouvons séparer les
contributions résistives dues aux interfaces de celles dues aux couches ferromagnétiques pour
expliquer I’ensemble des résultats expérimentaux relatifs a |I'effet GMR. En détaillant les

équations, nous pouvons voir qu'il sera d’autant plus important que S et y le sont. Pour
augmenter g3, il faut choisir des matériaux qui ont de fortes polarisations magnétiques, c'est a
dire avec un fort décalage de bandes. C’est e cas par exemple du fer. Pour augmenter y , il est

important d’avoir un accord entre les bandes énergétiques du métal ferromagnétique et du
métal normal. Cet accord sera bon pour un type de porteur de spin et trés mauvais pour |’ autre
type. Ce désaccord entre les bandes énergétiques induit un fort potentiel de diffusion pour un
des deux types de porteurs afin de rééquilibrer les 2 populations de spins dans le métal
normal. Cette condition est réalisée dans des structures du type Co/Cu ou Fe/Cr.

Le mécanisme de diffusion relié au désaccord de bandes est prépondérant dans la
configuration CPP. Il |"est moins en CIP du fait que les électrons se déplacent principa ement

. 99




Chapitrell L’ éectronique de spin ou Spintronique

paralélement aux interfaces. Dans ce cas, ce mécanisme ne devient réellement efficace que si
les interfaces présentent une certaine rugosité. Toutefois il ne peut étre négligé car, comme
nous l'avons dga mentionné il permet dexpliquer la dépendance observée
expé&rimentalement de I'effet GMR avec |’ épaisseur des couches. En effet, dans le cas de
couches extrémement minces (de I'ordre de quelques plans atomiques), la rugosité des
interfaces est trés prononcée et induit de nombreux processus de diffusion dépendant du spin.
Lorsgue les couches sont plus épaisses, les interfaces sont mieux définies et leurs influences

dans les processus de diffusion moins importantes.

Le modéel e de résistance présenté ci-dessus permet d’ expliquer de maniere qualitative les

résultats expérimentaux obtenus [15]. Pour cela, nous avons introduit les parametres S ety

comme des paramétres phénoménologiques permettant de rendre compte des propriétés
physiques des couches ferromagnétiques et des interfaces. Cependant, il est possible de
donner une description plus quantitative de I’ effet GMR basée sur un modele microscopique
prenant en compte les structures de bandes réelles des matériaux présents. Ceci permet de
tenir compte de tous les effets mentionnés ci-dessus et de faire apparaitre les coefficients

phénomeénologiques S ety .

Clov Cmajoridy) i Clo fminority )

0.7 |

i
[y -4 | S—— | | | ...... - ‘ 1 1 ||

0 0.2 0.4 ().6 O 2 04 0.6 () U-j--{}_d; (¥ G
E I I

Figure I1.8 : Structure de bande réelle du cobalt et du cuivre dansla direction [001]. Les

lignes pointillées représentent le niveau de Fermi (figurestirées de[15]).

1.4 .2.3 Description semi-classique del’ effet GMR :

Dans la partie précédente, nous avons décrit de maniere phénoménologique les

meécanismes physiques a la base de I’ effet GMR. Nous pouvons aussi aborder ces mécanismes
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du point de vue microscopique a partir d'une approche basée sur la théorie de Fuchs-
Sondheimer éendue au cas des multicouches [12]. Cette approche est appel ée semi-classique
car les électrons sont considérés comme des objets ponctuels indépendants (¢’ est adire que le
paquet d onde correspondant a la fonction éectronique est trés localisé) mais certains
principes de la mécanique quantique tels que |a statistique de Fermi-Dirac sont appliqués.
Dans cette partie nous nous contenterons de présenter les principes de base des calculs
de I'effet GMR qui sont développés par Camley et Barnas [16] dans le cas du transport en
CIP ou bien de Valet et Fert [12] dans le cas du transport CPP. Nous montrerons comment les

processus de diffusion dans les couches ferromagnétiques ( 8 dans la partie précédente) ains
que les diffusions aux interfaces (y) sont pris en compte. De méme, nous montrerons

I"importance de I’ accumulation de spin dans e cas du transport en CPP.

Le modéle de Fuchs-Sondheimer [20] consiste a développer |’ éguation de Boltzmann
dans le cas ou la fonction de distribution éectronique présente une dépendance spatide. A

I équilibre thermodynamique, la fonction f,(k) décrivant la probabilité d’ occupation des états

électroniques de vecteurs d’ ondes k répond a la statistique de Fermi-Dirac :
1

fo(k) =
eXI{(E(k)— EF)}+1
kgT

(11.29)

ou E(k) : énergiede’ éat de vecteur d’ondek, E; :I' énergie de Fermi. k, est |a constante de

Boltzmann,T est latempérature d’ équilibre thermodynamique du systeme.

Notons gue cette équation est valable dans le cas ou lalongueur d’ onde de I’ électron est
plus petite que le libre parcours moyen dans le matériau étudié.
En présence d'une perturbation (par exemple un champ éectrique), cette fonction est
modifiée de telle sorte qu’ en régime stationnaire la nouvelle fonction de distribution s écrit :
f (k) = fy(k)+ g(k) (11.30)
Cette perturbation est équivaente a un déplacement globa de la sphére de Fermi dans
I’ espace réciproque sous |’ effet de I’ apport de quantité de mouvement induite par I’ action du
champ éectrique. Dans ce cas, la densité de courant traversant la structure s’ exprime sous la

forme suivante :

J = oz = —¢[Vf (v)dv = —e[ vg(v)dv (11.32)
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ou o est la conductivité, ¢ I'amplitude du champ éectrique appliqué, € (e)0) est la charge
del’éectron,v est lavitesse des électrons.

Dans |’ approximation du gaz libre de Fermi, |’ énergie de I’ é ectron est simplement :

21,2
K :lm\/2 (11.32)
2m 2

k =
De ce fait, I’expression (11.29) de f,montre qu'il s'agit d’ une fonction paire de v et

donc ne contribue pas al’intégrale (11.31).

Exprimons maintenant lefait que I’ accél ération moyenne des

df  df df

a _ar L9 -0 (11.33)
dt  dt ot

relaxation

perturbation

Le premier terme dans la partie droite de (11.33) correspond au déplacement de la sphere
de Fermi due a |’ accélération des éectrons, il ne dépend donc que de f,(k) . Le second terme
correspond aux phénomenes de diffusions permettant la relaxation des éectrons vers |’ état
d équilibre et ne dépend que deg(k) . La partie perturbation s écrit dans le cas ou le champ

électrigue est appliqué suivant la direction arbitraire x:

i 6f dk _a_fo . % (| | 34)
dt perturbation 8k dt akx h
En effet dk, _mdv__es (11.35)

d ndt &
Le développement du terme de relaxation est réalisé dans le cadre de I’ approximation du

temps de relaxation. Cette approximation consiste a considérer que la fonction g(k) décroit

exponentiellement jusgu’ a s annuler avec un temps de relaxation caractéristiquer :

of _dg

g9
= == 11.36
dt dt ( )

T

relaxation relaxation

Eninjectant (11.34) et (11.36) dans!’équation (11.33) on obtient :

_ o es (1. 37)

ok, *h

Le cacul de I'intégrae (11.31) s'en deduit et la densité de courant circulant dans la
structure s’ écrit :

of, e
J _—eJ'v (v)dv_—ejv——rdv_ _e? “I\,sliodv (11.38)

h X
2k2
Sachant que E(k) =
2m
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J =-e’et|(—f,)(1- f,)vidv =o¢ (11.39)

d ou
o =€ [ f(1- f)v’dv (11.40)
Jusgu’ici nous avons considéré gque la fonction de probabilité de présence f (k) était
indépendante de la position des éectrons. Dans le cas d une multicouche magnétique, cette
hypothése ne peut étre retenue du fait des différents matériaux rencontrés par les électrons sur
leurs parcours. Le développement de I’équation de Boltzmann en tenant compte de la
dépendance spatiale de f (k) aétérealise par Fuchs et Sondheimer. Considérons une structure

composée de différentes couches métaliques. Soit x la direction du champ appliqué

(configuration CIP) et z lanormale au plan des couches (figue 11.9) :

&k

_b £
Ferro 1

-a T
1 1 MNormal
Ferro 3

h L

Figure 11.9 : Schémade |la structure étudiée.

Dans ce cas, nous devons rgjouter un terme dépendant de la position dans le calcul
deg(k), en effet (11.36) peut s écrire :
o _dg 9oz g
d dt ozdt = 0z
Dans le cas d’ une multicouche magnétique, lafonction g est aussi dépendante du spin de

(11.41)

I’électron. De plus, nous pouvons choisir comme argument de cette fonction la variable
vitesse ala place de la variable vecteur d’onde. Ceci permet de réécrire I’ équation (11.41) sous
laforme:

g'(zv) a9’ (zv) _of, ee
Ty, oz ov, mv,

(11.41)

Nous pouvons aors décomposer la fonction en deux parties, I’ une pour les éectrons se
déplacant dans le sens des z positifs et I’ autre pour les électrons se déplacant dans le sens des
z négatifs. Les solutions de (11.41) s écrivent alors :
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)
g (zv) = LV 1 Er ) exp e (11.42)
: pe + 71Oy,

Les signes + et — désignent les électrons se propageant respectivement dans le sens

positif et négatif. Fj‘“ (v)est une fonction qui se calcule grace aux conditions au limites

appropriées. Barnas et Camley ont réalisé ce calcul dans le cas d’ un transport en configuration

CIP[16] et ont exprimeé ces conditions aux limites sous différentes formes :

» Les conditions de Fuchs sont appliquées en —b et b de la figure (11.9). Elles
correspondent aux réflexions spéculaires sur les surfaces libres de la multicouche. Ceci

implique au niveau du calcul que lafonction g s annule en ces points.

*Aux interfaces entre métaux, des conditions aux limites semblables a celles rencontrées
en optique sont considérées. En effet, on considére qu’une partie des électrons arrivant a
I"interface sera transmise et |” autre partie sera réfléchie. Ceci améne a définir les coefficients
de réflexion et de transmission non diffusive utilisés par Barnas et Camley.

» Enfin, dans le but de prendre en compte le changement de direction de I’axe de
quantification du spin de I'électron lorsgue celui ci passe d’'une couche ferromagnétique a
I’autre, on définit une interface fictive en z=0pour laquelle la direction de I'axe de

quantification est changée. Ceci permet de faire apparaitre dans le calcul de g (et donc dans

le calcul de la conductance) une relation directe avec I’angle formé par I’ orientation relative
des aimantations.

En écrivant I’ ensemble de ces conditions limites pour les électrons de spins up et down
se propageant dans les directions + zet—z, Barnas et Camley ont montré que le calcul des

différentes fonctionsg sous la forme de I’ équation (11.42) implique naturellement la prise en

compte de I’asymétrie de diffusion de spin dans les couches ferromagnétiques (S dans la

partie précédente) ains que celle aux interfaces. En effet, le calcul des fonctions Ff‘“ fait

intervenir le rapport des libres parcours moyens entre les spins up et down qui sont eux-
mémes reliés aux différences de conductivités. Ce cacul, quils ont appliqué a la
configuration CIP, permet de mettre en évidence que le libre parcours moyen des porteurs est
le paramétre pertinent de cette mesure.

Le cas du transport en CPP a été traité en détails par Valet et Fert [12]. La base du calcul
est la méme que celle développée par Camley et Barnas en prenant cette fois le champ
éectrique dans la direction z . Ce modéle repose sur certaines hypothéses importantes :




Chapitrell L’ éectronique de spin ou Spintronique

» Le modéle est développé dans le cas ou les bandes de conduction sont paraboliques
dans chaque couche de la structure mais il peut étre appliqué au cas de structures de bandes
réelles.

* Les processus de spin flip sont pris en compte dans |’ éguation de Boltzmann. Le
modél e étant appliqué au cas T = OK , seul le processus de spin flip par interaction spin orbite
est considéré.

* Le terme d accumulation de spin est intégré au développement de perturbation

f indice de la fonction f (k). Comme nous I’avons dga mentionné, lorsqu’un courant

d électrons traverse une interface entre deux métaux ferromagnétiques (ou entre un
ferromagnétique et un métal normal), une partie des éectrons traverse « facilement »
I"interface (spins up) et une partie est « réfléchie » (spins down). Ainsi a cause du courant, les
deux populations de spins ne sont plus al’ équilibre thermodynamique dans aucun des métaux.
Le retour al’ équilibre s effectue grace aux processus de spin flip. La distance sur laquelle le
déséquilibre persiste, appelée longueur d’accumulation de spin, est du méme ordre de
grandeur que la longueur de diffusion de spin. Il est intéressant de noter que cette
accumulation de spin induit une aimantation hors équilibre dans le métal normal. Ceci fut
observe expérimentalement par Silsbee et al. [17].

Ces différentes hypothéses permettent un calcul général de I'effet GMR en
configuration CPP. Les calculs sont cependant assez longs et délicats pour étre reportés dans
ce mémoire. Nous citons néanmoins les principaux résultats:

= Le potentiel chimique dans chaque couche est modifié pour chacun des types de
porteurs a cause de I’ accumulation de spin. Ce potentiel chimique est une fonction alafois de
la densité locale pour chague type de porteur (relié a I’ accumulation de spin) et du champ
électrique local. On peut y voir un paralléle avec les phénoménes d’accumulation et de
déplétion de charges al’interface d’ une jonction P-N qui modifient |a structure de bandes afin
de rééquilibrer les populations d’ électrons et de trous dans les deux matériaux. La prise en
compte de la différence de potentiel chimique a I'interface entre les matériaux équivaut a
définir les coefficients de réflexion et de transmission définis par Barnas et Camley [16] et
fait apparditre I'effet GMR. Notons que I'accumulation de spin est dépendante de
I” orientation relative des couches ferromagnéti ques.

» Dansle cas générd, lalinéarité de la réponse entre le gradient de potentiel chimique et
le courant de spin (loi dOhm) est détruit. Cette correction est une conséquence du

phénomene d' accumulation de spin. Cependant, il a éé démontré que cette correction est
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négligeable dans le cas ou la longueur de diffusion de spin est plus grande que le libre

parcours moyen (1.((l,,) ce qui est généralement réalise expérimental ement.

[1.4.2.4 Accumulation et relaxation despin (GMR CPP) :
La GMR en géométrie CPP est basée sur un “équilibre entre des phénomeénes de
relaxation [18] et d accumulation de spin [12].

Considérons en effet |e cas simple de deux couches consécutives, la premiére constituée
d'un métal ferromagnétique et la deuxieme d’'un métal normal, comme I’illustre la figure
(11.10).

Loin de I'interface, dans la couche ferromagnétique, les deux canaux de spin sont
dissymétriques, du fait des conductivités différentes des spins "up” et "down”. Par exemple,
sur la figure (11.10), le canal de spin "up” est mgjoritaire dans la couche de Co, loin de
I"interface Co/Cu. Au contraire, loin de I’ interface dans la couche non magnétique, les deux
canaux de spin sont équilibrés. Ces conditions aux limites impliquent un transfert d’ électrons

entre le canal de spin ”up” versle cana de spin "down”.

1 ik Cu
T : d' gccumulation i
=) | [|esn | ::>

+—— >+ »
|4 Co) | Cup

Figure11.10 : Schéma des canaux de spin dans le cas d’ une bicouche Co/Cu. Le déséquilibre
entre les canaux de spin dans le cobalt et le cuivre entraine |’ existence d’ une zone

d’ accumulation de spin autour de I’ interface.

Le temps de vie de spin éant bien supérieur au temps de collison moyen, ce
renversement de spin ne peut s effectuer avant une longueur caractéristique que I’on nomme

l¢ longueur de diffusion de spin. Cette longueur peut S exprimer de lafagon suivante :
lg = Ve /74 (11.43)
ou V. est la vitesse de Fermi etz le temps moyen entre deux collisions, z est |e temps moyen

entre deux collisions dépendant du spin.
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Il va donc y avoir de part et d autre de I'interface, I’existence d’ une zone ou les
électrons de spins "up” s accumulent et ou les “éectrons de spin "down” sont en déficit par
rapport "alasituation d’ équilibre, d’ ot le nom de zone d’ accumulation de spin.

Les longueurs de diffusion de spin étant différentes dans le métal ferromagnétique et
dans le méta non magnétique. Ce dernier faisant intervenir moins de processus de chocs
dépendant du spin, sa longueur de diffusion de spin est plus élevée. On a par exemple
l4 =60nm dans le cobalt pour approximativement 0,5nm dans le cuivre. Cette plus forte
densité d"électrons de spin "up” "al’interface, ainsi que la déplétion en spin "down” entraine
une levée de dégénérescence des potentiels chimiques entre "up” et "down” : dans la zone
d’accumulation de spin, u, # u, . Ce phénomene est illustré dans la partie supérieure de la
figure (11.11).

La levée de dégénérescence des potentiels chimiques entraine |’ éablissement de

courants de diffusion de spin (gradients du potentiel chimique) de signes opposes J, et J, . A
partir de ces courants, on peut établir I’ expression de la polarisation en spin.
J.-J
e (11.44)
Ji+J,

La polarisation en spin est tracée dans la partie basse de lafigure (11.11).

. 1.0f 7+ potentiels chimiques-
- B ’ "'--._______ 1) 1
2osl co/icu —HB ]
i p— —— . T —
= 0.0
- ™ ! :
”E-t},s L ; i
ool ? i
=250 0 250 500 750 1000
0.5 —— , 'pn:}l:ariéatil:m C ]
= g: [ (/, du courant ]
— 0.3} z -
'+ [ 1—exp| — _Z ]
= 0.2F [l;FJ LE‘J‘IJ[ @] ]
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-250 0 250{ }ECID 750 1000
Z (Iim
I =60nm IS =0.5um

Figurel1.11 : Profils d accumulation de spin (partie haute) et de polarisation en spin (partie

basse) dans le cas d’ une bicouche Co/Cu[12].
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Le résultat le plus important est que I’ effet GMR en configuration CPP ne peut exister
gue dans le cas ou la longueur d’accumulation de spin est supérieure a I’ épaisseur des
couches. Dans le cas contraire, il a été montré [12] que les deux interfaces entre les métaux
ferromagnétiques et normaux présentent la méme résistance en configuration paralléle ou
antiparalléle. Ainsi, le paramétre pertinent en configuration CPP est la longueur de diffusion
de spin et non pas le libre parcours moyen comme en CIP.

Dans cette partie, nous avons exposé la base des cal culs microscopiques de I’ effet GMR
et les résultats les plus importants qui en découlent. Nous avons défini les mécanismes
expliquant la dépendance angulaire de la résistance d’une vanne de spin avec I’ orientation
relative des aimantations des couches magnétiques ainsi que les paramétres pertinents dans
chague configuration de mesure. Enfin, il nous reste a expliquer |’augmentation de
I’amplitude de I’ effet GMR en configuration CPP par rapport a la configuration CIP. Ce
résultat provient du fait qu'en configuration CIP le phénomene d accumulation de spin
nN'existe pas car les éectrons se déplacent parallélement aux couches. Nous traitons
maintenant le deuxiéme phénomeéne de la spintronique, qui est la Magnétorésistance Tunnel
(TMR).

1.5 Magnétorésistance Tunnd (TMR):

La structure utiliste est celle d'une couche isolante comprise entre deux
ferromagnétiques. Contrairement a |’ aimantation de la premiére couche, la seconde n’ est pas
imposée. L’aimantation dans la premiére couche est prédéfinie et un champ externe permet de
changer facilement la direction de I’aimantation de la seconde couche. Quand le courant
traverse la premiere couche ferromagnétique, seuls les électrons dont le spin est orienté dans
la direction de I’aimantation peuvent passer. Il en résulte un courant polarisé en spin, ou tous
les spins des éectrons ont le méme sens. Deux cas sont alors a considérer : si la seconde
couche posséde une aimantation dans le méme sens que la premiére, alors les éectrons
traversent I'isolant par effet tunnel quantique (figure 12.a). Dans le cas contraire, le courant
tunnel est blogué (figure 12.b). Quelques électrons pourtant parviennent a traverser la

barriere, I’ effet tunnel est réduit : le courant qui circule est faible.
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Isolant
Ferromagnétique

@ (b)

Faible resistance Forte résistance
electrique électrique

Figurell.12 : Les deux états, paralléle et antiparallele, dans une jonction tunnel magnétique.

I1.5.1 Description phénoménologiquedela TMR:

Ce paragraphe est consacré a I'expose de certaines notions théoriques utiles a
I"interprétation des phénomenes de conduction des électrons polarisés en spin entre deux
matériaux ferromagnétiques séparés par une barriere isolante.

Dans une premiére partie, nous présentons les caractéristiques essentielles du transport
électronique par effet tunnel dans une structure métal—isolant-métal. Ensuite, la seconde partie

est consacrée al’influence du spin de I’ électron sur ces caractéristiques de conduction.

I1.5.2 Courant tunnel atraversunebarriéreisolante:

Dans le cas d une jonction tunnel, nous alons nous intéresser a la densité de courant
tunnel J exprimée en fonction de la tenson V appliquée aux bornes ains qu'a sa
dérivéedJ /dV . La théorie la plus ssimple pour décrire ce courant d’ éectrons est celle de
Simmons [21] qui nous fournit une interprétation anaytique de la densité de courant Jen
fonction de la tension V et des paramétres de la barriere isolante que sont I’ épaisseur
physique et la hauteur de potentiel de la barriere.

Ce modéle se base sur I’approximation des éectrons libres. Un éectron traversant la
barriere tunnel peut alors étre représenté par une fonction d onde plane incidente. Une partie
de cette onde est réfléchie al’ interface métal/isolant tandis que I’ autre pénétre dans la barriére
avec une amplitude décroissant exponentiellement avec |’ épaisseur.

Nous pouvons représenter, pour un électron, la barriere de potentiel a franchir a I’aide
du diagramme d’ énergie schématisé sur la figure (11.13). Ici, les deux électrodes métalliques

A et B sont séparées par une barriéere isolante d' épaisseur d et de hauteur de potentiel ¢, par

rapport au niveau de Fermi des métaux. Une tension +V est appliquée a |’ électrode B. En
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notant n, et n; les densités d' éats aux énergies E et E+ €V respectivement, le nombre
d’électrons d’ énergie E qui vont passer de A vers B est proportionndl :

x

-

Figure11.13 : Diagramme d’ énergie pour un éectron libre dans une jonction
métal/isolant/métal.

» au nombre d’états occupés & une énergie E au-dessus du niveau de Fermi E_, dans
I’éectrode A, soit n,(E).f (E).

* au nombre déats inoccupés a la méme énergie E dans I'électrode B, soit
ng(E+eV).[1- f(E+eV) ;

= aucarrédelamatrice |M 5| représentant la probabilité de transmission de A aB.
En intégrant ces parameétres, on obtient le courant tunnel |, ; (V) suivant :
Lys V) = [Na(E)ng (E+eV)M | f (E)[1- f (E+eV)].dE (11.45)
Le courant tunnel total | ,; est alorslasomme des deux courants | , €t | 5 ,SOit:

IA)B_I B)A (11.46)

_ —

IAB

Pour calculer 1 (V), Simmons [21] utilise I’ approximation WKB qui, n’est valable que pour

une barriére ayant un potentiel variant lentement (barriere « douce »). On obtient alors une

expression analytique a T nulle de la densité de courant en fonction de V appliquée tout en
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assimilant le profil réel de la barriere isolante a un profil rectangulaire dont la hauteur @, est

la valeur moyenne de ¢, (x) . L’ expression de la densité de courant obtenue est [21] :
J= ejzivx[f (E- f(E+eV)]n(E) (11.47)
(27)°

Tous calculsfaits, on trouve:

3 = 3,[00 xp(-A,) — (@, + V) exp(~ A, + eV (11.48)

ou :
e 43X o 1f @, + O
Jo= ; A= ; == X)dx = Lo A
° 27hd? 2m/h Vo xl%( ) 2
La constante S est un facteur correctif dépendant de la tension appliqueeV ,7est la
constante de Planck.

L’ équation (11.48) peut étre interprétée comme étant la somme d’ une densité de courant
A vers B et d'une densité de courant B vers A. La densité de courant tunnel J dépend de la
tension appliquéeV .

Deux cas sont alors a considérer :
V ~ 0: gamme detensionsfaibles:

Labarriere de potentiel est approximativement rectangulaire (figure 11.14). On aaorsg, = ¢, .

On peut montrer que B est proche de I'unité lorsqueeV ~ 0. Donc on peut considérer que
A, ))1et I' équation (11.48) se réduit &:
3 =32V exp(-A\7,)

Ou

(11.49)

o

Figure I1.14. Diagramme d’ énergie dans le cas d’ une tension appliquée quasi-nulle.
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V(ﬁ : gamme de tensions intermédiaires :
€

2

Figure 11.15. Diagramme d’ énergie dans | e cas d’ une tension appliquée V(ﬁ .
€
Au vu du diagramme d' énergie présenté sur la (figure 11.15), on pose dans ce cas-Ci

0 = (% 5 %j et on substitue cette expression dans I’ équation (11.48) on trouve alors.

0 —

_ﬁedz{(@%} {—J_ (%_71}_@“%}@({% o (W%ﬂ}

(11.50)

I11.5.3 ModéledeJulliére pour lesjonctions tunnel magnétiques:

En 1975, Julliere [22] amis en évidence le rdle prépondérant du spin des électrons dans

le transport par effet tunnel dans des jonctions Fe/Ge/Fe ou une couche de 10 nm composee
du semi-conducteur Ge légérement oxydé fait office de barriere (typiquement d'une hauteur
de potentiel de 100 meV). A basse température (4,2 K), ses observations font état d’'une
variation de la conductance éectrique en fonction de I’ orientation relative des aimantations
des deux couches magnétiques (figure 11.16). Ce phénomeéne, qui est la magnétorésistance
tunnel (TMR) s expligue par I’ existence d’ un courant tunnel atravers la barriére dépendant de

la polarisation en spin des é ectrons de conduction des deux électrodes.
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AG(v) /Go

420 2 4 V(mv)
Figure 11.16 : Conductance relative (AG /G, )en fonction de latension appliquée d’' une

jonction Fe-Ge-FeaT = 4,2 K.

Avec AGest la différence entre les deux valeurs de conductance correspondant aux
aimantations relatives parall€le et antiparallele des deux couches ferromagnétiques [22].

Julliere a proposé un modele descriptif simple basé sur la notion de polarisation des
métaux ferromagnétiques. Cette quantité notée P est définie comme étant la différence

relative des densités d’ états, au niveau de Fermi, (E;) pour les deux bandes de spin (de

r]spin
configuration despin T ou 4 ) :

P= nT(EF)_nl(EF)
n(Eg) +n, (E)

En supposant que I’ électron conserve son état de spin lors de son passage a travers la

(11.51)

barriere, on peut considérer que la conduction s effectue par deux canaux indépendants
(figure 11.17). La conductivité pour chague canal de spin est calculée par larégle de Fermi.
Celle ci stipule que la probabilité de passage d’'un électron dans un état de spin donné est
proportionnelle ala densité d’ états disponibles au niveau de Fermi dans |’ é ectrode réceptrice.

De méme, le nombre d'électrons candidats au passage a travers la barriere est
proportionnd a la densité d’ états initiaux dans I’ éectrode de départ. Il en résulte que pour
chaque catégorie d éectrons (spin up et spin down) la conductivité tunne G est
proportionnelle au produit des densités d états des deux électrodes, émettrice et réceptrice.
Dans ce modéle a deux courants [23] chaque état de spin contribue de maniére indépendante

au courant tunnel. La conductivité totale est la simple somme des conductivités pour chague
canal. On obtient donc G, =G, +G,. Si ™" et NP sont les densités d états au niveau de

Fermi des éectrodes 1 et 2 on obtient :
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G, = n/ (E.)n (E.) + 1y (E)n; (E;)
Gy = N (E- )M (Ex) + 1y (E- )N} (Er) (11.52)

Comme on peut clairement le voir sur lafigure (11.17), dans une configuration paraléle
des aimantations des deux matériaux ferromagnétiques, les densités d éats de spin T, nf (Ep)
et ng (E;) sont majoritaires dans chacune des électrodes 1 et 2. Latransmission des électrons
despin T sefait entre des états majoritaires de chaque coté de |la barriére ce qui entraine une
conductance électrique importante pour ce cana de spin. A I'inverse, les densités d’ états de
spin 4, nf (Ep) et nf (E-) sont minoritaires dans chacune des électrodes et entrainent une

conductance éectrique faible pour ce cana de spin. La résistance globale de lajonction tunnel
magnétique étant équivalente a la mise en paralléle des résistances des deux canaux de spin,

on obtient une résistance faible (conductance forte, dominée par le canal de spin T).

De la méme maniére, dans la configuration anti-paralléle des aimantations, les densités
d'états n'(E.)et ny(E.)sont majoritaires, et les densités d’états n'(E.) et n; (E.)sont
minoritaires. On voit clairement que les dectrons de spin T initiadlement majoritaires et
venant de I’électrode 1 n’ont pas assez d' états de spin T disponibles dans I’ éectrode 2 d ol
une conductance tunnel faible pour le canal de spin T, et que les dectrons de spin | sont
fortement minoritaires dans I’ éectrode 1 et ne peuvent combler tous les éats de spin  aleur

disposition dans I’ dectrode 2, d’ ot une conductance tunnel faible pour ce canal de spin | . I

en résulte une conductance globale faible et une résistance de lajonction tunnel élevée.
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)]
R T faible
R 4 éleveée
|
if -
ME, | I | ME,
l |H
(b)
R Télevée
R *élevée
II
I i"

Figure I1.17. Effet tunnel entre deux métaux ferromagnétiques (MF1 et MF2) séparés par une

barriere isolante | rectangulaire et déformeée par une tension appliquée V.

Les densités d' états nf(E),n;(E),nﬁ(E),nj(E) sont schématisées par des paraboles
décalées en énergie par |’ échange. En négligeant les phénomeénes de spin-flip lors du passage
atraverslabarriére, les électrons de spin T et de spiny traversent alors la barriére de maniére
indépendante par deux canaux de spin distincts. La conduction totale a travers la barriere est
alors modélisée par deux résistances électriques connectées en paralléle. Le schéma (@) décrit
le cas ou les deux électrodes sont dans une configuration magnétique paralléle et le schéma
(b) le cas ou les éectrodes sont dans une configuration magnétique anti-paralléle [24].

On développe adors |’ équation décrivant la magnétorésistance tunnel TMR :

R Ro=Rs GG _(nl e nini)-[ulnt +rin) 159

. G, nn, +nn,
Cette quantité est sans dimension et s’ exprime couramment en %. On remarquera que
Julliere n'introduit que la notion de polarisation éectronique au niveau de Fermi et que les
parametres tels que |'épaisseur et la hauteur de la barriere ou la nature des éectrodes

n’interviennent pas. La conductance tunnel s écrit alors:
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G =G, (1+ BP, cosb) (11.54)
ou 0 est I'angle entre les directions des aimantations des deux éectrodes (figure 11.18) et
G, la valeur moyenne de la conductance de surface. P; et P, désignent les polarisations au

sens de Julliére des éectrodes 1 et 2 respectivement.

>
I H\
.ﬂ-:f; M 2
]
v — 4
= l 2y &
T el
: N
Ay zagl r
kg
e [ d A Y {.:
FM, Isolant o,

Figure 11.18 : Diagramme d’ énergie pour un éectron dans une jonction tunnel magnétique
pour le cas ou la configuration des aimantations des électrodes ferromagnétiques FM1 et FM2

sont paralléles.

Le champ d’ échange sépare les bandes d’ énergie correspondant aux deux directions de

spin (représentées par T et4 ) [31].

I1.6 Lesmodéesde TMR:

Consécutivement aux premiers travaux de Julliere et a son modée de

magnétorésistance tunnel, de nombreux auteurs ont tres largement amélioré ce dernier.
L’ avancée la plus significative dans ce domaine a été |e dével oppement d’ un modele proposé
par Slonczews [25] en 1989, qui integre pour la toute premiere fois la concordance des
fonctions d’ ondes a travers la barriére tunnel pour le transport dépendant du spin. Par la suite,
différents auteurs ont proposé leurs modéles propres ou amélioré ceux déja existants.
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[1.6.1 Modéle de Bardeen :
Bardeen [26] a exprimé la probabilité par unité de temps pour qu’un éectron d’ énergie

E dans I’ électrode de gauche (MF;) passe par effet tunnel et se retrouve dans un éat de la
méme énergie mais dans |’ électrode de droite (MF;) (on peut remarquer I’analogie avec la

regle de Fermi) :

Pa(B) = T Mo (EV) HEI(ENL- (E +eV)n,(E-+eV) (11 55)

ou f1(E) et fo(E+eV) sont les probabilités d’ occupation des états dans les électrodes MF; et
MF, aux énergies E et E+eV respectivement, et sont donc données par la distribution de
Fermi Dirac, m(E) et ny(E+eV) sont les densités d états aux énergies E et E+eV dans les
électrodes correspondantes, et Mi»(E, V) est I' @ ément de la matrice de transition.

Ladensité de courant J;» qui passe de MF; vers MF; s écrit :

J, = —%GZT]MR(E)F f(E)n(E)(1— f,(E +eV))n,(E +eV)dE (11.56)

1/l —0

Le courant inverse J; passant de MF, vers MF; est donné par :

Are
T

Z‘fjw||\/|21(|5)|2 f,(E+eV)n,(E+eV)(1- f,(E))n(E)dE (11.57)

k// —00

Ladensité de courant total est alors J,,- J,,, Soit :

J= —%ezﬂl\/llz(E)fnl(E)nz(E +eV)(f,(E) - f,(E+eV))dE (11.58)

k// —00
ou nous avons utilisé le fait que M,, = M,,. La conductance dynamique dJ/dV par unité de

surface s écrit alors::

Y S [ M) (B, (E+ev)

A df, (E+ev) |
v

V) d(ev)

E (11.59)

k// —0

Dans le calcul ci-dessus, le spin des électrons n’a pas été pris en compte : suivant la
configuration magnétique considérée, il suffit d' gjouter un indice supplémentaire (Tou*) aux

populations n,(E) etn,(E ) . C est le modéle de Bardeen.

11.6.2 Modéle des électronslibres:
Nous allons voir comment il est possible de modéliser, en utilisant le modéle des

électrons libres, le transport tunnel dans une hétérostructure FM/I/FM.

a
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Dans un premier temps, considérons le modéle de Sommerffeld qui correspond a des
éectrons sans interaction dans une boite. Il Sagit d'éectrons dits libres (figure 11.19 (a)). La
résolution de I'équation de Schrodinger avec un potentiel V, constant donne des états
d'énergie E deV, jusgua E. :

RPk? P (kE +k))
2m 2m

E-V, = (11.60)

(a) (b)

Figure I11.19: (a)Modélisation du remplissage des niveaux pour des éectrons dans une boite de
potentiel (b) modélisation du profil de potentiel pour une structure FM/I/FM qui consiste en

une succession de trois boites telles que celle montrée en (a).

Dans un deuxiéme temps, on envisage des éectrons d'une électrode ferromagnétique.
Cette électrode est modélisée par une méme boite que celle présentée ci-dessus. Pour rendre

compte du magnétisme, on considere que le potentiel est différent pour les deux directions de

spin. 1l vaut V' pour les spins T et V* pour les spinsy . Les niveaux d'énergie sont alors

définis, suivant ladirection de spin :

2

E-v' =§—m(ka+kj) (11.61)
2

E-v* ;l—m(ka +k2) (11.62)
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Les termes k, dépendant de la direction de spin mais cette contribution du spin peut étre
intégrée dans viet v,

Dans un troisieme temps, la structure FM/I/FM se modélise par 2 boites
ferromagnétiques séparées par une troisieme dont le potentiel V, est supérieur a E. d'avoir
une boite vide. On aboutit au profil de potentiel de la figure (11.19 (b)). La résolution de

I'équation de Schrédinger donne les vecteurs d'onde perpendiculaires au plan de la barriere,

dans chaque éectrode et pour ladirection de spin o :

o 2m o2
o \/?(EF )k (1.69
et
o 2m o2
ke = \/?(EF VS )k (11.64)
Dans la barriere, la fonction d'onde est une onde évanescente dont le vecteur d'onde est
donné par :
2m
k:\/?(vb_EF)_ki (11.65)
Le coefficient de transmission pour cette barriere vaut alors T = % [31] :
Vi

16k kk,, exp(—2kd)

T, = 2 5 2
kK, + k)[L+ exp(~2kd) 12 + {(k? - kk,)[1+ exp(~2kd) -]}

(11.66)

En particulier s les deux éectrodes sont identiques alors k1:k2sz pour la

configuration paralleleet k, =k, = k* pour la configuration antiparalléle :
Dans le cas de jonctions tunnel parfaites, la périodicité dans le plan paraléele al'interface
FM/I est assurée. De plus, dans I'hypothése d'une périodicité transverse, le vecteur d'onde
transverse de I'éectron k, est conservé. |l est aors possible d'utiliser laformule de Landauer-
Buttiker, sous laforme:
e2

G=_—
(27)°h

j d?k, T (k,) (11.67)
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Un modéle couramment utilisé est le modéle de Slonczewski [25] qui est une
approximation du calcul des éectrons libres. La valeur de la conductance dans ce modele est

obtenue en considérant les équations 62 et 63, en intégrant sur k), et en ne conservant que les
termes du premier ordreen 1/d:

_€k
G=, 2T (11.68)

avec k, = ket k, =0,
Dans ce cas, on aboutit pour I'expression de la TMR, a un résultat similaire a celui de
Julliere mais en remplacant la polarisation P par une polarisation effective qui tient compte

de la hauteur de la barriereV, :

2_ka~L kT _ki

[1.6.3 Modéle de Slonczewski :
La premiere approche théorique précise de la magnétorésistance tunnel entre deux

électrodes identiques (MF1=MF,) fut faite par Slonczewski [25]. Toujours en restant dans le
cadre du modéle des éectrons libres, il supposa que seuls les électrons au niveau de Fermi
participent au courant ; aprés intégration sur kj; et en ne conservant que les termes dominants
en 1/d, les conductances dans les configurations magnétiques P et AP, notées Gp et Gap sont

tellesque:

21,12 21,42
Gpm%ﬁ”(n=m+T“am=mkfﬁim%k ok }emﬂ (1.6

d | (G +K7 (G + k)

32k2k ke
ko(kT + k¢)2 + (ké _ kal)Z

G, % T (k= 0)+T " (k, = 0))= %{

} (11.67)

La magnétorésistance s écrit dors:

G,-G, 2P K-k KKKk
G 1-P2 " )kt K2+k K

ap

TMR = (11.68)
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Le résultat obtenu par Slonczewski a la méme forme que celui du modele de Julliére
mais en considérant cette fois une polarisation effective, produit de la polarisation des
électrodes ferromagnétiques et d’ un terme qui dépend de la hauteur de la barriere. Ainsi, ala
différence du modéle de Julliere, la magnétorésistance dépend du type de jonction tunnel :
Slonczewski fut le premier a considérer que la polarisation « tunnel » n’est pas une propriété
intrinséque des métaux mais dépend du couple { métal-isolant} considéré. Des expériences
récentes ont clairement validé ce concept et ont montré la forte dépendance entre la
polarisation en spin et les propriétés structurales et é ectroniques des métaux, del’isolant et de

leursinterfaces [28].

. 81




Chapitrell

L’ électronique de spin ou Spintronique

Rago

Hatio

. Concuctance Ratio v P Vbu.28 a¥
g il dulees —
o8
a7
e
0z
04
0z
0z
LR

o

1
e -
MIM J.Illl'l__ rah
LY. - .
08 iﬂ - 1
L1} — H
100 8 f
Lil3 mi..- i
s
a4
03
0z
IR ]
1]

a4 o

0 o1 G2 oOa ﬂ.lpl‘.'l.ﬂ a8 0OF 08 08

Conductaros Ralio va P Vb={.7E gV

LU I - & D.IFD.E

Conducizrcs Aako vs P Vb= 10 oW
[[]] dlligre —

2 03 04

l:I!I-E a8 07 08

Pt

Fabo

1
et
2.
a7

=X

2.4
o
a3
na
ol

o
A

L

B av iz us E'A.Fu.i 08 67 68 84
1 Condoance Ao i P VoS0 aY
anliel, dubers — P
ol

a7

aB

0

o

LE]

02

ot

o - =

a 0.9 02 03 I].-iFI].ﬁ o6 0T OB 08

Conductance Fako v @ Yh=10.0 8V

Figure 11.20. Ratio de conductance(AG/G) par rapport ala polarisation au niveau de Fermi P

pour un courant tunnel d’ éectrons libres dépendant du spin pour des hauteurs de barriere

variables (V).

Dans chaque encart sont représentées les épaisseurs de la barriére de 5, 10, 20, 100 et 200 A

avec les courbes correspondantes de Julliére et Slonczewski légendées J et S respectivement

[29].
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I1.7 Conclusion sur lesdifférents modéles éudiés:

Ces modéles peuvent tous étre utilisés pour décrire le comportement magnétorésistif
d une jonction tunnel magnétique. Cependant, ces différentes formulations ne sont pertinentes
gue dans des gammes de parametres assez limitées et ne peuvent en aucun cas décrire le
comportement des JTM dans leur globaité. Ces modéles produisent des résultats assez
voisins de sorte qu’ on ne peut pas actuellement les distinguer d’ une fagon preécise.
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Chapitrel 11l La spintronique avec des semiconducteurs

[11.1 Introduction :

La mise en évidence expé&imentale en 1988 d’ un transport électrique dépendant du spin
dans des multicouches Fe/Cr [32] constitua le point de départ d’ une nouvelle discipline de la
physique de I’ é&at solide : I’ éectronique de spin.

Les deux effets principaux éudiés jusgu’a présent sont la magnétorésistance géante
(GMR) et la magnétorésistance tunnel (TMR). La structure caractéristique, associée a ces
deux effets, est composée de deux matériaux ferromagnétiques séparés par un matériau non
magneétique (couche métallique pour la GMR ou isolante pour la TMR). Une modification de
la configuration magnétique des matériaux ferromagnétiques par un champ appliqué amene
une variation de résistance éectrique. Ce type d effets est appliqué dans des capteurs, des
tétes de lectures — écritures etc... [44].

La croissance et |'étude d’ hétérostructures semiconductrices intégrant des matériaux
magneéti ques représentent actuellement un intense axe de recherche qui amenera probablement
une nouvelle génération de composants éectroniques [45]. Un des intéréts des
semiconducteurs est le temps de vie du spin plus long que dans les métaux, et donc I’ avantage
d’ une propagation de I’ information du spin sur de plus grandes distances [46, 47].

¥
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Figurelll.1l: Transistor a spin proposé par Datta et Das [48].

Au-dela de la rédisation de ces nouveaux mais relativement classiques concepts,
I’ utilisation de spin dans les semiconducteurs, et plus précisement la nature quantique du spin,
pourrait constituer une des vois pour laréalisation de calculs ou de cryptographie quantiques.

L’ étape préalable a laréalisation de tels dispositifs est I’ injection d’ un courant électrique
dépendant de spin dans un semiconducteur et la conservation de I'information de spins dans
ce semiconducteur. L’injection, la manipulation et la détection de spins dans des

semiconducteurs ne constituent pas un domaine récent de la physique.
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Des les années 60, les études des propriétés du spin des porteurs dans des
semiconducteurs ont été effectuées par des moyens optiques [49]. Toutefois, depuis un peu
plus d' une décennie, I'injection électrique de porteurs polarisés en spin, nécessaire a la

réalisation de dispositifs purement éectroniques, constitue un nouveau defi.

Dans les semiconducteurs, le controle du spin des porteurs, en plus de leur charge,
pourrait donner naissance a une nouvelle génération de dispositifs électroniques [50], [51].
Cette idée est née d’ un nouveau concept de dispositifs pouvant tirer profit de la manipulation
du spin pour créer une nouvelle fonctionnalité. C'est le transistor de Datta et Das dont nous
allons décrire briévement le principe [48].

Ce concept a été proposé en 1990 et baptisé Spin FET (Spin - dependent Field Effect
Transistor) ou encore « transistor a rotation de spin ». Ce dispositif ressemble a premiere vue
aun transistor a effet de champ classique, comme illustré sur lafigure I11.2 ; il aune source de
courant, un drain et un canal avec une conductance controlable via une tension de grille, Vg.

Cependant, la comparaison s arréte la. Le transistor a spin est basé sur des contacts
sdlectifs en spin, ¢ est-a-dire capables d’injecter ou de collecter une orientation donnée de
spin. L’injection et la collection du courant polarisé en spin sont assurées par des éectrodes

ferromagnétiques (le Fe, par exemple).

In AlAs
<+ 4 '
In GaAs E
X ——
Injection des spins Manipulation des spins Détection des spin:
dans le (effet Rashba) dans le
semiconducteur semiconducteur

Figurelll.2 : Schémadu "transistor arotation de spin”.

La polarisation Vg permet de contrOler via le couplage spin-orbite de Rashba
I’ orientation du spin dans le canal [48]. L’injection de spin a lieu dans un gaz d’ électrons a
deux dimensions pour augmenter la mobilité des électrons.

Pour moduler le courant de drain, Datta et Das ont proposé de controler la rotation du
faisceau de spin dans le cana en utilisant le couplage spin-orbite de Rashba (voir plus loin)
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qui doit étre fonction de la tension appliquée alagrille [52], [53]. Le courant de drain atteint
une valeur maximale quand I’ orientation des spins est paraléle a celle de I'amantation des
électrodes injectrice et collectrice. |l atteint une valeur minimale quand elles sont opposées.
Ce concept de transistor suppose également une transmission cohérente, autrement dit sans
perte du spin, entre I’injecteur (la source) et le collecteur (le drain). Selon cette proposition, le
canal ou la propagation de spin alieu doit étre un gaz d’ électrons a deux dimensions pour tirer
profit d une mobilité élevée permettant ainsi une propagation cohérente.
En résumeé, ce concept de transistor a spin est basé sur :

1. Uneinjection de courant polarisé en spin dans un semiconducteur ;

2. Une propagation cohérente des spins;;
3. Un contréle de la précession des spins;;
4

Une collection sélective en spin.

Nous alons traiter plus particuliérement les points 1, 2 et 4 dans les paragraphes qui
suivent. Le point 3 est assez délicat et sort du cadre de ce mémoire (voir [48]).

[11.2 Injection de courant polarisé a partir d’un contact ohmique ferromagnétique (FM)/

semiconducteur (SC) :

[11.2.1 Etude expérimentale:

Un nombre important de tentatives de démonstration expérimentale du concept de
transistor a spin a été effectué. Citons par exemple les travaux de Monzon [54], [55] et ceux
de Filip [56] qui ont porté sur I’injection de spin a partir d’un métal ferromagnétique (Py1, Co
ou Ni) vers un cana semiconducteur. La mise en évidence de I'injection et de la collection
sdlective en spin est basee dans ces travaux sur I’observation d'un changement de la
résistance dans le canal SC lorsque les aimantations des deux électrodes passent de I’ état
paraléle al’ éat antiparalléle. Un certain nombre de groupes a ainsi rapporté I’ observation de
phénomenes de magnétorésistance, pouvant indiquer une injection de spin dans un
semiconducteur [57], [58], [59], [60]. Cependant, la démonstration de phénomenes d’ injection
électrique de spin dans des dispositifs a partir de contacts ohmiques métal
ferromagnétique/semiconducteur reste peu concluante et tres controversée [61]. En effet,
I’amplitude du signal de magnétorésistance observée reste inférieure a 1 %, ce qui pourrait
étre attribuée & une injection de spin [55].
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[11.2.2 Modée pour le transport de spin dans les systemes diffusifs : application au

transport atravers!’'interface FM/SC :

Face a cet échec expérimental, différents groupes de recherche se sont employés a
étudier les mécanismes de transport de spin dans les systémes FM/SC. G. Schmidt et al. [62]
ont décrit I'injection éectrique de spin d'un métal ferromagnétique dans un semiconducteur,
en terme de deux courants électriques, un courant de « spin up » et un courant de « spin
down». Dans la suite, le formalisme du modéle a deux courants de spin sera introduit et puis
appliqué au systeme FM/SC.

Le modéle suppose que |I’on peut définir en tout point de la structure deux potentiels
chimiques 1, et u, et deux courants J, et J, associésaux spins up et down (cas des systemes
diffusifs). Le courant circule dans la direction x. Les potentiels chimiques sont reliés aux

courants via la conductivitéo , le coefficient de diffusion D et |e temps de spin-flip 74 par la

loi d’Ohm:
Othr | :_eJm (111.1)
OX Oy .
et I’équation de la diffusion
Hym DO — ) (111.2)

T4 ox’

o, €t o, représentent les conductivités des canaux de spin up et down respectivement. Ces
conductivités sont différentes dans le cas du métal ferromagnétique et identiques dans un
métal normal. 74 est la durée moyenne pour faire changer I’ orientation d’ un spin up en spin
down et vice-versa (voir plusloin pour le calcul dery ) .
Pour ce modéle D est la moyenne pondérée des coefficients de diffusion des spins up
D, et desspinsdown D, :
D= D.n, +D;n,

M +N,

(111.3)

avec n,etn, les densités d' états des électrons au niveau de Fermi pour les deux orientations

de spin.
Lasolution générale des équations (1) et (2) s écrit :
i = arbx+Sexp-) + Lep ) (111.4)
o, ly" o l4
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ou Iy =.,/Drg estlalongueur de diffusion de spin.

On applique ce modéle au systéme unidimensionnel dans lequel on a un métal
ferromagnétique (index i = 1) qui sétend de x = —o0 ax = 0. Ce dernier est en contact avec
un semiconducteur (index i = 2, 0< X < Xg) lequel est en contact avec un deuxiéme métal
ferromagnétique (index i = 3, X, < X< +o). X correspond a I’ épaisseur du semiconducteur.
Ce systéme est décrit par la figure I11. 3 et peut étre représenté d’un point de vue électrique
par un réseau de résistancesR; |, Ry, €R;, représentant les deux canaux de spin

indépendants pour chacune des régions.

-

I
II
|‘|_H1T_ 1 e —1 Ry h

Ny o [ [

Figure 111.3 : Modéle de résistance simplifié pour un dispositif compose d'un
semiconducteur (SC) avec deux contacts ferromagnétiques (FM), 1 et 3. Les deux canaux de

spin indépendants sont représentés par desrésistancesR, |, Ry | &R, .

Figure 111.4 : (a) et (b) montrent les potentiels éectrochimiques dans les trois régions

pour le cas ou les aimantations sont paralleles (a) et anti — paralées (b) d aprés[62].
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Pour séparer les effets liés a la polarisation de spin du flux de courant normal, les
potentiels chimiques dans les métaux ferromagnétiques pour les deux orientations de spin sont
exprimeés par :

My :/,t°+yiu (11.5)
ot u’est le potentiel chimique sans effet du spin. Pour chaque partie (i = 1, 3), on utilise
I’ éguation (4).

Piry = 1+ My = 1 +Gyp  eXpE ((X=x) /1) pour i=1,3 avec X = 0,%; = X, €t le signe +(-)
seréfereal’indice 1(3).

Dans le semiconducteur, puisque | est de plusieurs ordres de grandeurs plus grand que

I

et beaucoup plus important que |’épaisseur Xo du semiconducteur, |’expression (4)

m

fournit :
Hor  (X) = 15 (0 +7 X (111.6)

ou y est une constante.

En I’ absence de diffusion de spin aux interfaces FM/SC, les conditions aux limites aux
interfaces sont : 1/ la continuité des potentiels chimiques ; 2/ la conservation des courants de
spins up et down.

En prenant en compte ces conditions aux limites, G. Schmidt et al. [62] déduisent une
expression de la polarisation P du courant d’ éectrons injectés du métal ferromagnétique dans

le semiconducteur :

P_Jﬁ—\h_ﬂ [ O

S+,

(11.7)
Gfmxo(zlfmcysc +1) - p?

fm

ou P est évaluée al’'interface FM/SC. Elle est constante a travers le semiconducteur car I’on
suppose que le temps de spin flip est constant a travers le semiconducteur car il est supposé

que 74 est infini. § est la polarisation du métal ferromagnétique loin de I'interface FM/SC

(polarisation du massif). Or d’apresle modéle de Julliére [42] (Voir é9.49 chapitre Il), P est

définie par |’ expression suivante :

p-217% MmN (111.8)
o +0, no+n
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avec n,etn, les densités d' états des électrons au niveau de Fermi pour les deux orientations
de spin. S peut atteindre quelque 10 % [63], [64], [65], [66].

Pour des valeurs typiques, 5 = 60 %, Xo = 1um eto, =10'c_[62], on obtient P =
0,002% ce qui est tres faible. Pa une valeur maximale égale a la polarisation du métal
ferromagnétique S .

Cependant, cette valeur maximale de a ne peut étre obtenue que pour 8 proche de 1, ce

qui correspond a un ferromagnétique demi-métallique.

Pour un systeme tout métal (c’est-a-dire si le semiconducteur est remplacé par un métal
normal),ona o,, ~ o et P tend versa g al interface méta ferromagnétique/métal normal
[66], [67]. On en conclut qu'en raison de la différence de conductivité entre le métal
ferromagnétique et le semiconducteur, on réduit trés fortement |’ efficacité d'injection de

courants polarisés en spin dans le semiconducteur. Ce phénomene est connu sous le terme de

« conductivity mismatch ».

I11.2.3 Solutions au probléme de « Conductivity Mismatch »:

Deux solutions pour obtenir une injection efficace de spin dans un semiconducteur
découlent directement de la théorie rappel ée précédemment. La premiere consiste a utiliser un

semiconducteur magnétique comme source de spin a la place du FM afin d'avoir o, ~ o

[68], [69], [28]. La deuxiéme consiste a utiliser un ferromagnétique demi-métallique pour
avoir S prochede1[28], [70].

Des travaux de recherche ont en effet montré que les semiconducteurs tels que le
compose paramagnétique BeMnyZny..,Se [28] et le composé ferromagnétique GaMnAs [64]
peuvent permettre d'injecter des spins dans un semiconducteur non magnétique.

Toutefois, le ferromagnétisme disparait en dessous d'une centaine de Kelvin et
I"utilisation du semiconducteur paramagnétique nécessite |'application d’'un champ
magnétique éleve (de I’ordre du Tesla) [28]. Ceci rend impossible toute application pratique
basée sur ces systemes.

L’ utilisation d'un métal ferromagnétique en tant que polariseur de spin reste donc a ce
jour la seule possibilité pouvant conduire a |’élaboration de dispositifs fonctionnant a
température ambiante. Afin de contourner I’obstacle fondamental lié a la différence de

conductivité entre le métal ferromagnétique et e semiconducteur, une idée a é&é avancée par
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différents auteurs [71], [72], [73], [74], [75]. Elle consiste a intercaler une barriere tunnel

isolante entre le métal ferromagnétique et |e semiconducteur.

I11.3 Transport de spin atraversunebarriéeretunnd isolante:
[11.3.1 Théorie:
L’injection des éectrons polarisés en spin par effet tunnel dans un semiconducteur a

déja été réalisée par Alvarado et al. [76], [77]. Ils ont injecté un courant tunnel vers le GaAs
par I'intermédiaire d’ une pointe de Nickel d un microscope a effet tunnel et mesuré le degré
de polarisation circulaire de la luminescence induite. Cette polarisation de la lumiéere est une
preuve de la présence au sein du semiconducteur d' un exces de population de spins d’une
orientation donnée et découle des regles de sélection qui régissent la recombinaison radiative
vis-avisdu spin [78], [79], [80].

Notons que la physique de I'injection de spin a travers une barriere tunnel est assez
différente de celle décrivant I'injection a travers I'interface FM/SC comme développée
précédemment [71], [72], [73], [74], [75] (voir Figurelll.5).

E 5

FERROMAGNET . SEMICORDICTOR

Figure 111.5: Interface entre un métal ferromagnétique et un semiconducteur. Les lignes
en pointillé montre les asymptotes des potentiels chimiques. F4 représente la bande d du FM.

S et S, représentent respectivement la bande de conduction et de valence du SC.
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b FERROMAGNET SEMICOMDLUCTOR

n I ‘Iﬂ! Ay,

w

0 -
Figure111.6 : Potentiels électrochimiques pour le cas d’ une barriére tunnel entre le métal

ferromagnétique et |e semiconducteur.

La chute de potentiel électrochimique Ap, a travers la jonction est beaucoup plus

grande gue la différence de potentiels électrochimiques entre les spins up et down dans le
meétal ferromagnétique ou le semiconducteur. Notons I'inversion de signe entre
I”accumulation de spin du FM et du SC[74].

En insérant une barriére tunnel entre le métal ferromagnétique et le semiconducteur, la
continuité des courants de spins up J,et down J est toujours vaable mais pas celle des
potentiels éectrochimiques m,ouz; . En particulier, les quantités Ap qui décrivent
I’accumulation de spins pour le métal ferromagnétique A, (0) = fp, (0) — 1, (0) et pour
le semiconducteur A, (0) = 1 (0) -, (O)sont de signes opposés dans le cas d'une
injection tunnel aors qu'ils éaient de méme signe Apy,, (0) = A, (0) = A (0) dans le cas
d une injection directe atravers |’interface FM/SC [74]. En effet, la grande mobilité des spins
up dans le métal ferromagnétique, liée a leur densité d’ états d plus basse, fait qu’ils arrivent
en plus grand nombre a I'interface. Or, le courant tunnel dépend directement du produit des
densités d’ état des deux matériaux de part et d autre de la barriére tunnel. Par conséquent, les
spins down sont préférentiellement injectés puisqu’ils ont une densité d éats d plus

importante dans le métal ferromagnétique.
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Dans le cas ou la chute de potentiel électrochimique Ar; a travers la barriére est de
plusieurs ordres de grandeur plus importante que les quantités Az, etAn,_ , il aété montre

que lapolarisation P du courant polariseé en spin [74], [75] S écrit :

J,=J -n " . ”
=1 *=_Boup L SL AP polarisation du métal ferromagnétique, avec n, et
Ji+J, n.+n,

n, les densités d’états des €lectrons au niveau de Fermi pour les deux orientations de spin.
Notons qu'il en résulte que la polarisation correspond la encore a la polarisation du métal
ferromagnétique S, avec toutefois une inversion de signe par rapport au systeme FM/métal
normal comme vu précédemment.

Dans le cas des barrieres ultraminces ou des barriéres discontinues, la différence de
potentiels électrochimiques dans le métal ferromagnétique App,, est du méme ordre de
grandeur que la chute de potentiel dans la barriéreAr, . Les signes des accumulations de spin
du métal ferromagnétique et du semiconducteur étant opposés, la chute de potentiel dans la
barriere Apu, et la différence de potentiels éectrochimiques Ag,, tendent a établir une
injection de spin de signes opposés. La polarisation nette tend alors vers 0.

En résumé, I’injection de spin vers un semiconducteur nécessite une barriere tunnel
entre le FM et le SC. Cette barriere peut étre obtenue soit par une barriére de type Schottky

soit en intercalant une couche diélectrique tunnel entrele FM et le SC.

111.3.2 Casdelabarriére Schottky:
Une barriere Schottky peut dans certaines conditions constituer une barriére tunnel

naturelle entre le métal ferromagnétique et le semiconducteur. Les électrons peuvent alors étre
injectés du meétal ferromagnétique dans le semiconducteur en appliquant une tension négative
sur |’électrode ferromagnétique. Dans le cas général, le courant injecté est tres faible en
raison de I’existence d’une zone de déplétion dans le semiconducteur de quelques 100 A
typiquement.

Cependant, la largeur de la zone de déplétion peut étre gjustée en utilisant un profil de
dopage adapté [81]. Hanbicki et a. [82], [40] ont utilisé une jonction Schottky réalisée par
croissance d’ une couche de Fe par épitaxie ajet moléculaire (voir annexe 3) sur une structure
apuits quantique de type Al GaAsGaAs/Al GaAs (voir laFigurelll. 7(a)).

L’ éude du degré de polarisation de la lumiére émise dans le puits quantique de GaAs

(voir la Figure I11.7 (b)) suite a la recombinaison des électrons polarisés avec des trous non

. 94




Chapitrel 11l La spintronique avec des semiconducteurs

polarisés, a permis de mettre en évidence une injection efficace de spin ou la polarisation du
courant était de 30 % a4,5K et de4 % a240kK [82].

(a)
Fe
GaAs
AlGaAs AlGaAs
b)
Fe AI.:,.,Ga,;.FQAs
I i i
{n~101 iiranaitlm: n~10% - 1017
1W00A 150 A 150 A 550 A

Figure I11.7: (a) Diagramme de bandes d' énergie en régime de bandes plates de la barriére
Schottky tunnel et de la diode éectroluminescente (LED) [82]. (b) Profil du dopage a
I'interface Fe/AlGaAs [40].

[11.3.3 Casdelastructure Métal Ferromagnétique/l solant/Semiconducteur (FMIS):
V.F. Motsnyi et al. [83] ont proposé en 2002 une étude d'injection électrique de spin en

utilisant une barriere tunnel isolante d'AlOx entre la couche ferromagnétique et
I” hétérostructure semiconductrice (AIGa)As/GaAs. Les auteurs observent une polarisation de
9% a80 K en utilisant I’ effet Hanle Oblique (OHE). Aprés optimisation de leur échantillon,
une polarisation de 24 % a 80 K et de 12 % a température ambiante a été rapportée par Dorpe
et a.[82], puisde 21 % a80 K et de 16 % atempérature ambiante par Motsnyi et al. [84].
Dans une jonction tunnel Métal/lsolant/Semiconducteur (MI1S) réelle polarisée en direct,
trois courants peuvent traverser la jonction tunnel : (i) les électrons «tunnellent » du métal
ferromagnétique dans la bande de conduction du semiconducteur ; (ii) les éectrons
«tunndlent » du métal ferromagnétique dans la bande de valence du semiconducteur (tunnel
des trous) ; (iii) les électrons du métal ferromagnétique « tunnellent » atravers la barriere puis

se recombinent avec les états de surface de I’ interface oxyde/semiconducteur [86].
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Seule l'injection éectriqgue des électrons dans la bande de conduction du
semiconducteur peut étre évaluée par des méthodes optiques.

Trois courants traversent la jonction : un courant du métal ferromagnétique vers la
bande de conduction du semiconducteur, un courant du métal ferromagnétique vers la bande
de valence du semiconducteur (tunnel des trous), et un courant de recombinaison avec les
états de surface al’interface oxyde tunnel/semiconducteur [84].

Les deux autres mécanismes de conduction causent un chauffage local de I’ échantillon,
un plus grand stress appliqué a la jonction (courant, tension), la dégradation du dispositif, et
un fonctionnement peu fiable. Pour réduire ces contributions, les auteurs introduisent une
couche d’AlGaAs non dopée entre |'oxyde tunnel et le GaAs (voir la Figure 1118). Cette
couche garde les trous loin de I’interface oxyde/semiconducteur et réduit ainsi le courant via

les défauts de surface et |e courant tunnel des trous vers le métal

;“]D\ .I.‘J"s.].{.}i
AlGaAs
d s b
@) e p-AlGaAs (b)
FM GaAs FM GaAs p-GaAs

active region substrate

Figure 111.8: Représentation d’ une jonction FMIS.

La figure 111.8 montre la structure des échantillons étudiés pour I’ éude de I’injection de
spin.

Dans les semiconducteurs 1lI-V, le degré de polarisation des spins injectés est
généralement contrélé en mesurant le degré de polarisation de la lumiere émise par la diode
électroluminescente (LED). Cette polarisation caractérise seulement la composante des spins

normale alasurface.
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Optical window

@ @ 0 0 a4 & & 0 0 0 0
2 0. & & o o 0 0 O 5 O &

i p-FaAs Substrate |

Backside Au contact

Top Au Corfact
i

mey

= 2,
Cofe
AO,
7] AIGOAS
[JGats
1 3.0,

Opfical window

Figure I11.9: Représentation de |a diode & ectroluminescente fabriquée, et vue de dessus,

montrant |e contact en Or avec lafenétre optique [84].

I11.3.4 Résumé des principaux résultats sur I’injection de spin dans les semiconducteurs:

Le tableau suivant résume les principaux résultats obtenus par des méthodes optiques

sur I’injection de spin dans un semiconducteur.

Polarisation
_ _ Détecteur de Température
Auteurs Injecteur de spin _ du courant
spin (K)
(%)
Fe/GaAs
H.J. Zhu (2001) [84] (In,Ga)AgGaAs 2 300
Contact Schottky
A.T. Hanbicki Fe/AlGaAs
(Al,Ga)Ag/GaAs 30 240
(2002)[ 78] contact Schottky
V.F. Motsnyi CoFe/Al,O3/AlGaAs
_ (Al,Ga)Ag/GaAs 9 80
(2002) [80] diode MIS
M. Ramsteiner (2002) MnAs/GaAs
(In,Ga)AgGaAs 6 80
[85] contact Schottky
V.F. Motsnyi(2003) CoFe/AI203/AlGaAs
_ (Al,Ga)Ag/GaAs 16 300
[81] diode MIS
A. Kawaharazuka FesSi/GaAs
(In,Ga)AgGaAs 10 25
(2004)[86] contact Schottky
CoFe/MgO/GaAs
Wang (2005) [87] _ (Al,Ga)As/GaAs 55 100
diode MIS
Y. Ohno(1999) [64] GaMnAs (In,Ga)As/GaAs ~ 2 6
R. Fiederling (99)[65] BeMnZnSe (Al,Ga)Ag/GaAs 90 5

Tableau 111.1 : Résultats obtenus par des méthodes optiques sur I’ injection de spin dans

un semiconducteur.
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[11.4 Transport de spin dans les semiconducteurs:

Laréalisation d’'un dispositif spintronique suppose, outre une injection et une collection
de spin, un transport cohérent en spin au sein du semiconducteur. Dans un régime de transport
diffusif, la polarisation du courant de spin injecté décroit exponentiellement au sein du SC. La

longueur caractéristique de cette décroissance est la longueur de diffusionl_. Pour

comprendre le transport des spins, il est intéressant de connaitre les différents mécanismes
impliqués dans la relaxation de spin dans les semiconducteurs. Commengons par introduire le
concept fondamental de couplage (ou interaction) spin — orbite, nécessaire ala compréhension
de ces mécanismes.

[11.4.1 L’interaction spin —orbite:

L’interaction spin — orbite est un effet relativiste qui a lieu quand une particule

possédant un spin non- nul se déplace dans une région ou regne un champ éectrique.
Quand un éectron se déplace avec une vitesseV dans un champ éectrique extérieur E | il
voit dans son référentiel propre un champ magnétique I_5>eff dont I’ expression est :

—

By :—izvxé (111.9)
C

ou c est lavitesse de lalumiere.

La présence d'un champ magnétique effectif, que les électrons ressentent dans leur
référentiel, affecte a la fois la dynamique du spin de I’ électron et son énergie totale. Cette
interaction est appel ée interaction spin — orbite.

II faut garder a I’esprit que la seule interaction aboutissant a une modification de
I’ orientation de spin est celle avec un champ magnétique. La source de ce champ magnétique
peut étre un champ magnétique extérieur ou un champ magnétique effectif géenéré par
I’interaction spin — orbite. Le champ éectrique statique a I’ origine de I’interaction spin —
orbite peut avoir différentes origines physiques, par exemple le champ électrique des noyaux
des atomes ou celui relié au cristal ou ala structure de bande du solide.

Si I’on tient compte de I'interaction spin - orbite, I’équation de Schrodinger d' un

électron se déplacant dans un cristal est donnée par :

P2 O =,
—-V(N+—=(VVxP)G v =y (111.10)
2m 2mc

avec m lamasse de I’ électron libre, V(r) le potentiel périodique, p la quantité de mouvement
de I'éectron et & les matrices de Pauli. Le troisiéme terme de I’ hamiltonien est le terme de

I"interaction spin — orbite, ¢ est |’ énergie propre du systeme.
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La résolution de I’équation de Schrodinger permet le calcul de la structure de bande

électronique des cristaux en présence du terme de couplage spin — orbite [90].

Lafigure 111.10 montre I’ allure ssimplifiée des bandes d' énergie au centre de la zone de
Brillouin (p=0) d'un semiconducteur I11-V & bande interdite directe comme le GaAs.
L’interaction spin - orbite est responsable du clivage de la bande de valence. L’écart
énergétique entre les deux bandes clivées est notéA, . Typiquement, A, variede 0,1 a1 eV.
Le GaAs présente une bande interdite directe et est caractérisé par un couplage spin-orbite de
0,34 eV, largement inférieur a la largeur de la bande interdite Ey de 1,4 eV. Par contre, le
silicium présente une bande interdite indirecte et est caractérisé par un faible couplage spin-
orbite : le clivage de la bande de valence A, du silicium n’est que d’ environ 0,04 eV c'est-&
dire quasiment 10 fois plus faible que dans le GaAs [92]. Dans la suite, nous reviendrons sur

cette différence d'amplitude du couplage spin-orbite entre le GaAs et le Si et sur ces

implications sur les propriétés de transport des spins dans le silicium.

q / < Bande de conduction

<+ E, gap du semiconducteur

/‘7*?‘\ wh ¢ Bande destrous lourds
T,

I < Bandedestrous |éners

50 <_P Bande « split off »

FigureI11.10 : Bandes d’ énergie du GaAs pres de [89].

Nous nous focaliserons ici sur les méecanismes de relaxation des éectrons de
conduction. Les trois principaux mécanismes aboutissant a une perte de I’ orientation des spins
dans un semiconducteur sont le mécanisme Elliot — Yafet (EY), le mécanisme D’yakonov
Perel’ et le mécanisme Bir — Aronov Pikus[90],[91],[94].
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[11.4.2 Lemécanisme Elliot —Yafet (EY):

L’ origine physique du mécanisme Elliot — Yafet est le potentiel de perturbation U di
soit aux impuretés ionisées soit aux vibrations du réseau (les phonons). L’interaction spin-
orbite relative a ce potentiel de perturbation U aboutit a des transitions entre états de la bande

de conduction d’ orientations de spins opposés.

Le temps de relaxation de spin d’ électronsz correspondant a la combinaison de ces

effets est donné par [93], [94] :

2 2
i = Ao E i (111.11)
Ty E,+40 ) \Ey ) 7

ou A est une constante, 7,, est la durée entre deux collisions aboutissant a un

changement de momentAk = k —k', E, I'énergie cinétique de I’éectron, et Eg le gap du
semiconducteur. Ce type d’interaction avec retournement simultané de I’ orientation de spin a
été introduit par Elliot dans le cas de I’interaction coulombienne avec les impuretés ionisées

[90] et par Yafet [95] dans le cas de |’ interaction porteur/phonon. La figure 111.10 illustre ce

mécanisme.

[11.4.3 Lemécanisme D’Yakonov - Perel’ (DP):

L’origine physique du mécanisme D’Yakonov - Perel’ est le champ éectrique

cristallinE_._, non nul dans les cristaux sans centre d’ inversion tels que les semiconducteurs

cris !

[11-V comme le GaAs. Ce mécanisme n’'existe donc pas dans le silicium qui est centro-

symétrique(E_.. = 0). Le champ cristallin correspond & un champ magnétique I_5>eff agissant

sur le spin, I’amplitude et la direction de ce champ dépendant de I’amplitude et la direction du
moment de I’dectron [96]. B, (k)cause une précession du spin de I'dectron a la
frégquencew .

Le changement du moment de |’ électron suite a une diffusion méne a un changement de
I_5>eff par lasuite, de |’ axe de précession.

Donc, I’ orientation initiale du spin change au fur et a mesure des diffusions (voir la
figurelll.11).
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Figure111.11: Représentation du mécanisme D’ Y akonov - Perel’. Ce mécanisme est di

au champ cristalin.

Dans le cas des éectrons thermalités, entre deux collisions, le spin de I’ éectron n'a pas
le temps de dévier considérablement de sa direction initiale. Il est montré que le temps de

relaxation de spin lié au mécanisme DP obéit alaloi suivante [94] :

3
ESNC
Ty h°E

g

(111.12)

ou 7, est la durée entre deux collisions aboutissant a un changement de moment de

I’ électron et b est une constante qui caractérise la structure de la bande de conduction du SC.

[11.4.4 L emécanisme Bir, Aronov et Pikus (BAP):

Le mécanisme BAP résulte de I’ existence de I’interaction d' échange entre le spin des

électrons de la bande de conduction et le moment cinétique des trous [97]. L"hamiltonien
d interaction d’ échange éectron - trou a pour expression :

H,., = A,VISS(F, -F,) (111.13)
ol J est le moment cinétique angulaire des trous, r,et 1, reperent les positions respectives des

électrons et des trous, Slespindel’éectronet 5 lafonction de Dirac.

Le temps de relaxation de spin 74 est inversement proportionnel a la densité Na des

accepteurs du semiconducteur dopé p [98]: 74 « Ni Le mécanisme BAP est responsable
A

d’une précession du spin des éectrons autour d’'un axe instantané, analogue au mecanisme
D’yakonov Perel.

D’autres mécanismes contribuent a la décohérence des spins tels que I'interaction
hyperfine (interaction entre le spin des électrons de conduction et le spin nucléaire) [91] et

I’interaction entre électrons [99].
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[11.4.5 Estimations théoriques:

Les estimations théoriques prédisent les gammes de température et de densités
d’ accepteurs pour lesquelles chacun des mécanismes est dominant. Les résultats indiquent que
pour une large gamme de densités d’ accepteurs dans le GaAs et le GaSh, les mécanismes de
DP et EY sont dominants a basses densités d’ accepteurs et hautes températures tandis que le
mécanisme de BAP est plus important a hautes densités d’ accepteurs et a basses températures
[80]. Lafigure I11.12 montre I'importance relative des mécanismes DP et BAP dans le GaAs.

'_:c"_“m S S T,
L
« DP
=
mlﬂ -1
Ll
o BAP
=
i
= 1(} L i L PR | i a_i_al
1% 17 ] ] 1] 0
0 10 10 10 10

ACCEPTOR CONCENTRATION {cm™)

Figurelll.12 : Rélerelatif joué par les mécanismes BAP et DP dansle GaAs [76]

I11.4.6 L e couplage spin-orbite de Rashba:

L’interaction Rashba est un cas particulier d'interaction de type spin-orbite [52], [53].
Elle n'est importante que dans les systemes bidimensionnels dans lesquels un champ
électrique uniforme est présent, perpendiculaire au plan dans lequel les électrons se déplacent.
Le fort champ perpendiculaire est présent dans les systemes dans lesgquels les éectrons sont
confinés dans un puits de potentiel asymétrique. Ce champ éectrique interfacia existe par
exemple a I'intérieur d une hétérojonction a modulation de dopage comme |’ hétérojonction
INnGaAg/InAlASs proposée et étudiée par Das et a [100], [48]. La figure I11.13 présente le
schéma de la bande de conduction a I'interface d'une hétérostructure constituée du
semiconducteur INAlIAs (large bande interdite) et du semiconducteur InGaAs (faible bande

interdite).
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InAlAs InGaAs
Grille déplétée 2 DEG

Schottky \A/ﬁ&
Nt E
| 4

Xy z
. E,
/ A “~ Semiconducteur a
Semiconducteur & large bandeinter dite faible bande interdite

Figure I11.13: Allure de labande de conduction al’ interface d’ une hétérostructure a

modulation de dopage.

Les électrons sont repoussés du contact Schottky ; il se forme une zone déplétive dans le
semiconducteur. Les électrons sont alors confinés dans un puits de potentiel bidimensionnel et
forment un gaz d éectrons bidimensionnel. La forme du puits asymétrique se rapproche de
celle d' un puits triangulaire. Cette forme de potentiel V de confinement est |a source d’un

champ éectrique E uniforme(E = -VV). Tout se passe comme si les porteurs dans ce puits

guantique évoluaient dans un champ magnétique I§R appel é champ de Rashba. Ce dernier peut
induire une précession du spin et changer ainsi son orientation au cours de sa progression dans
le canal. L’ amplitude de la précession induite par le champ de Rashba est modulable via une
tension appliquée sur une grille laquelle sert a modifier le potentiel de confinement
préexistant.

Dans un référentiel cartésien, si y est la direction du champ éectrique, I’ hamiltonien de
Rashba est habituellement écrit comme suit [92] :

Hy =a[6xK] 4, (111.14)

ou «a est le parametre de I'interaction spin - orbite qui dépend linéairement du champ
éectrique normal a la surface E, et est fonction du gap du semiconducteur et de la masse
effective. L”hamiltonien total en supposant que |’ effet Rashba domine tous les autres facteurs

de couplage avec le spin est :

Hig =H+Hg (111.15)
ou H, est I’énergie cinétique de I’ électron. Les valeurs propres des spinsup E, ou down E|
sont alors:

h?k? -
Ery =" +alk (111.16)
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ou le signe + (-) se réfere respectivement au spin up (down).

On en déeduit I’ énergie de la bande de conduction qui est A, = ok achamp nul et au
niveau de Fermi.

Dans la couche d'accumulation d’ une hétérojonction [92], a S écrit a=asEy oU le
champ électrique normal ala surface Ey dérive du potentiel appliquéV, soit: E U, = -VV.

Lommer [101] en donne une expression théorique qui dépend des paramétres
caractéristiques des bandes d'énergie des matériaux. D’aprés cette expression, ay varie

comme le rapportE—g, avec A, I'écart énergétique du fait de I’interaction spin-orbite qui
g

clive la bande de valence et Ey la largeur de la bande interdite. Il est donc d’ autant plus grand

que A,est grand et Eq faible. Pour augmenter |’ intensité du couplage spin-orbite de Rashba,

un semiconducteur afaible bande interdite est donc préférable.

I11.5 Accumulation de spin et courant de spin:

Afin de détecter le courant polarisé en spin dans la région de l'interface entre les deux
canaux de spin, les électrons maoritaires vont s accumuler dans la région de I’interface alors
gu’il y aura une zone de déplétion pour les électrons minoritaires, d’ ou le terme de zone
d’accumulation de spin. Cette accumulation de spin conduit a une levée de dégénérescence
des potentiels chimiques dans la région de I'interface figure 111.14. L’état d'équilibre est
atteint par renversement de spin dans la zone d accumulation. Du fait de la diffusion de spin,

la zone d’accumulation n’est pas seulement a I’interface mais s étend sur les longueurs de

diffusion de spin du métal ferromagnétique |1 et du semiconducteur! . La résolution des

équations de transport diffusif (eg.1 et 2) dépendant du spin donne une décroissance

exponentielle de I’ accumulation de spin de chaque coté de I’interface de la forme exp(z/15)

et exp(-z/1% ) [Fig. 111.15].

Ferrom .l,gnctit MNon Magnetic

- zone of spin I

!cliLLLHT'ILIlEIt!{_}FI [ T
- J

I I

| AN

| [

Figure I11.14 : Courants de spin dans le composé ferromagnetl gue et dans |le composé non

magnétique, loin de I’ interface.

.104




Chapitrell| La spintronique avec des semiconducteurs

. 1A
accumulation T

!
Spin |
I
Ap = L=y |

Figure I11.15 : Dissociation des potentiels chimiques u, ety al’interface. Les fleches vertes

représentent les spin-flipsinduits par ladistribution hors de I’ équilibre des potentiels

chimiques.
: o s

metal/ metal

Current Spin
Polarization =

(3+-3,)/(3:+3,)

metal’ semiconductor
z :

—
|

Figurel11.16 : Variation de la polarisation du courant dans le cas ou le nombre de spin-flips
est équivalent de chague coté de I’ interface (cas métal/métal) et dans le cas ou le nombre de
renversements de spins dans |e composeé ferromagnétique est prédominant (cas

meétal/semiconducteur). D’ apres Fert et al. [32].

La dépolarisation progressive du courant est liée aux mécanismes de renversement de
spin dans la zone d’ accumulation. Le niveau de la polarisation du courant al’interface est lie a
la proportion de renversements effectués a gauche et a droite. Dans le cas métal
ferromagnétique/semiconducteur, la densité d’ états est beaucoup plus forte dans le métal. On
peut dire de maniere équivaente que larésistivité du métal est beaucoup plus faible que celle

du semiconducteur : p. ({ p, - donc le nombre de spins accumulés sera plus important du coté

du métal.
En considérant des temps de relaxation de spin similaires pour le méta et le
semiconducteur, le nombre de renversements de spins sera alors beaucoup plus important du

coté meétal et le courant sera dépolarisé avant de franchir I'interface [Fig.I11.16]. Le méme
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phénomene se produira si les densités d’ états sont équivalentes a gauche et a droite, avec un
temps de relaxation de spin plus petit pour le métal ferromagnétique. La polarisation du

courant al’interface s écrit :

(=) B
(SP), _[Jﬁ%]l " (111.17)
e

ou S décrit la polarisation du courant dans le métal ferromagnétique et r- la résistance du
matériaux ferromagnétique, r, = pl% .1 = pelg . Pour que le courant soit polarisé dans le

semiconducteur, il faut augmenter la proportion de renversements de spin du c6té
semiconducteur en augmentant I’ accumulation de spin du c6té semiconducteur par rapport au
coté métal ferromagnétique. Une telle discontinuité du potentiel chimique a I'interface est
réalisée par I'insertion d’'une résistance d'interface dépendant du spin (typiquement une

barriére tunnel) delaforme:
f) = 26 [1=(+)7] (111.18)
ou y décrit I’asymétrie de spin & I’interface dans le cas de la CPP-GMR et 1, la résistance de

labarriére tunnel .
La polarisation du courant a I’interface s écrit alors, dans la limite de bandes plates et

de faibles courants:

(), = Pt (111.19)
le+ry + 1

Lafigure 111.17 montre les profils d’ accumulation de spin et de polarisation du courant dans

les casr, =0etr, =r,))r.. La polarisation d'interface est relativement élevée dans le cas

r, =r,))re etatteint lalimite du coefficient d’ asymétrie de spin y pourr, ))ry +r. .
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FigureI11.17 : (a) Accumulation de spin (échelle logarithmique) et (b) polarisation du courant
al’interface métal ferromagnétique (F)/semiconducteur (N) D’ apres [32].

Les calculs sont effectués & 300 K avec F=Co (rr = 4,5 x10™ Qm?, 5 =0.46 et
|; =60nm) et N=GaAs avec n=10" cm™ (ry = 4x10° Qm?, 1} =2 um), avec une résistance
d’interface r, =ry, y=0.5 (courbe bleue), et sans résistance d'interface (courbe rouge

pointillée).

[11.6 Conditions de détection:
Considérons maintenant le cas d'un canal semiconducteur entre un émetteur et un

collecteur constitués de composés ferromagnétiques. La structure est du type F/I/N/I/F ou F

désigne le compose ferromagnétique, | la barriére tunnel, et N le semiconducteur [Fig. 111.18
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(@), (b)]. Par rapport au probleme d’injection dans un semiconducteur, I’interaction entre les
accumulations de spin aux différentes interfaces est a considérer.

Le probléeme n'est plus seulement d’injecter un courant polarisé en spin dans un
semiconducteur mais également de conserver une différence d accumulation de spin dans les
configurations paralele (P) et antiparaléle (AP) des aimantations de |'émetteur et du
collecteur. Finalement, il faut obtenir une différence significative de résistance entre les deux
configurations (AV/V ou AR/R= 1).

W

-

FM ﬁ tummnel

harrier

Figure111.18 : Structures émetteur ferromagnétique/canal semiconducteur/collecteur

ferromagnétique dans les cas (a) d’' une géométrie verticale et (b) d’ une géométrie planaire.

Dans la figure 111.18 (a) le calcul de AR/Rp est fait dans des structures F/I/N/I/F en
régime diffusif en fonction du rapport r, /ry pour différentes longueurs de canal ty. Les calculs

sont effectués comme dans lafigure 111.17 avec F=Co et N=GaAs, et dans la figure 111.18 (b)
AR/Rp de ces mémes structures mais cette fois dans un régime balistique en fonction du

rapport entre le temps de sgjour 7, et le temps de vie du spin 7 dans le canal semiconducteur.
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1.35 p= a L R =
b =20nm
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Figure 111.19 : (&) AR/Rp de ces structures F/I/N/I/F (régime diffusif). (b) AR/Rp de ces

mémes structures dans le cas d'un régime balistique D’ apres [32].

Dans le cas de transport diffusif et dans I’ approximation de bandes plates, |e probleme
considéré est tres proche de celui de la CPP-GMR pour une vanne de spin [33]. La faible
résistance d’interface entre les couches métalliques est seulement remplacée par une trés forte
résistance qui représente la barriere tunnel aux interfaces émetteur/semiconducteur et
semiconducteur/collecteur. La figure 111.19 (a) montre I’évolution du rapport AR/Rp des
structures considérées [figure 111.19 (a), (b)] en fonction de la résistance tunnelr, . Ces
courbes sont calculées dans le cas Co/l/GaAg/l/Co et pour plusieurs longueurs de canal
semiconducteur ty.

On remarque qu'il existe une fenétre optimale pour r, dans laguelle le signal de
magnétorési stance est voisin de la polarisation en spin des contacts ferromagnétiques (y =0.5).

Quantitativement, la condition pour obtenir le signal maximum AR/Rp S écrit :
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[|g]2_r ly (111.20)
t, Oty '

= Paly <<r|:<<r2 = Pn

Ce résultat n’est valable que dans le cas oli t,{ 1}, mais cette condition de longueur de

canal inférieure alalongueur de diffusion de spin n’ est pas suffisante.
Danslecasou t(( I}, [ex:t, =20nm figure I11.19 (a)], la magnétorésistance dans la

2

14
1-y?
La borne inférieure dans I'expression (111.20) correspond & la condition d'injection

fenétre optimale der, s écrit AR/R, =

explicitée dans la section précédente. La borne supérieure de I'expression (111.20) est la

condition pour une conservation optimale de |I’accumulation de spin qui se produit dans la
configuration antiparalléle. Dans le cas ol r, devient supérieur a rp, une expression plus
générale de la magnétorési stance peut étre écrite :

AR [y 1A=y _[r*1A-7")
R, 1+r,/2r, 1+7,/74

(111.22)

ou 7, décrit le temps de s§our moyen des porteurs dans le cana semiconducteur et
74 représente le temps de vie de spin. Ainsi, quand la résistance tunnel devient plus grande

gue ry, le temps de s§our des porteurs devient plus grand que le temps de vie de spin €t la
magnétorési stance tend progressivement vers 0.

Les conditions de détection peuvent étre également considérées dans un régime
balistique (les longueurs considérées sont inférieures au libre parcours moyen). En
considérant la limite d'un tunnel séquentiel dans une structure F/I/N/I/F symétrique,
I’ expression de la magnétorésistance s’ écrit [34] :

AR _[y*/A-y*) _[y*1A-7")]
R, 1+7, /74 1+1, /1

avec r',=2r, (11.22)

La forme de la magnétorésistance est trés similaire a celle déduite dans le cas d'un
régime diffusif, mis a part qu'il N’y a pas de borne inférieure pour la résistance tunnel r,
figure 19(b). Les conditions pour une magnétorésistance optimale s écrivent [32] :

T_n:ﬂi«l (111.22)

¢ Wi 74

ou de maniére égquivaente,
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., hwyrt
o ((r,'= 4&#? (111.23)
N

ou t, désigne le coefficient de transmission des barrieres tunnels, v, la mobilité des porteurs
dans le canal, et M la densité de canaux de conduction. Ces conditions sont indépendantes de
I’ émetteur/collecteur ferromagnétique. Elles refletent smplement le fait que des barriéres
tunnels trop opagues vont entrainer des réflexions multiples aux interfaces I/N et N/I, et le

temps de sgjour des porteurs dans le canal semiconducteur deviendra trop long par rapport au
temps de vie de spin.

[11.7 Conclusion :

L’avantage de transport du spin dans les contacts FM/SC/FM, est que dans les
semiconducteurs, le temps de vie de spin est plus long que dans les métaux « FM/SC/FM », et
donc la propagation de I'information du spin peut se faire sur de plus grandes distances.
Cependant, la vitesse de Fermi v dans les semiconducteurs est plus faible que dans les
métaux ce qui induit une conduction plus « lente ». Les recherches se sont alors tournées vers

un autre type d'interface, a savoir les nanotubes de carbone. Ce sera I’objet du chapitre

suivant.
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Chapitre 1V Transport du spin dans les nanotubes de carbone

V.1 Introduction :

Dans ce chapitre, nous ferons une présentation générale des nanotubes de carbone, puis
nous présenterons les différents types les MWNT et les SWNT ainsi que leurs propriétés
électroniques. La deuxieme partie est consacrée au transport de spin dans les MWNT et les

SWNT, les aspects théoriques et expérimentaux y afférent.

V.2 Structures et propriétés éectronigues des nanotubes de carbone :

Le carbone est un éément chimique fascinant. 1l doit son importance au fait qu’il forme
plus de composes que tous les ééments réunis car il peut se lier a d’ autres atomes de carbone
pour former des chaines et des cycles complexes.

Il est présent dans la nature sous différentes formes. Dans les conditions de pression
normales, le carbone est sous la forme graphite, dans laguelle chague atome est lié a trois
autres dans une couche d'anneaux hexagonaux fusionnés, comme ceux des COMpPOSEs
aromatiques hydrocarbonés. Ainsi, une feuille de graphite est un simple plan d atomes de
carbone hybridés sp? organisés en structure hexagonale. A trés haute pression, le carbone aun
autre allotrope nomme diamant, dans lequel chaque atome est lié a quatre autres. Le diamant a
la méme structure cubique que le silicium et le germanium, et, grace a la résistance des
liaisons carbone-carbone, est, avec le nitrure de bore, lamatiére la plus dure arayer.

Si on roule une feuille de graphite sur elle-méme, on obtient alors un objet cylindrique
tres long mais tres fin. Cet objet est appel € nanotube de carbone. Un seul nanotube de carbone
est appelé nanotube mono paroi, ou mono feuillet (single wall carbon nanotube ou SWNT)
(voirefigure 1). Lorsgue plusieurs de ces nanotubes sont enroul s les uns autour des autres, a
la maniere de poupées russes, on obtient des nanotubes de carbone multi parois (MWNT,
figure 2). La distance entre deux tubes est aors de I’ ordre de la distance entre deux plans de

graphite soit 0.34 nm.
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(@) ‘zigzag’

-1.5nm

(b) ‘armchair’

(©) ShéLLr i‘ir""*l'*rf". Tyt

Figure V.1 : Modéles de nanotubes de carbone mono-parois, en fonction de leur

enroulement.

Figure V.2 : Modél e de nanotubes de carbone mullti-parois

De maniére plus précise, la figure 1V.3 schématise une feuille de graphéne sur lagquelle
les 4 points du réseau réel O, A, B, B’ servent a définir I'enroulement. Les points B’ et A vont
venir coincider, lors de I'enroulement avec les points B et O respectivement, ce sont des
points cristall ographiques équivalents. De cette maniére, aucune liaison pendante n'apparait. I
suffit alors de deux vecteurs pour définir la structure des tubes : le vecteur chiralité

éh perpendiculaire & |'axe du tube, et le vecteur transation T paralléle & I'axe du tube. Ils

constituent le réseau réel des nanotubes de carbone.
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Figure 1V.3 : Représentation des vecteurs du réseau réel des nanotubes.

—

Le vecteur éh est défini comme suit :C, =ng +ma,, avec n et m entiers tel que

0< |rﬂ <n.D’apreslafigure 3, il est aisé de voir gu’ un nanotubes armchair est tel quen=m,
I'angle de chiralité 6 défini par rapport a & est quant a lui égal a 30°. Dans le cas d'un
nanotube zigzag, nous avons, m = 0 etd = 0°. Pour les nanotubes chiraux, n, m et 6 sont

guelconques. Le vecteur chiralité a pour norme la circonférence du nanotube.

.S 4- a, .+/3(n? +m? +nm)
t ! t

T T

(IV.1)

ou d, est lediamétre du tube.
Le vecteur translation qui satisfait C, T = Oest défini par : T =3 +t,8, avec ty et t,

entiers sans diviseur commun tels que:

:2m+n 't2:_2n+m' (IV.2)
de dy

[

dr étant le plus grand diviseur commun de 2n+m et 2m+n.

éh et T définissent en plus la cellule unité des nanotubes. Nous pouvons déterminer le

nombre d'hexagones dans la cellule unité par larelation suivante :

-
Pour finir, le réseau réciproque K, K, des nanotubes est tel que
C.K =2z, TK=0
C.K,=0, TK,=2r (IV.4)
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Ainsi :

Ry = (-6 +tB,), K, = (m5 -, %

V.3 Structure de bandes électroniques::

Les propriétés éectroniques des nanotubes sont déterminées par la méthode des liaisons
fortes [115].

Considérons un solide crigtalin périodique défini par un réseau réel et un réseau
réciprogue. Comme nous |I’avons vu au chapitre I, les fonctions propres é ectroniques doivent
satisfaire au théoréme de Bloch [116] :

y (7 +38) = €% (7) (IV.6)
ol dest le vecteur du réseau réel et k est le vecteur du réseau réciproque.

Pour calculer les états propres éectroniques du solide, la méthode des liaisons fortes se

base sur les orbitales atomiques. On définit une orbitale de Bloch par :
- 1 & e . = .
& (k,F)=—=) €™ (- =L n V.7
(k1) \/W; 9;(F-R,) . ] (IvV.7)

ou N est e nombre de cellules unités, ¢, les orbitales atomiques, et F?a la position des atomes

detype o danslacellule unité.
Les états propres électroniques du systéme sont aors une combinaison linéaire des
orbitales de Bloch.

vy (K1) = C, (K, (K. W

S Hest I'hamitonien du systeme, les ceefficients C; s obtiennent en reportant

I’expression (1V.7) dans I’ éguation de Schrodinger. Les énergies propres se calculent alors
simplement par :

(waHly,)

E.(K) =
J( ) <‘//J|‘//J>

(I1V.9)

IV.3.1 Legraphite

Les propriétés de conduction éectronique du graphite sont principalement dictées par

les liaisons © formeées entre les orbitales atomiques p, perpendiculaires au plan du graphene.
D'apres la figure suivante, nous voyons que dans la cellule unité il y a deux sites atomiques A
et B.
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Figure V.4 : Réseau réel du graphéne.

Il existe pour chague site atomique une orbitale p,. Nous alons donc obtenir, deux

bandes, une liante 7 et une antilliante 7~ . Afin de résoudre |'éguation aux valeurs propres, les

composantes de I'hamiltonien sont déterminées selon les orbitales de Bloch du site A et du

site B.
D, p(F) = \/—RZ g Rnevea (T-Fue) (1V.10)
Hono = % S (R H ol R (IV.11)
Hangs = €20 (1V.12)

Nous négligeons tous les termes ou la distance est supérieure ou égale a une distance
interatomique par rapport aux termes d'énergies de sites atomiquese, ,. Ce dernier représente
I'énergie d'un éectron sur l'orbitale atomique p, du site A ou B. Pour étre plus preécis, elle

différe de I'énergie de I'atome isolé puisque le potentiel des autres atomes est compris dans
I'hamiltonien du systeme.

Z & (9, (F = Ry)|H 0y (F ~ Ro)) (IV.13)
Hpe = 70(eik'xﬁ +2e 20 cos(k—zy)). (1V.14)
OUR = (\/_ ,0), R2 =(-—— 2\/_ 2) R, = (—F ——) sont les positions des atomes autour du

Site A.
Pour le terme de saut H ,;, les sauts au dela du plus proche voisin sont également

négligés. De plus, si I’on néglige les recouvrements entre les orbitales p, du site A et celle du
site B, le calcul de I'équation séculaire donne I'expression simple suivante pour I'énergie des

orbitalesr :
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1/2
k
E,(k.k,) = i70{1+ 4cos( \/égxa]co{ ;aj + cosz(%aj} (1V.15)

Il existe deux éectrons p, dans une cellule unité provenant de chague atome. La liaison 7

possédant deux états de spins est donc pleine et la liaison z~ vide. Le méme principe est
appliqué aux orbitales atomiques py, py et s comprises dans le plan du graphene. Elles vont
former 3 liaisons o pleines en dectrons et 3 liaisons ¢ vides.

Comme on peut le voir d'apres le schéma de bandes éectroniques de la figure 1V.5 ce
sont bien les liaisonsz , états électroniques proches de Er, qui déterminent les propriétés de
conduction du graphite. Maintenant que la structure é ectronique du graphite est précisée il est
aisé d'obtenir les propriétés éectroniques des nanotubes de carbone comme nous allons le

voir dans ce qui suit.

200 |

100 F

{TOMNE)

Enargy [aV]

=100 F

-200 L

a) b)
Figure 1V.5 : @) Représentation tridimensionnelle des liaisons 7 du graphite. b)

Structure de bandes du graphite

IV.3.2 Les nanotubes:

Toujours en ayant a I'esprit I'image de la feuille de graphéne s'enroulant sur elle méme
nous pouvons déduire les propriétés éectroniques des nanotubes gréce a celles du graphéne.
En effet, la structure cylindrique impose a la fonction d'onde é ectronique du nanotube d'ére

périodique le long de la circonférence. Il en résulte une quantification du vecteur d'onde selon

la direction du vecteur éh' Cette derniére sécrit comme suit, sachant que la fonction d'onde

électronique satisfait le théoreme de Bloch :
W(O,O)(ch o=V (lo)(ch T

v(0.0)¢c, ) = ei(k'ch)‘»"(lo)(ch:)

k.C,=2mn ,n=0,1,2 (1V.16)
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D'apres la définition des vecteurs du réseau réciproque, on adonc :
K=nK, = %(—tzﬁl +1,6,) (IV.17)

Sachant que deux états éectroniques de vecteurs donde k =et k+ K, K éant un

vecteur du réseau réciproque, sont indiscernables, et que N.K est un vecteur du réseau
réciproque du graphéne, les N vecteursn.K, avecn={0,....,N -1}, définissent les états
discrets uniques du tube selon la direction paralléle aéh. Cette quantification du vecteur

d'onde est al'origine des propriétés él ectroniques remarquabl es des nanotubes de carbone.

Nous obtenons ainsi N coupes (N bandes) de la structure éectronique du graphite dans
la direction deK, . Selon que les points K et K', états dégénérés du croisement de 7 et z,

soient des états permis ou non par la quantification, nous allons obtenir respectivement soit
un nanotube a gap nul en énergie (un métal), soit un nanotube avec un gap en énergie (un
semi-conducteur). La condition pour qu'un nanotube soit métallique d’ aprés[115] est: n- m =
3p avec p entier.

La structure des tubes est donc compléetement déterminée par celle du graphite par la

relation suivante :

Eenr (K) = Eg e KRz Lok, | avee ZF<k<Z et q= {0, N-1}  (IV.18)
||<2| T T

Dans le cas d'un nanotube armchair (n, n), nous obtenons la dispersion en énergie suivante :

1
EM = i}/o{li 400{(1_%) cos(k—;j 40052(%H2 (1V.19)
n

avec = <k<Zetq=1,....2n)
a a

Les propriétés électroniques des SWNT varient périodiquement de métallique a semi-
conducteur, en fonction de leur hélicité et de leur diamétre [117]. Ce comportement a été
prédit en 1992 [118] et vérifié expérimentalement en 1998 par spectroscopie tunnel [119]. La
microscopie a effet tunnel permet de déterminer le diamétre et la chiralité du nanotube. Par
ailleurs, en mesurant le courant tunnel en fonction de la tension de polarisation appliquée, on
peut avoir acces a la structure de bandes du tube, et donc déterminer si le tube est métallique
ou semiconducteur. | a été vérifié notamment que la largeur de la bande interdite des SWNT
[119] est inversement proportionnelle au diametre du nanotube. A basse température, les

SWNT se comportent comme des fils quantiques. La conduction ne se produit que pour des
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états d'énergie discrets. La largeur de la bande interdite d’un SWNT semiconducteur est
inversement proportionnelle & son diamétre. Ainsi, puisque les MWNT sont formés de SWNT
dont le diamétre est plus élevé qu’'un unigue SWNT, les couches externes des MWNT sont
métalliques. Des mesures sur des SWNT individuels ou des fagots de SWNT avec de faibles
résistances de contact, a des températures inférieures a 1K et pour de basses tensions de
polarisation, ont montré des caractéristiques qui peuvent étre interprétées par |’ existence de la
supraconductivité dans les SWNT.

Les nanotubes de carbone mono et multi-parois présentent des caractéristiques de
conducteurs éectroniques mésoscopiques. Ces phénomenes ne sont pas pris en compte
habituellement dans les modéles de GMR/TMR, et ne sont pas présents dans les échantillons
fabriqués habituellement dans le cadre de ces études. Il est donc nécessaire d’ étudier la nature
du transport éectrique dans les nanotubes de carbone, pour pouvoir obtenir des signaux de
magnétorésistance dépendant du spin avec des nanotubes de carbone contactés entre deux

couches de matériaux ferromagnétiques.

V.4 Transport de spin dans une structure M F/nanotube de carbone /M F:

IV.4.1 Conception des échantillons:

Pour insérer des nanotubes de carbone entre deux contacts ferromagnétiques, |’ idée est
de faire croitre les nanotubes de carbone sur des nanofils de cobalt ou de nickel, dans les
pores d’'une membrane en alumine. En effet, le groupe du Professeur Ansermet [106] est
spécialisé dans la fabrication de structures magnétiques dans des membranes poreuses. Nous
disposons donc du savoir-faire pour controler et caractériser trés précisément les états
magnétiques des contacts. Cette géométrie permet en plus d'intercaler les nanotubes de
carbone perpendiculairement au plan des couches magnétiques, donc d avoir une géométrie
CPP (Current Perpendicular to the Plane). La figure IV.6 est une représentation schématique
d’un échantillon, dont |e support est une membrane en alumine.
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Ferro
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Figure IV.6: Représentation schématique de la structure MF/MWNT /MF, avec

MF=Métal Ferromagnétique, ici nickel ou cobalt.

|V.4.2 Etapesdefabrication :

Al Alz03 Al Alz03
Al Al _
1) Anodisation d’'une 2) Electrodeposition du
feuille d'AL catalyseur (Ni ou Co)
Farm
Al H=z93 LA DT
Farro i
Al

Al

4

) Crelssanca das nanoluties: 4) Deposition d'une couche de 100nm

CVD: C.H-, 20 mbar, 650°C, de Ni ou de Co, et contactage
5min

Figure IV.7 : Les différentes étapes de lafabrication d’ un échantillon.

Latroisieme étape est la formation des MWNT par CVD (Chemical Vapor Deposition),
sous flux de C;H, a 640°C pendant 5 minute.

La quatrieme étape est la croissance des nanotubes de carbone multiparois (MWNT) par
CvVD.
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Apres la croissance des nanofils métalliques, la membrane en alumine est placée dans
un four & 640°C. Une pression partielle de 20 mbar d' acétyléne est introduite pendant 5 min.
Les MWNT se forment alors par croissance catalytique au sommet des nanofils de cobalt ou
de nickel.

Enfin, le deuxieme contact ferromagnétique est dépose a la surface de la membrane par

pulvérisation cathodique dans le cas du nickel, ou par évaporation dans |e cas du cobalt.

IV.4.3 Caractéristiques des échantillons:

La résistance des MWNT peut varier en fonction du diametre du MWNT, de la nature
des nanotubes qui forment le MWNT, et du taux dimpuretés. Il est possible mais ardu de
tenter de quantifier ces caractéristiques a |I’aide de la microscopie éectronique. Mais il est
impossible de caractériser par microscopie le MWNT qui transporte le courant éectrique. Les
deux contacts sur le MWNT sont de nature différente. Le contact entrele MWNT et |e nanofil
ferromagnétique est trés bon, puisque la nature de la liaison entre les deux matériaux est
covalente. Pour former |’ autre contact éectrique, une couche de Ni ou de Co est déposée par
évaporation ou pulvérisation cathodique sur les MWNT. D’ aprés les expériences reportées
dans la littérature [106], cette maniere de procéder, sans traitement spécial, donne toujours
lieu a de fortes résistances de contact, donc ala création d'une barriére tunnel entrele MWNT
et I'électrode de contact. On a donc une jonction tunnél entre le MWNT et le deuxiéme

contact ferromagnétique.

IV.4.4 Techniques de mesure:

Les mesures se font en utilisant la station de mesure sous pointe. Celle-ci utilise des
aiguilles contrélées par des micro-manipulateurs sous une binoculaire pour venir contacter
directement les éectrodes (figure 1V.8). Les mesures se font alors a I'air a température
ambiante. Le cryostat permet lui de faire les études en température de 1.4K a 300K et en
champ magnétique jusgu'a 8T dans un vide partiel d' Hélium.
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Figure 1V.8 : Nanotube multifeuillet contacté apres fabrication des électrodes par lithographie
électronique, la figure est une image de douze é ectrodes sous binoculaires.

1V.45Lesprincipaux parameétres: Vg Vo, T

Les mesures que nous pouvons faire font varier essentiellement trois parametres: la
tension source-drain, latension de grille et |a température. Comme illustré dans lafigure IV.9
a), un nanotube est généralement contacté par 2 a ~10 électrodes utilisées a la fois pour
appliquer ou mesurer des différences de potentiel.

Tension source-drain : les deux électrodes reliées a un générateur de tension et utilisées pour
injecter les porteurs dans le conducteur et les récupérer servent de source et de drain. La
tension appliquée entre celle-ci est alors appelée tension source-drain et notée Vg. La
différence de potentiel éectrochimique (des réservoirs) qui lui correspond est

aors: Au = —€eV,. Pour travailler danslerégimelinéaireil faut veiller ace que eV {(k,T .

Tension degrille: lacouche d oxyde Si dopéeisolée du CNT par la couche d’ oxyde est aussi
contactée et permet de servir de grille (figure V.9 (b)). Celle-ci est couplée capacitivement au
nanotube et le potentiel de grille noté V¢ permet de faire varier le niveau de Fermi au niveau
du nanotube. Le nanotube est aussi couplé capacitivement aux électrodes. La variation de
I’ énergie de Fermi dépend donc de I’ ensembl e des capacités, des différents potentiels et de la
densité d'états du nanotube. Pour un nanotube multifeuillet sur «wafer » avec 500nm
d oxyde, une différence de potentiel de 1V appliquée sur la grille permet typiquement de faire
varier le niveau de Fermi de 5 a 10meV [102].
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(b)
I:I‘IH'IEItI.I-lJ-E]' Manotube Ozyda
Ehu:lmd&
(Vo)
Grile (Si)
Figure IV.9: (8) Image AFM de quatre électrodes sur un nanotube de carbone multifeuillet.

(b) Schéma en coupe: le substrat en silicium est isolé du nanotube par une couche d’ oxyde.

Cette couche d’ oxyde est grattée sur un bord de |’ échantillon pour pouvoir contacter lagrille.

(a) Mesure de résistance deux paints {b) Mesure de résistance de type quatre points

e, e e
=l o

Figure 1V.10 : Schéma des mesures de type (a) deux pointes et (b) quatre pointes locales
et non locales et un voltmétre portant respectivement les lettres A et V.

Température: latempérature est un autre parametre qui hous permet de changer le régime
de transport. L’évolution des paramétres mesurés avec la température apporte de plus des
informations importantes. C' est par exemple le cas lorsqu’il faut rétablir s un phénomeéne de

transport fait appel a une activation thermique ou a un processus tunnel. En minimisant
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I’éargissement thermique, le travail a basse température permet enfin une meilleure

résolution des phénomeénes se faisant a de petites énergies.

V.5 Transport danslesnanotubesde carbone MWNT:

Le but de cette partie est de répondre a quel ques questions concernant |e transport dans
les nanotubes de carbone. Des travaux ont montré que les nanotubes métalliques se
comportent comme des conducteurs balistiques unidimensionnels avec des longueurs
élastiques pouvant excéder un micron, il semble plus difficile de ranger de fagon définitive les
nanotubes MWNT dans une catégorie donnée de conducteurs. Balistique ou diffusif ? Les
divers résultats obtenus par différentes équipes sont parfois totalement contradictoires [102].
Il faut d§a noter que la structure concentrique des nanotubes ne simplifie pas le probleme a
priori. Des travaux expérimentaux et théoriques semblent montrer que seul le feuillet extérieur
participe au transport. Dans les expériences de transport, les électrodes sont en effet
généralement en contact avec ce seul feuillet. Les MWNT paraissent ains a premiéere vue
pouvoir étre considérés comme des nanotubes monofeuillet de gros diamétre. Ils ont alors
I'avantage d'étre plus facile a contacter et donnent de meilleures résistances de contact. Plus
rigides que les monofeuillets, ils sont aussi moins sensibles aux centres diffuseurs. Leur
diamétre donne acces a certaines mesures de magnétorésistance impossibles avec des SWNT
et des champs magnétiques usuels en laboratoires.
|V.5.1 Balistique ou diffusifs ?

Les premiéres mesures apportant des informations sur la nature du transport ont été

faites en 1994 par Song et a [120] sur des faisceaux de nanotube MWNT puis par Kasumov
et a [103], ains que Langer et a [102], sur des nanotubes individuels. Une magnétorési stance
négative a basse température a été observée. Celle-ci est attribuée a la localisation faible et
donne alors une premiére signature de la nature quantique du transport dans les nanotubes de
carbone. Les longueurs de phases déduites de ces expériences avec des modédes 2D ne
dépassent cependant pas 20nm a 0.3K.

1V.5.2 Transport balistiqgue :

En 1998, une nouvelle méthode pour contacter individuellement les nanotubes MWNT

[104] donne presque les résultats attendus théoriguement. Dans cette expérience illustrée par
lafigurelll.11(a), les auteurs attachent avec de lalague d argent sur une pointe de microscope
a effet tunnel, un bout de fibre contenant des nanotubes de carbone fabriqués par la méthode

d’ arc. llsremarquent qu’il y aaors généralement quelques nanotubes MWNT de longueur de
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I’ordre de 3 microns qui sortent de la fibre comme le montre la photo de la figure V.11 (b).
Le contrle piézoéectronique en position est utilisé pour tremper les nanotubes en
protubérance de fagcon cyclique dans un liquide métalique, généradement du mercure. Les
auteurs ont vérifié par microscopie éectronique a transmission que cela a pour effet de

nettoyer la surface du nanotube des fines particul es graphitiques généralement observées.

(a) Fiber _ (b) | b
v w

[Nanotubes

' 1
= 1

| —- ===

Heater

Oraig =T

Figure IV.11 : Expérience de Frank et al [104]. Transport balistique dans |les nanotubes
MWNT. (a) représente le principe de I’ expérience. . (b) Image d’ un nanotube MWNT sortant

delafibre.

La figure 1V.11 (a) représente le principe de I’ expérience : un bout de fibre contenant
des nanotubes MWNT est accroché sur une pointe STM. Le contrdle piézoélectrique permet
de monter et descendre |le nanotube en protubérance de la pointe dans un liquide métallique.
La position de la pointe est coupl ée a des mesures de transport.

3 | | . ——  m— ¥ I

Conductance (G,)

Legidpiigalanagagsdibanardail
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Lafigure V.12 : Exemple de mesures de fonction de la position de la pointe.

Les cycles de descente et de montée de la pointe sont couplés a des mesures de

transport dont deux exemples sont donnés dans la figure IV.12. La conductance est alors nulle
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puis augmente brusquement pour former un plateau a une valeur proche de celle du quantum
de conductance Go = (12,9 kQ)™. Ce plateau est attribué & la conduction & travers le nanotube
MWNT le plus protubérant de la pointe rentrant en contact avec le liquide métalique. Ce
plateau est parfois suivi d’un autre plateau a 2Go pour une position plus enfoncée de la pointe,
attribué a la rentrée en contact d' un deuxiéme nanotube. Il est aussi parfois précédé d’'un
plateau a 1/2 Gy : il est alors attribué a une diminution de la transmission due a I’ existence
d’un défaut au bout du nanotube. Un plateau initial a 2Gy, qui est la valeur attendue pour une

conductance balistique dans un nanotube métallique n’ est cependant jamais observé.

Les auteurs concluent d’une part sur la possibilité de transport balistique a température
ambiante sur plus d’un micron dans les nanotubes MWNT de haute qualité, n’ayant pas subi
de traitement chimique et ayant été préalablement nettoyés dans le mercure. Ils proposent
d’ expliquer |’ observation d’un unique quantum de conductance au lieu des deux attendus par
une levée de la dégénérescence de spin (éventuellement due & un couplage entre le spin et
I"hélicité du tube). Ils font d’ autre part I hypothése que seul le feuillet externe participe a la
conduction. A défaut, les plateaux de conductance seraient en effet a plusieurs multiples de
2Gp ou Go. Il faut enfin souligner que tous ces résultats font |” hypothese que les contacts au

niveau du liquide métallique sont des contacts ohmiques.

IV.5.3 Transport diffusf :

Dans le méme temps, dautres expériences sur des nanotubes MWNT ayant été

synthétisés par la méme méthode donnent des résultats contradictoires [106] et [107]. Il s agit
de mesures de magnétorésistance en champ paralléle et perpendiculaire a I’ axe du nanotube
MWNT. Les résultats sont regroupés dans la figure 1V.13. 1ls nous permettent entre autres de
donner des estimations des longueurs de cohérence de phase et de longueur éastique.
Commencons par la figure 1V.13 (a) qui donne les résultats de magnétorésistance en
champ perpendiculaire pour différentes températures entre 2.5K et 45K. Le nanotube ayant un
diamétre D=23nm est contacté par des électrodes séparées de L=1,9um. La résistance,
maximum en champ nul, décroit en appliquant un champ magnétique. Cette diminution de
résistance est attribuée alalocalisation faible : dans ce nanotube le transport est donc diffusif.
Nous pouvons alors reprendre les résultats décrits précédemment pour des conducteurs 1D et
donner une estimation de la longueur de cohérence de phase A,. La réduction de conductance

2 2

est donnée par AG zz%f” ce qui donneAG ~ 0,4%3 2,5K. On déduit que 4, est de
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I’ ordre de 400nm. Un modéele plus élaboré 1D permet de reproduire les données et donne une
longueur de cohérence de phase de 500nm. Les auteurs soulignent qu’un modéle 2D ou 3D
similaire a celui utilisé dans des travaux précédents n’est pas adéquat, ceci est en bon accord

avec le fait que la longueur de cohérence de phase 4, est plus grande que la circonférence

7D du tube.
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Figure IV.13: Exemple de mesures de magnétorésistance sur un nanotube de carbone

MWNT (@) en champ perpendiculaire al’ axe du tube et (b) en champ parallele.

La figure IV.13 (b) donne les résultats des mesures de magnétorésistance en champ
paralléle. On trouve de fagcon similaire la décroissance de la résistance avec | application du
champ magnétique due alalocaisation faible. Il y a par contre d’ autres pics de résistance qui
apparaissent pour des champs de+ 8.8T . Ces pics sont attribués a une modulation périodique
de la transmission avec le champ magnétique du a un phénomeéne d’interférence entre deux
trajectoires éectroniques parcourant dans le sens direct ou indirect un cylindre fin diffusif. Le
champ magnétiqgue appliqué paradléement a I'axe du tube entraine un
déphasageAg = 2 (2e/h)¢ , (¢ représente le flux atravers la section du cylindre) entre deux
trgjectoires et entraine ains une modulation périodique de la résistance avec le champ
magnétique de période AB = (h/2€)/r*x (r est le rayon de cylindre).

Dans les mesures de figure 1V.13 (b), le rayon déduit est aors de 8,6+1nm en bond
accord avec le rayon 8+0,8nm du nanotube mesuré. Ceci implique d’ une part que le transport

est diffusif et d’autre part qu'il utilise le feuillet externe ou au plus les deux premiers feuillets.
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D’autres estimations de la longueur éastique ont pu étre faites a partir de

I’ élargissement des singularités de Van Hove observées dans les variations de la conductance

différentielle 3—\'/ avec latension [107], [108]. Les largeurs des singularités de van Hove sont

del’ordre de 6E =10-25mV . Celle-ci n’'est pas due a un éargissement thermique, car dans
ces expérienceskT ((SE , mais & un élargissement lié a la diffusion. En prenant v, ~10°ms™
pour la vitesse de Fermi, on trouve aors des longueurs élastiques |, = Aiv, / 6E du méme ordre
de grandeur ou supérieures a la circonférence |, = 50—-100nm. On peut déduire que les sous
bandes 1D sont bien définies pour |,) 7D dues a la diffusion restent petites devant |’ énergie

hv, I 1D séparant deux sous-bandes.

En conclusion, plusieurs expériences montrent |a nature diffusive du transport dans les
nanotubes MWNT. Lalongueur de cohérence de phase et lalongueur éastique dépendent des
nanotubes éudiés. L’ origine des centres diffuseurs est mal connue et peut étre due a des
impuretés statiques, des défauts atomiques ou encore a un effet des feuillets internes. La
méthode de synthése et les traitements chimiques utilisés pour les contacter peuvent donc
auss étre une cause de changement des propriétés observées. La dimensionnalité 1D ou 2D
du transport dans les MWNT, la définition des sous-bandes 1D, dépendent entre autres de la
longueur éastique, comparée aors a la circonférence. Seul le feuillet extérieur, ou au
maximum deux feuillets, semblent participer au transport. Maintenant que nous avons discuté
la nature du transport, donnant dé§ja des renseignements sur le nombre de feuillets participant
alaconduction, intéressons nous au nombre de modes.

IV.5.4 Nombr e de modes participant au transport :

Un nanotube monofeuillet possede deux modes de conduction. L’énergie entre sous
bandes étant de I’ordre de 1€V pour un diamétre de 1nm, le nombre de modes va étre
relativement stable vis-a-vis d’ une variation du niveau de Fermi due a un effet de dopage. La
guestion se pose par contre pour les nanotubes MWNT, puisque pour un feuillet de 10nm de
diameétre, les sous bandes ne sont cette fois espacées que d’ environ 100meV. Plusieurs travaux
[107] et [109] remarquent gu’ une large majorité de MWNT semblent métalliques ou encore
ne présentent pas d’ effet de grille. Ceci est en contradiction avec le fait que statistiquement un
feuillet adeux chances sur trois d’ ére semi-conducteur.

En 2000, les travaux de Kruger et a [110], mettent en évidence |’ effet de dopage al’ air

des nanotubes MWNT. Pour cela, les auteurs ont utilisé une grille électrochimique. Celle-ci
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est fabriquée en déposant sur les nanotubes contactés une goutte d’ électrolyte LiClO,. Une
électrode en platine contenue dans une pipette en verre permet de polariser |’ électrolyte, ce
qui a pour effet de concentrer des anions ou des cations a I’ interface avec le nanotube et ainsi
dejouer lerdle de grille. La grille obtenue est alors 200 fois plus efficace que celle utilisant le

substrat de silicium et permet de varier |’ énergie de Fermi dans le nanotube de +1ev.

Bquid-ion gate Un e :
3.0+ Y g o,
D WEN o, i #
!'!,.. fﬁ-“ﬁ I:_E.;:--

Figure: IV.14 : Résistances d’ un nanotube MWNT en fonction de Vy mesuré (a) dans un

éectrolyte de LiClOy, (b) dans|’air en utilisant le substrat de silicium comme grille.

Lafigure V.14 donne un exemple de mesure de larésistance d un nanotube MWNT en
fonction de la tension de grille pour des grilles différentes. Pour la grille utilisant le substrat
de silicium, larésistance avec Ug persiste jusgu’a destensions de 80V (limite ou I” échantillon
est détruit). Pour les grilles a électrolyte, les courbes de résistance présentent par contre un
maximum pourU, =U, qui est de I’ordre de 1V et correspond au point de neutraliteé de
charge.

L es auteurs proposent un modéle de variation de la résistance s appuyant notamment sur
la densité d états 2D du graphene. 1ls montrent de plus que pour une grille a I’ éectrolyte la

correspondance entre tension de grille U et energie de Fermi E. peut se faire
directement : E. =e(U, -U,), ou U, permet de prendre en compte un effet de dopage. Pour
un nanotube donné, a partir de R(U ;) on connait donc maintenant R(E. ) . La résistance dans

I’air avant immersion dans I’ électrolyte donne aors la variation d énergieAE du niveau de
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Fermi due au dopage du tube. Les valeurs typiques trouvees dans |’air pour des nanotubes
multifeuillets sont AE = —-0,3-0,5eV (dopage de type p).

En conclusion, le nombre de modes a considérer dans les nanotubes multifeuillets est
sensible au dopage. Dans I’ air, ce dopage diminue le niveau de Fermi de plusieurs centaines
de meV sous le niveau de neutralité de charge. 10 a 30 modes peuvent aors participer au

transport.

V.6 Conceptsimportants pour la nanospintronique:

Les nanotubes de carbone sont les candidats les plus prometteurs pour la réalisation
efficace des dispositifs a base de la spintronique. Ils permettent de résoudre plusieurs
difficultés connues par la spintronique avec les métaux, ou avec les semiconducteurs, telles
gue le temps de vie de spin trés faible, la perte dinformation sur une grande distance, et la
faible vitesse de Fermi, donc il suffit d’intercalé un nanotube de carbone (CNT) entre deux

contactes ferromagnétiques pour avoir une grande magnétorésistance (Figure IV.15)

FE FE

Figure V.15 : Nanotubes de carbone entre deux contacts ferromagnétiques.

Les nanotubes de carbone (CNT) sont relativement robustes, et faciles a manipuler.
Quant a leur utilisation en spintronique, la faiblesse couplage spin-orbite présente I'avantage
intrinséque d'une longue durée de vie de spin.

Le principal avantage des CNT est leur grande vitesse de Fermi v, cependant il est loin
d'ére évident si I'information peut survivre pendant le transport de spin alongue distance.

Soit un ferromagnétique LSMO (L&ay.7Sr03MnO3) connecté a un CNT MWNT (figure
IV.16), le LSMO présente une polarisation de spin proche de 100%, mais pour ces COmposes,
la formation d'interfaces de bonne qualité, qui permettraient une injection efficace de courant
sans pertes de polarisation, alors que les matériaux ferromagnétiques couramment utilisés

dans la spintronique possedent généralement une faible polarisation de |'ordre de40%.
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Carbon nanotube (CNT)
1.5 um (multi-wall)

LSMO ﬂ LSMO
Lsmo|

— . =

APL
Figure 1V.16: Représentation d'un contact LSMO-CNT-LSMO.

En outrele LSMO est un oxyde et est trés stable de sorte que I'on peut tenter d'introduire
des molécules. L'interface CNT-LSMO se comporte comme des jonctions tunnel.

La magnétorésistance d'une structure composée d'un cana de conduction entre deux
contacts ferromagnétiques a le méme principe gue le contact Fe/SC/Fe mais cette foison aun
LSMO/CNT/LSMO, les mémes étapes du chapitre I1l, la magnétorésistance sécrit comme

suit :
_ 291 .2
wr=2R_ R =Ry /-7 (1V.20)
R, R s T
Ty

ou y est le coefficient d'asymétrie dépendant de larésistance dinterface. 1l sécrit comme:

Fry = 207D, (1V.21)
ou r, est la valeur moyenne de la résistance dinterface, r, représente le temps de vie de spin,

et 1, décrit e temps de séjour moyen des porteurs dans le canal CNT:

2L
Vi f,

r

. (IV.22)

n

ou L est la longueur du canal CNT, v, la mobilité des porteurs et t, est le coefficient de

transmission moyen a chaque interface. Ce coefficient est lié a la résistance dinterface
calculée par la formule de Landauer (équation 45 chapitre I). Les équations IV.20 et 22 sont
valables pour le transport balistique entre deux contacts ferromagnétiques.

Le point essentiel dans I'équation V.20 est que la magnétorésistance MR est contrdlée

par deux facteursy et T g In eg devé la MR tend vers zé&o guelle que soit la valeur
Ty Ty

dey . Del'équation IV.22, nous pouvons exprimer ce rapport comme :

LI (IV.23)

¢ Wiy
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Pour des structures multicouches magnétiques, on a l'avantage d'une grande mobilité des
_ . . . AR N
porteursv,, , et un grand t,, maisun 7 trés court, si bien qu'un grand = ne peut étre obtenue

gue lorsque L est petit.
A titre de comparaison avec des semiconducteurs, on a vu que le temps de vie de spin

est grand, mais la mobilité des porteurs est petite. Par exemple dans le cas de GaAs de type n,
la mobilité des porteurs est de I’ordre de 3x10°m*/s. Par contre, dans un CNT la mobilité
des porteurs est de I'ordre de10°m?/s. En outre, les semiconducteurs ont un . faible compte
tenu de la barriére tunnel qui est nécessaire al'injection de spin [113].

L'avantage des CNT est donc qu'ils associent les avantages des semiconducteurs (un
temps de vie de spin 7 trés grand) et les avantages des métaux (vitesse de Fermi v tres

grande). Ils sont donc potentiellement candidats a étre utilisés dans un futur proche comme

constituants de base de la spintronique.
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A I'issue de ce travail, nous pouvons établir une comparaison précise pour le transport
de spin dans les nanostructures constituées de différents contacts. Les chapitres précédents
nous enseignent que la magnétorésistance est la quantité la plus importante, et c' est a travers
sa grandeur que nous pouvons décider si le transport de spin peut étre exploité en spintronique
ou non. Nous avons vu gue la magnétorésistance dépend de la nature du matériau et du
contact utilisés. Plus la magnétorésistance est importante plus le matériau et le contact utilisés
sont performants.

Pour les trois types de contacts présentés dans les chapitres 11, 11l et 1V, a savoir

ferromagnétique-métal, ferromagnétique-semiconducteur et ferromagnétique-nanotube de

carbone, nous avons calculé la magnétorésistance en fonction du rapport T / T4 OO T, est

le temps moyen de sgjour des porteurs dans le matériau et T est le temps de vie moyen d’un

spin avant qu’il ne s'inverse pour diverses raisons.

On peut montrer que I’ expression (111.22) obtenue pour la magnétoreési stance

2

Y

2
MR=_ 17
1+t /1y

peut se généraliser a différents types de contact au prix de I'introduction d'un paramétre
d asymétrie y empirique. Ce coefficient vaut:
ey =0,7 pour le Co/Cu (exemple de contact ferromagnétique-métal),

* y=0,5pour le Co/GaAs (exemple de contact ferromagnetique-

semiconducteur),

* v = 0,8 pourle LSMO/CNT (exemple de contact ferromagnétique-nanotube de

carbone).

La figure V.1 suivante présente la magnetorésistance géante en fonction du rapport T /T o

pour les trois types de contact présentés auparavant.
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GhiR

FigureV.1: GMR enfonctionde T, / T . Enrouge (CNT), en vert (SC) et en bleu (métal).

On constate a premiére vue que la courbe en rouge correspondant a un contact
ferromagnétique nanotube de carbone est la plus importante (comparativement aux autres
types de contact) pour toute la plage balayée du rapport des temps de vie.

Cependant, la GMR décroit lorsque T, /T croit. Il faut donc choisir des matériaux

s T, 2, 1
pour lesquels T, /T4 ((1. Or, d’aprés I'équation (111.22): = . Donc, pour

(PR VA .

r
avoir une magnétorésistance optimale, il faut que:
e lalongueur du contact L soit petite,

e lamobilité des porteurs v,, soit grande,

e lecoefficient de transmission du contact t, soit grand.

Ces conditions sont néanmoins assez difficiles a réaliser simultanément. |l faut

généralement trouver (expérimentalement) des compromis pour obtenir une GMR optimale.
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Dans ce mémoire de magistére, nous nous sommes proposés de procéder a une synthéese des
différentes techniques expérimental es et théoriques pour la conception et I’ é&tude de matériaux
destinés a la spintronique. Cette discipline, qui est en plein essor, vise a remplacer |e transport
de charges, avec tous ses défauts (consommation et dissipation d énergie, faible durée de
vie,...) par le transport de spin (pas d'effet Joule, précision et vitesse d exécution
essentiellement). Cependant, le spin éant une propriété purement quantique, il nécessite des
moyens adéquats pour son étude théorique et sa mani pulation expérimentale.

Dans le premier chapitre, nous avons rappelé les fondements du transport de charge
utilisé en éectronique traditionnelle. Nous avons présenté un certain nombre de modeles
pour le calcul de ladensité d’ état, de larésistance et de la conductance.

Dans le chapitre deux, nous avons étudié le transport éectronique basé sur le
déplacement des électrons en agissant sur leur spin. Cela s appelle aujourd’ hui I’ électronique
de spin. Nous avons décrit certains aspects de cette technologie qui est essentiellement basée
sur la superposition de deux couches ferromagnétiques séparées par une couche magnétique
dont I’épaisseur est de I’ordre du nanomeétre. La couche magnétique aimantée va filtrer les
spins, c'est-a-dire laisser passer les électrons dont le spin est paralléle a leur aimantation et
arréter les électrons dont le spin est anti-paralléle al’ aimantation..

Nous avons aussi étudié les bases de la spintronique et quelques uns de ses phénomenes,
tels que la magnétorésistange géante (GMR) et I’accumulation de spin. Cet effet engendré par
les courants de spin est ala base du calcul de plusieurs grandeurs telles que le temps de vie et
de relaxation du spin. Ces grandeurs serviront a décider si |’ effet GMR peut étre exploité ou
non en spintronique. Nous avons aussi étudié la magnéorésistange tunne (TMR) qui
S obtient en remplacant |a couche métallique dans le cas de la GMR par une couche isolante.
L’ effet TMR est plusimportant que la GMR et ce, grace alabarriére tunnel dont le rdle est la
conservation de |’ information sur le spin.

Nous avons auss présenté différents modéles pour décrire le comportement
magnétorésistif d’une jonction tunnel tels que le modéle des éectrons libres de Fermi, le
modéle de Julliere, celui de Bardeen et enfin le modéele de Slonczewski. Nous avons conclu
gue ces modeles prédisent des résultats assez voisins de sorte qu’'a |I'heure actuelle, les
expériences ne permettent pas définitivement d’ en écarter certains.

Dans le troisieme chapitre, I’ interface isolante ou métallique est remplacée par un semi-
conducteur ce qui permet d’ obtenir un dispositif spintronique a base de semi-conducteurs.
Toutefois, ce dispositif ne sera exploitable que si I'injection de spins polarisés dans le semi-

conducteur est efficace. On a vu notamment que I’injection éectrique de spin d’un métal
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ferromagnétique dans un semi-conducteur nécessite |’utilisation d'une barriére tunnel
(barriere d' oxyde ou barriere Schottky). Nous avons aussi calculé la magnétorésistance, le
temps de relaxation et le temps de vie du spin.

Dans le quatrieme chapitre, nous avons présenté un autre dispositif ou I’on remplace le
semi-conducteur et la barriére tunnel par un nanotube de carbone (CNT). Nous avons présenté
les différentes grandeurs qui caractérisent le transport de spin dans un contact Fe/CNT/Fe. La
aussi, nous avons calculé la magnétorésistance, le temps de relaxation et le temps de vie du
spin.

Finalement, nous présentons au chapitre cing une étude comparative des différents
dispositifs survolés au cous des chapitres précédents. En étudiant la variation de la GMR en
fonction des temps de vie et de relaxation, nous concluons que des jonctions réalisées avec
des nanotubes de carbone sont assez efficaces pour la transmission de I'information car, non
seulement le temps de vie du spin est plus grand que pour les semi-conducteurs, mais en plus
la vitesse des porteurs est plus grande que pour les métaux. Les jonctions & base de nanotubes
de carbone associent donc les avantages des semi conducteurs a ceux des métaux.
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Annexe | Détermination du coefficient de diffusion éectronique :

Déter mination du coefficient de diffusion éectronique:

Un éectron diffusant dans un systeme désordonné suit un mouvement de type Brownien

ou encore dit de marche aéatoire. Considérons un mouvement unidimensionnel. Le systéme

est caractérise par un libre parcours moyen le, un temps de collision moyen 7 et une vitesse

de propagationv=-=. De plus a chaque collison sur une impureté, I'édectron a une
T

e

probabilité T d'ére rérodiffuse. Déerminons la vaeur moyenne de la distance
quadratique<L(N)2> parcourue par |'éectron pour N pas:

Pour

N-1 (L) =T(1)*+(@-T)()* =1

(LONY?) = (LN =27} + T (1) + @-T)(1)* = (LN -2} +12
= (L(N)*) = NIZ

Pour N

Ramenons cette égalité al'unité de temps, nous avons t = Nz donc :

(L) =tiz=leyy

Te Te

(L(t)*) =it = 2Dt

1 .. : : . :
avec D = Evle: |, coefficient de diffusion exprimant |a distance moyenne parcourue (au

carré) par unité de temps. Le coefficient de diffusion caractérise la distance moyenne

parcourue par un éectron lorsgu'il suit un mouvement de type Brownien dans un systéme
désordonné.
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Techniqgues de mesure de polarisation en spin :

La polarisation en spin peut étre mesurée sur e matériau par réflexion d’ Andreev [121]
a I’aide d'une pointe supraconductrice, ou encore par mesure de conductance ou de

magnétorési stance sur des jonctions.

Mesure de la conductance dans une jonction ferromagnétique / isolant /

supraconducteur :

Meservey et [122] sont les premiers a avoir mesuré en 1994 la polarisation de métaux
ferromagnétiques dans une jonction ferromagnétique / isolant / supraconducteur. Lorsgu’ on
applique un champ magnétique a un supraconducteur, on leve la dégénérescence de la densité
d états, pour les deux directions de spin, par effet Zeeman, comme le montre la figure 1. On

obtient alors quatre pics, au lieu de deux, dans la courbe de conductance (Figure 1).

a N b

B i
' jl.ll' :ll.lll '

| + 1 -.\ .'-M .-'

d0 1 gV | D 1 qV/A

Figure annexe 11.1: (a) éclatement Zeeman de la densité d’ éats BCS (Bardeen, Cooper
et Schrieffer) en fonction de la tension appliquée, sous un champ magnétique. (b)
conductance a température finie. On observe alors quatre pics au lieu de deux du fait de la

levée de dégénérescence. D’ apres [123]

La dégénérescence de la densité d’ états pour les deux directions de spin est levée en
appliquant un champ magnétique au supraconducteur. En premiére approximation, la
polarisation du matériau ferromagnétique s exprime par [124].

_ (G4 — Gz) - (Gl _Gs)
(G4 - Gz) + (Gl - Gs)

p (Annexell.l)

ou G; est la conductance du pic d'indicei .
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Les mesures devant étre réalisées a basse température (supraconducteur), on ne peut
donc pas connaitre la polarisation a température ambiante. Voici quelques valeurs de
polarisation de métaux ou alliages ferromagnétiques obtenues par Moodera et al. [125]al’aide

de jonctions tunnel du type : métal ferromagnétique/Al,Oz/Aluminium supraconducteur.

Ferromagnétique Polarisation
Fe 44%
Co 45%
Ni 33%
NigoFexo 48%
CosoFeso 51%

Tableau annexe |1.1 : polarisation en spin de quel ques matériaux ferromagnétiques [125].

Mesure de la magnétorésistance dans une jonction ferromagnétique / isolant /

ferromagnétique :

La polarisation en spin peut ére déduite en premiére approximation a partir de la
formule de Julliére dans une jonction ferromagnétique / isolant / ferromagnétique.
Malheureusement, la polarisation en spin dépend de I’ interface avec la barriere et de la nature
de la barriere [28]. Par ailleurs, différents phénomeénes de transport peuvent interférer dans la
mesure. Ceci est dd, par exemple, au fait que I’ interface n’ est pas parfaite, qu’ elle est diffuse
ou rugueuse. Cette méthode de mesure présente cependant I’ avantage d’ étre la plus proche

des applications.

Réflexion d’ Andreev [121] :

La méthode de mesure de la polarisation en spin par réflexion d’ Andreev consiste a

appliquer une pointe supraconductrice, de niobium par exemple, sur une couche mince du
matériau dont on veut déterminer la polarisation en spin. Cette méthode ne fonctionne donc
gu’ a basse température.

Examinons le cas d’'une couche non magnétique métalliqgue de Cu (Figure 2). Un
électron de spin « up », injecté dans le gap du supraconducteur, s apparie avec un éectron de
spin opposé pour former une paire de Cooper. Comme le montre la densité d' états, il y adans
le cuivre des états disponibles pour le spin « down ». Un courant supraconducteur va donc
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pouvoir circuler, pour une tension inférieure au gap du supraconducteur. On observe aors une
augmentation de la conductance pour des tensions inférieures au gap (Figure 2.B).

Dans le cas d'un matériau demi-métallique comme CrO,, on voit au niveau du
diagramme de densité d’ états (Figure 2.C) gqu’il n'y apas d’ état accessible pour un électron de
spin « down » et donc il n'y aura pas de courant supraconducteur. La conductance est alors

faible pour des tensions inférieures au gap, comme le montre la Figure 2.D.
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Figure annexe I1.2 : principe de la mesure de la polarisation en spin par réflexion d’ Andreev.

Ont adapté le modéle de conductance de Blonder et Tinkham [126] dans le cas de
matériaux polarisés en spin. IIs obtiennent atempérature nulle et atension nulle :

Ld =21-P) (Annexell-2)

G, dv
Ou G, est la conductance pour un éectron dénergie supéieure au gap du
supraconducteur et P, est la polarisation.
Quelques valeurs déterminées par cette méthode sont rassemblées dans le Tableau
annexe 11.2. Si I’on compare ces valeurs avec celles obtenues par la méthode de Meservey et

Tedrow (Tableau annexe 11.1) on se rend compte que les valeurs obtenues par ces deux
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méthodes sont trés proches pour le Fe et le Co, mais I’on trouve un écart de 11 % pour la
polarisation du NiggFey. Ceci illustre bien le fait que la polarisation obtenue dépend fortement
de laméthode utilisée pour la mesurer.

Les oxydes présentent des polarisations en spin bien plus élevées que les matériaux

ferromagnétiques classiques : ce sont des demi-métaux. lls font I’objet du prochain

paragraphe.

. Polarisation méthode Polarisation méthode
Ferromagnétique
(1) )
Fe 45% 44%
Co 42% 45%
Ni 45% 33%
Ni goFex 37% 48%

Tableau annexe 11.2 : Polarisation en spin de quel ques matériaux, mesurée par les deux

méthodes.

La polarisation en spin des métaux de transition et de leurs alliages ne dépasse pas 50 %,
d autres matériaux comme CrO;, et Lay7Sro3MnO3 possedent des polarisations en spin plus
importantes, ce sont des demi-métaux.
Définition d’un demi métal selon de Groot (1983) :

La premiere apparition du terme « demi-métal » date du début des années [127]. Dans

un demi-métal, d’ apres de Groot, seuls les éectrons d’ une orientation de spin donnée (« up »
ou « down ») sont métalliques, tandis que les éectrons de |’ autre orientation de spin ont un
comportement isolant. Autrement dit, les demi-métaux ont une polarisation en spin de 100 %
puisque ne contribuent a la conduction que soit des éectrons de spin « up » soit de spin «

down » (Figure annexe I1.3).
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Figure annexe |1.3: Représentation schématique des densités d’ états et polarisation en spin

d un métal non ferromagnétique (A), d’ un matériau ferromagnétique (B) et d’un matériau
demi métallique (C).

Quelgues exemples de demi-métaux :

. Pa Ms Te Référence pour la
Structure Matériau o
5K | (pg/u.f) | (K) polarisation
. (Ji, Strijkers et
Rutile AO, CrO; 96% 2 390
al.2001) [128]
. (Hu et Suzuki 2002)
Spl nelle AB,0O, Fes04 * 4 840
[129]
. (Sakuraba, Nakata et
Heuslers A,MnB Co,MnS 89% 5 985
al. 2005) [130]
) ) (Soulen, Byerset al.
Demi-Heuslers AMNnB NiMnSb * 4 730
1998) [131]
. (Bowen, Bibes et al.
ManganitesABMNnOs | La&a-xSrx<MnOs 95% 340
2003) [132]
. o (Braden, Parker et al.
SC magneétiques dilués (GaMn)As 85% 110
2003) [133]
(Bibes, Bouzehouane
Double pérovskite Sro,FeM00g 85% 4 415 | et al. 2003) [134]

Tableau annexe 11.3 : Quelques exemples de demi-métaux avec leur structure, leur

polarisation en spin mesurée, leur aimantation a saturation et leur température de Curie.

.146




Annexe || Mesure de polarisation en spin

On peut remarquer tout d'abord que les demi-métaux dont on a pu mesurer une
polarisation proche de 100 % sont peu nombreux. Cela est di, d'une part a des difficultés
expé&rimentales de synthese des matériaux, et d autre part a des difficultés de mesure de la
polarisation. Beaucoup de demi-métaux ont la particularité d’ avoir une aimantation égale aun
nombre entier de magnétons de Bohr. Cela se comprend assez facilement en regardant le

schéma précédent. En effet, n=n, —n, est entier. Or, dans |’exemple de la figure annexe 11.3,
n, est entier car tous les états sont occupés, donc n, est aussi entier. L’aimantation, qui se
calcule par laformuleM = (n, —n, )i, €st donc bien égale a un nombre entier de magnétons

de Bohr.

L’intérét des demi-métaux pour I’ éectronique de spin :

Dans ce paragraphe, nous alons montrer quel est I'intérét des demi-métaux pour
I’ électronique de spin. Intéressons-nous au cas des jonctions tunnel magnétiques, dans le cas
ou les deux électrodes sont des é ectrodes ferromagnéti ques classiques (non demi métalliques)
et dans le cas ou ces deux éectrodes ferromagnéti ques sont demi-métalliques.

Si I’on considere que le spin de I’éectron est conservé lors du processus tunnel, les
électrons de spin « up » et de spin « down » peuvent traverser la barriere tunnel de maniere
indépendante. On peut donc modéliser la conduction dans la jonction tunnel par un réseau de
deux résistances éectriques en paralléle, ou chague résistance correspond a un cana de spin.
La résistance totale va étre différente selon que les aimantations des deux éectrodes sont en
configuration paralléle ou antiparallele. On suppose également que la conductivité est
proportionnelle au produit des densités d’ états de chaque coté de la barriére sans tenir compte
de la probabilité de transmission par effet tunnel pour les éectrons de chaque direction de
spin. Intéressons-nous a la Figure 4: dans le cas d'un matériau ferromagnétique classique,
pour lequel les deux éectrodes ont leur aimantation dans une configuration parallée (Figure
annexe 1. 4.A), les densités d’ états de spin « up » sont majoritaires dans les deux éectrodes.
Le courant de spin est donc important et la résistance de ce cana est faible. Les densités
d éats de spin  « down » sont minoritaires dans les deux éectrodes, ainsi le courant de spin
est faible et donc la résistance est éevée pour ce cana de spin. La résistance totae de la
jonction, qui provient des résistances des deux canaux de spin mise en paraléele, est donc
faible.

Dans la configuration antiparalléle Figure annexe 11.4.B, les électrons de spin « up » ou

« down » sont majoritaires pour une électrode, mais minoritaires pour I’ autre, et vice-versa.
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Les résistances correspondant a chaque canal de spin sont élevées, ainsi gque la résistance
totale de la jonction. C’est I’ existence de ces deux états de résistance, faible ou éevée, qui

permet |’ utilisation des jonctions tunnel magnétiques dans des mémoires ou des capteurs.

P=100% § : c
E; _—
FM .
Isolant R faible
FM
=]
B E
FM E =
Isolant ¥ . g
0 ; R infinie
R élevée =
Electrodes ferromagnétiques « classiques » Electrodes demi-métalliques

Figure annexe 11.4: Diagramme expliquant I’ origine de la magnétorésistance dans e cas
d un matériau ferromagnétique « classique » avec une polarisation en spin de 40 %, et dans le

cas d' un demi-métal donc avec une polarisation en spin de 100 %.

Les densités d’ états sont représentées pour des é ectrodes ferromagnétiques « classiques»,
et pour des éectrodes demi-métalliques, dans le cas ou les deux électrodes ont leurs
aimantations soit paralléles soit antiparallées. Dans le cas paralléle, on observe une résistance
faible entre les deux électrodes pour les deux types de matériaux, « classiques » ou demi-
meétalliques. Cependant, dans le cas antiparalléle, la résistance devient élevée dans le cas du
ferromagnétique « classique » alors qu’elle devient infinie (en théorie) dans le cas du demi-
métal. La magnétorésistance est donc infinie en théorie dans le cas des électrodes demi-
métalliques.

Dans le cas ou les deux électrodes sont demi-métalliques, et en configuration paralée
(Figure annexe 11.4.C), il existe un cana de spin permettant le passage des éectrons. La
résistance est donc faible. Par contre, dans le cas d’'une configuration antiparaléle (Figure
annexe 11.4.D), il 'y aaucun courant de spin car il n'y a pas d état disponible soit au départ,

soit al’arrivée. Larésistance est dors infinie en théorie. Ainsi, dans le cas d’ un demi-métal,
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on s attend en théorie & une magnétorésistance tunnel infinie mais cela est loin d' étre le cas
en pratique). Le modéle de Julliére [22] montre que I'amplitude de la magnétorésistance
tunnel est liée a la polarisation en spin des éectrodes. Or les éléments magnétiques utilisés
jusqu’ a présent, comme le Ni, Co, Fe et CoFe, présentent des polarisations qui ne dépassent
pas les 50 %.

Une solution pour avoir une polarisation plus importante et par conséquent une
magnétorésistance €élevée est dutiliser des oxydes ferromagnétiques a caractére
demimeétallique, pour lesquels le niveau de Fermi passe au coeur d’ une bande d’ énergie dans
I” une des directions de spin et passe par un gap d’ énergie dans I’ autre direction. Il n'y aaors
gu’ une seule population de spin au niveau de Fermi, donnant ainsi une polarisation de 100 %.
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Latechnique d’'Epitaxie par Jets Moléculaires:

Dans cette partie, I’ appareillage est décrit de maniére succincte. Des descriptions plus
complétes d'appareils similaires sont disponibles dans les théses de Hélene Fischer et

d’ AlexandraMougin [135], [136] ainsi que dans |’ ouvrage suivant [137].

Principe:

Les méthodes d’' évaporation de métaux sont connues depuis fort longtemps déa. Par
contre, ce n’est que depuis la fin des années 1960 que les progrés de la technique permettent
de réaliser ces évaporations sous ultravide. C'est ains qu'est née |'Epitaxie par Jets
Moléculaires (EJM), ou encore la « Molecular Beam Epitaxy » (MBE) en anglais. Cette
technique a vite fait ses preuves, car la synthese sous ultravide permet I’ utilisation de
systemes de caractérisation, dits in situ, propres aux techniques du vide. La MBE sest
dével oppée essentiellement dans le cadre de |a croi ssance épitaxiale de composés 111-V.

La méthode consiste a faire interagir des flux atomiques ou moléculaires dans une
enceinte a trés basse pression résiduelle (inférieure a 10-10torr). La relation dite de Knudsen
exprime le flux de particules @ (par unités de temps et d'aire) en fonction de la pression
partielle P, de lamasse de I’atome m et de latempérature T :

D = P (Annexelll.l)

 2nmkg T

Pour une densité de sites de I'ordre de 10™ sites par cm?, une pression de 10 °torr
d’ oxygene donne nai ssance a une monocouche compl éte adsorbée sur la surface au bout d’ une
dizaine d heures. De plus, ce vide limite est tel que les dimensions de la chambre sont
inférieures au libre parcours moyen des atomes dans ces conditions (typiquement 106m), ce
qui permet de parler de régime moléculaire. Ces flux, issus de cellules d évaporation, sont
orientés sur un substrat monocristallin porté a la température convenable pour que les atomes
évaporés sy adsorbent. Le dépdt ainsi obtenu peut étre ordonné, épitaxie selon les conditions
expérimentales. On effectue souvent sur un méme systeme des hétéroépitaxies successives
pour la synthése d’ un superréseavl.

La MBE est particulierement adaptée a la préparation de ces matériaux monocristallins
en couches trés minces, grace au contréle possible de la stoechiométrie. Ses principaux
avantages sont les suivants :

e Possihilité de I'étude in situ de I'interface de croissance par toute technique faisant

intervenir un transport d’ électrons dans le vide (diffraction d’ é ectrons),
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Les dépbts s effectuent sous ultra vide d’ou une trés faible pollution (quelques

10 torr en cours de dépét pour les flux que nous utilisons),

e Lafaible vitesse de dépbt (quelques Angstroms par seconde) et un systéme de caches
pneumatiques permettent la réalisation d’ interfaces abruptes,

e Excellent contrdle de la vitesse de croissance,

e Possibilité de réaliser des profils de concentrations,

e Trés bonne résolution géométrique de la surface.

Descriptif technique:

Tous les échantillons étudiés ont été élaborés dans une enceinte MBE dessinée par Marc
Alnot et réaliste par Meca 2000, couplée a une chambre d'introduction qui sert
principalement de sas d introduction des échantillons (figure 1). Les principaux ééments du
béati MBE sont les suivants :

L’ enceinte a vide équipée pour obtenir et contréler une pression résiduelle extrémement
faible, le porte-substrat équipé d'un four chaud (20°C — 1000°C) et d'un four froid

(-180°C — 200°C), les cellules d’ évaporation, les canons a é ectrons, les systemes d’ anal yses

annexes.

Un ensemble de différents types de pompage permet d'obtenir un vide limite de I’ ordre
de 2.10™torr : pompes & palettes primaire et turbo moléculaire secondaire, pompage ionique
et par sublimation de titane, plus les panneaux cryogéniques qui doublent presque
uniformément |’intérieur de |’enceinte et sur lesquels, une fois refroidis a 77K, viennent se

condenser les gaz résiduels de I’ enceinte.
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Circuit d'azote liquide

Chuartz pour
iez canons

Vanne etanche

/ 5as d'mfroduction

Emplacement
du
manipulzteur

Cellule de
Enudzen

Canons a
glectrons
(derriére)

Pompe turbo

Grosse pompe turbo {derrigre)

Pompe 1onigque

Emplacement du sublimatenr de titane

Figure Annexe I11-1 : Schémade I’ enceinte d’ Epitaxie par Jets Moléculaires. Les brides
représentent les endroits ou les différents éléments sont fixés (manipulateur, canons a

éectrons, sublimateur de titane,...).

Le béti est équipé de deux types de sources d’ évaporation différentes : les canons a
électrons ou les cellules de Knudsen. Le choix du type de source se fait en fonction du
matériau a évaporer et de ses caractéristiques (température d’ évaporation, réactivité avec le
creuset). Ainsi, les éléments Fe, Pd, Cu et Ag ont été évaporés par des cellules de Knudsen ;
pour le Co, V, Au et MgO, nous avons utilisé les canons a électrons.

L’ é&alonnage des flux de dépbt des différents matériaux se fait soit de maniére in situ
(microbalances a quartz, oscillations de RHEED) soit de maniere ex situ (diffraction de
rayons X aux petits angles, mesures magnétiques) [138]

L’ étude structurale des couches est réalisée in situ au moyen d’un canon a électrons de

haute énergie. Cette méthode de caractérisation sera décrite plus loin.
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Pr épar ation des substrats:

Nettoyage ex situ

Au début, le nettoyage des substrats consiste en trois bains successifs de 15 minutes
chacun : trichloréthyléne avec ultrasons, puis acétone bouillant et enfin propanol bouillant
avant séchage a I’ azote sec. L’ éude en microscopie a force atomique a mis en évidence la
présence de trous d’ une centaine d’ Angstroms de profondeur induits par les ultrasons qui
fragilisent le substrat. Cette méthode de préparation a donc éé abandonnée. En effet, ces
mémes substrats sont tres propres a la sortie de leur emballage (mis a part une forte pollution

en carbone), sans nettoyage ex situ supplémentaire.

Nettoyage in situ

L es substrats subissent alors un flash thermique (500°C pendant 15 minutes). Le but est
d’ éiminer tous les gaz, comme CO ou I’ eau, adsorbés en surface de I'échantillon. De plus,
nous verrons que le recuit permettant d’ aplanir la surface de Fe s effectue a 450°C. Il est donc
essentiel que la température du dégazage soit supérieure, de fagon a éviter toute désorption
d’ espéces chimiques provenant du molybloc et du four. Désormais, les échantillons ne sont

plus exposes al'air jusqu'alafin du processus d'épitaxie.

Caractérisation in situ par RHEED :

La technique de diffraction d’ électrons de haute énergie en incidence rasante (RHEED
Reflexion High Energy Electron Diffraction) a été développée lors de I'élaboration de
structures artificielles de semi-conducteurs (puits quantiques,...), afin d'en controler en
continu le mode de croissance. Elle permet non seulement de connaitre la structure d’une
surface (monocristal, polycristal, amorphe,...), d en apprécier la planéité mais également d’ en
suivre le mode de croissance au cours du dépét, ainsi que d étalonner les flux d évaporation
gréce au phénomeéne d' oscillations d'intensité. Les oscillations de paramétre fournissent des
renseignements complémentaires sur lataille des ilots en cours de croissance. La diffraction
RHEED est devenue un outil indispensable pour éudier la croissance de films mincesin situ
et en temps réel. En effet son fonctionnement sous ultravide et le fait que le faisceau
d’ électrons soit dirigé parallelement a la surface (donc perpendiculairement a I’axe de
croissance) facilitent son implantation sur un béti d’ épitaxie.

Une description claire et détaillée du principe de RHEED se trouve dans la thése de

Pascal Turban [139] et dans |’ ouvrage suivant [140].
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Résume

Dans ce travail, nous avons mené a une synthese bibliographique des différentes
techniques expérimentales et théoriques pour la conception et I'éude de nanomatériaux
destinés ala spintronique ou « |I'éectronique de spin », cette nouvelle thématique de recherche
est apparue alafin des années 80, sur la base notamment de travaux pionniers publiés dans
les années 70.

Les premieres structures étudiées dans ce domaine utilisent toutes des couches
ultraminces de métaux ferromagnétiques. On trouve des multicouches magnétiques dans
lesquelles I'effet de magnétorésistance géante (GMR) a été découvert par le groupe d'Albert
Fert, ou encore des structures constituées de jonctions tunnel magnétiques avec un isolant
dépaisseur nanométrique intercalé entre deux couches ferromagnétiques, la
magnétorésistance observée est alors appelée magnétorésistance tunnel (TMR). De tels
dispositifs sont déja utilisés au niveau industriel en tant qu'ééments de téte de lecture pour
disque dur, ou des mémoires non volatiles MRAM.

Depuis 10 ans, des groupes travaillant dans le domaine des composants a
semiconducteurs et les nanotubes de carbone se sont également intéressés aux propriétés
relatives au spin de I'électron, ces nanotubes de carbone qui associent a la fois |’ avantage
d’avoir un comportement métallique présentant avec une mobilité de porteurs trés grandes, et
un comportement semiconducteur avec un temps de vie de spin trés grand. Au tire de
comparaison de la GMR entre les différents dispositifs utilisés en spintronique (métaux,
isolants, semiconducteurs, nanotubes de carbone), mene a la conclusion gque les nanotubes de
carbone sont les meilleurs candidat pour avoir une GMR trés grande.

Motsclés:
Transport de spin, magnétorésistance géante, magnétorésistance tunnel, spintronique,
nanotube de carbone, semiconducteur, matériaux ferromagnétiques.

Abstract

In this work, we conducted a synthesis bibliographic of different techniques
experimental and theoretical for the design and study of nanomaterials for spintronics or «spin
electronics», this new research theme has emerged in the late 80s, particularly on the basis of
pioneering work published in 70 years.

The first structures studied in this area use all of ultrathin layers of ferromagnetic
metals. There are magnetic multilayers in which the giant magnetoresistance effect (GMR)
was discovered by the group of Albert Fert, or structures made of magnetic tunnel junctions
with an insulator nanometer thick intercalated between two magnetic layers, the
magnetoresistance observed is called tunnel magnetoresistance (TMR). Such devices are
aready used in industry as part of playhead disk drive, or non-volatile memory MRAM.

For 10 years, groups working in the field of semiconductor components and carbon
nanotubes have also focused on the properties of the electron spin, these carbon nanotubes
that combine both the advantage of having behavior metal with a mobility very large carrier,
and a semiconductor behavior with the life time of spin is very large. In this comparison
between GMR devices used in spintronics (metals, insulators, semiconductors, carbon
nanotubes), leads to the conclusion that carbon nanotubes are the best candidate for a high
GMR.

Key words:
Spin transport, giant magnetoresistance, tunnel magnetoresistance, spintronics, Carbon
nanotube, Semiconductor, ferromagnetic materials.
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